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Kurzzusammenfassung

In dieser Arbeit wird die Spindynamik lokalisierter Löcher in Halb-
leiter-Quantenpunkten mit der Methode der Spinrauschspektrosko-
pie untersucht. Diese Technik ermöglicht eine optische Abfrage des
Lochspins im thermodynamischen Gleichgewicht. Die Anzahl der
abgefragten Spins reicht von einigen zehn in einem Ensemble von
Quantenpunkten bis hin zu einem einzelnen Lochspin in einem indi-
viduellen Quantenpunkt. Die intrinsische Dynamik des Lochspins in
Quantenpunkten wird im Wesentlichen durch die Hyperfeinwechsel-
wirkung mit den Kernspins bestimmt, was im Kontext des Zentral-
Spin-Problems steht.
Für Ensemble-Messungen kann die transversale Spinlebenszeit zu
T ∗2 = 27 ns bestimmt werden und liefert den Nachweis für einen po-
sitiv geladenen Quantenpunkt. Zudem wird die longitudinale Spin-



lebenszeit T1 in Abhängigkeit vom externen longitudinalen Magnet-
feld sowie der Leistung des Abfragelasers untersucht. Die Magnet-
feldabhängigkeit bestätigt die Bedeutung der Hyperfeinwechselwir-
kung für Löcher und zeigt die Möglichkeit, dass ein Abschirmen der
Dephasierung über die Hyperfeinwechselwirkung durch ein externes
Magnetfeld möglich ist. Die Restabsorption des Abfragelasers zeigt
den empfindlichen Einfluss auf die gemessene Spinlebenszeit.
Mit der polarisationsaufgelösten Photolumineszenz lässt sich insbe-
sondere der Ladungszustand einzelner Quantenpunkte bestimmen.
Die Abhängigkeit der integrierten Spinrauschleistung bestätigt den
Zusammenhang des Spinrauschens mit einer einzelnen Resonanz ei-
nes geladenen Quantenpunktes. Wie für den Fall von Ensemble-
Messungen wird ein numerisches Modell entwickelt, das den Verlauf
der Spinlebenszeit in Abhängigkeit der Abfrageintensität wiedergibt.
Hierfür wird die Ladungsfluktuation in der Umgebung des Quanten-
punktes berücksichtigt. Weiterhin wird die Abhängigkeit der T1-Zeit
vom externen Magnetfeld behandelt. Über die Untersuchung zum
longitudinalen Magnetfeld lässt sich das effektive Kernmagnetfeld
für den Lochspin zu 3...5 mT abschätzen. Zusätzlich zeigt die Spin-
lebenszeit einen Anstieg ohne Sättigung über vier Größenordnungen
für kleine externe Magnetfelder bis 31 mT, der dem Zusammenhang
T1 ∝ B3/2 folgt. Für ein longitudinales Magnetfeld von 31 mT be-
trägt die experimentell bestimmte T1-Zeit 180 µs.
Die Korrelation höherer Ordnung zeigt für eine simulierte Spindyna-
mik, dass hiermit Details zur Ladungsfluktuation aufgelöst werden
können. Die Spektren lassen sich verschiedenen, zeitlich fluktuieren-
den Resonanzen zuordnen.

Schlagworte: Halbleiter, Quantenpunkte, Spindynamik,
Spinrauschen



Abstract

In this thesis the spin dynamics of holes localized in semiconductor
quantum dots is investigated by spin noise spectrosopy. Using this
technique the hole spin can be optically probed while it remains in
thermodynamic equilibrium. The number of spins that are probed
in this way is up to a few tens in ensembles of quantum dots, down
to as few as a single hole spin in an individual quantum dot. The
intrinsic hole spin dynamics is mainly affected by the hyperfine in-
teraction with the nuclear spin bath in the context of the central
spin problem.
The transverse spin lifetime T ∗2 is found to be 27 ns for the spin en-
semble, this is given as evidence that the quantum dots are positively
charged. Further, the longitudinal spin lifetime T1 is investigated un-
der the influence of the external longitudinal magnetic field and as



a function of the probe laser power. The magnetic field dependence
underlines the relevance of hyperfine interaction for hole spins in
quantum dots. One can screen the influence of hyperfine interaction
by an external magnetic field. The magnitude of residual laser ab-
sorption also has a significant effect on the spin lifetime.
Polarisation resolved photoluminescence is used to determine the
charge status of the quantum dot. The integrated spin noise power
confirms that the origin of the spin noise is from a single resonance
of a charged quantum dot. A numerical model is developed to repro-
duce the dependence of the spin lifetime on the probe laser intensity.
Charge fluctuations in the vicinity of the quantum dot are taken into
account. Furthermore, the dependence of the T1 time on an exter-
nal magnetic field is investigated. Using this, the effective nuclear
magnetic field is estimated for hole spins to be a 3...5 mT. The spin
lifetime shows a significant increase without any saturation for small
magnetic fields up to 31 mT. This relation is described by T1 ∝ B3/2

behaviour. The measured T1 time is 180 µs for a longitudinal ma-
gnetic field of 31 mT.
Simulations of the spin dynamics show that correlations of higher or-
der reveal details about the charge fluctuations. The specific spectral
peaks can be individually attributed to the different time-fluctuating
resonances.

Keywords: semiconductor, quantum dots, spin dynamics,
spin noise
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R. Dahbashi, J. Hübner, F. Berski, K. Pierz, M. Oestreich, Optical
Spin Noise of a Single Hole Spin Localized in an (InGa)As Quantum
Dot, Phys. Rev. Lett. 112, 156601 (2014).
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troscopy: hole spin dynamics in semiconductor quantum dots , Proc.
SPIE, Spintronics V 8461, 946105 (2012).



Konferenzbeiträge
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2.2.4 Ladungsfluktuationen . . . . . . . . . . . . . 45

13



2.3 Spinrauschspektroskopie . . . . . . . . . . . . . . . . 48
2.3.1 Faraday-Effekt . . . . . . . . . . . . . . . . . 49
2.3.2 Optische Auswahlregeln . . . . . . . . . . . . 50
2.3.3 Statistik . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 51
2.3.4 Spinrausch-Spektrum . . . . . . . . . . . . . 52
2.3.5 Blockade . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 54
2.3.6 Messgeometrie . . . . . . . . . . . . . . . . . 57

3 Versuchsaufbau 61
3.1 Kannenmessplatz . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 62
3.2 Probensystem . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 63
3.3 Photolumineszenzaufbau . . . . . . . . . . . . . . . . 67
3.4 Spinrauschaufbau . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 71
3.5 Lasersysteme . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 75

3.5.1 Diodenlaser . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 76
3.5.2 Ringlaser . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 76

4 Messungen am Quantenpunkt-Ensemble 79
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KAPITEL 1

Einleitung

Die Entwicklung der Informationstechnologie zum Quantencompu-
ter setzt einen langlebigen kohärenten Zustand voraus. Dieser kann
in Form des Spins eines Ladungsträgers realisiert werden. Die Größe
eines einzelnen Spins stellt ein quantenmechanisches Zwei-Level-Sys-
tem dar [1, 2]. Damit lässt sich ein sogenanntes Qubit realisieren,
welches dem quantenmechanischen Pendant eines Bit entspricht und
sich durch die Superposition zweier möglicher Zustände auszeichnet.
Zur Anwendung als Qubit in einem Quantencomputer muss der Spin
initialisierbar, manipulierbar und auslesbar sein [3].
Insbesondere Systeme aus dem Bereich der Festkörperphysik - wie
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1 Einleitung

der Spin lokalisierter Ladungsträger in Halbleiter-Quantenpunkten -
werden in diesem Zusammenhang als aussichtsreiche Kandidaten an-
gesehen. Ein Vorteil von Quantenpunkten liegt in der flexiblen Her-
stellung und der möglichen Implementierung in bestehende Halblei-
terstrukturen durch positionskontrolliertes Wachstum [4]. Weiterhin
existiert eine mögliche Skalierbarkeit durch die Wechselwirkung mit
Licht und der Nutzung von Photonen als fliegende Qubits [5].
Quantenpunkte haben weitere besondere Eigenschaften. So stellen
Quantenpunkte Einzelphotonenquellen mit exzellenten optischen Ei-
genschaften dar [3,6,7]. Zudem ermöglicht die effiziente Wechselwir-
kung mit Photonen die Verschränkung zwischen Photon und Quan-
tenpunkt [5, 8–11] sowie die Erzeugung verschränkter Photonen-
Paare mit Quantenpunkten [12]. Verschränkung bedeutet hier eine
quantenmechanische Verbindung zweier Spins über weite Entfernun-
gen.
Die für die Realisierbarkeit eines Quantencomputers notwendigen
DiVincenzo-Kriterien [13,14] sind für Quantenpunkte beispielsweise
mit der experimentellen Demonstration der Initialisierbarkeit [1, 2,
15–18], der Manipulation [19–24] und des Auslesens [25,26] vom La-
dungsträgerspin gezeigt worden. Eine ganz wesentliche Kenngröße
in diesem Zusammenhang ist die Kohärenzzeit oder Spinlebenszeit.
Diese beschreibt die Dynamik des Informationsverlustes eines Spins
und muss signifikant länger sein als die Manipulations- und Ausle-
seprozesse [27]. Wenngleich die Manipulation schon im Bereich von
Pikosekunden durch die Nutzung gepulster Laser stattfinden kann,
sind für spätere Anwendungen möglichst lange Spinlebenszeiten vor-
teilhaft.
Für einen lokalisierten Spin in einem Quantenpunkt ergibt sich für
die Spinlebenszeit der Vorteil, dass viele Mechanismen unwirksam
sind, die die Spinlebenszeit in höher-dimensionalen Systemen be-
grenzen [28]. Im Wesentlichen ist die Dynamik durch die Hyperfein-
wechselwirkung mit den Spins der Kerne im Quantenpunkt-Volumen
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bestimmt. Hiermit stellt ein Quantenpunkt ein gutes Beispielsys-
tem [29] für das Zentral-Spin-Problem [30–32] dar. Dieses Zentral-
Spin-Problem bezeichnet ein System aus einem zentralen Spin und
einem umgebenden Spinbad. Während Lochspins in Volumenmate-
rial oder Quantenfilmen im Vergleich zu Elektronen sehr kurze Le-
benszeiten aufweisen [28], ist die für lokalisierte Löcher dominierende
Hyperfeinwechselwirkung im Vergleich zu Elektronen im Quanten-
punkt sogar verringert [28, 33, 34]. Lokalisierte Löcher zeigen sich
somit als sehr vielversprechend in Bezug auf lange Spinlebenszei-
ten [1, 18, 20, 35]. Andere Varianten zur Minderung der Hyperfein-
wechselwirkung sind die Verwendung von kernspinfreien Materialien
wie etwa isotopenreinem Silizium [36] oder eine gezielte Kernspin-
polarisation [37].
Die Wechselwirkung mit den Kernspins lässt sich zudem durch ex-
terne Magnetfelder verändern [28, 31, 33, 38]. In Hinblick auf den
Einfluss externer Magnetfelder existieren zahlreiche Untersuchun-
gen und Modelle für den Bereich hoher Magnetfelder [2, 39–42],
wohingegen noch Unstimmigkeiten für kleine Magnetfelder vorherr-
schen [41,43].
Diese Arbeit soll zum weiteren Verständnis der Spindynamik loka-
lisierter Löcher in Quantenpunkten im Kontext des Zentral-Spin-
Problems beitragen. Insbesondere der Bereich kleiner Magnetfelder
steht im Fokus der Untersuchungen. Als Methode wird die Spin-
rauschspektroskopie verwendet. Diese stellt eine Technik mit breiten
Anwendungsmöglichkeiten und besonderen Eigenschaften dar [44].
Sie besitzt störungsfreien Charakter und das Spinsystem wird nicht
nachhaltig verändert. Grundsätzlich ist im Grenzfall eine quanten-
mechanisch störungsfreie Messung ohne Projektion des Spinzustan-
des möglich [45]. Weiterhin kann mittels Spinrauschspektroskopie
eine Verschränkung von Spin-Ensembles realisiert werden, wie für
Atom-Ensembles gezeigt wurde [46,47]. Nach ersten Spinrauschmes-
sungen am Quantenpunkt-Ensemble in 2010 [48] und 2012 [49, 50]
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1 Einleitung

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

Im Folgenden werden zunächst die nötigen theoretischen Grundla-
gen erläutert. Hierzu zählen Halbleiter-Quantenpunkte und deren
optische Eigenschaften, die Spindynamik lokalisierter Ladungsträger
und das Prinzip der Spinrauschspektroskopie. Anschließend wird der
Versuchsaufbau und das verwendete Probensystem von Löchern in
Quantenpunkten dargestellt. Zur besseren Einordnung der Ergebnis-
se werden kurz Messungen aus [49, 51] am Quantenpunkt-Ensemble
vorgestellt um im Weiteren die Photolumineszenz- und Spinrausch-
messungen am Quantenpunkt-Ensemble und schließlich am einzel-
nen Lochspin darzustellen. Hierbei wird die Abhängigkeit der Spin-
lebenszeit von externen Magnetfeldern und Eigenschaften des Abfra-
gelasers untersucht. Es wird ein numerisches Modell erläutert, das
die experimentellen Befunde wiedergibt und Ladungsfluktuationen
in der Umgebung der Quantenpunkte berücksichtigt. Im Anschluss
wird kurz auf Korrelationen höherer Ordnung eingegangen. Die Ar-
beit schließt mit einer kurzen Zusammenfassung und einem Aus-
blick auf weitere Untersuchungen. Teile dieser Arbeit sind in [52–55]
veröffentlicht.
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KAPITEL 2

Theoretischer Hintergrund

Zum Verständnis der in Kapitel 4 und 5 vorgestellten Ergebnisse
dieser Arbeit sollen hier die nötigen theoretischen Grundlagen ein-
geführt werden. Hierzu zählen das System eines Halbleiter-Quanten-
punktes (englisch: quantum dot, QD) und dessen Photolumineszenz
(PL) sowie die Bestimmung des Ladungszustandes eines Quanten-
punktes über die Photolumineszenz. Weiterhin werden die quanten-
mechanische Größe des Spins von Elektronen und Löchern im Quan-
tenpunkt und deren Lebenszeit sowie Wechselwirkung mit dem um-
gebenden Kernspinbad (Hyperfeinwechselwirkung) behandelt. Ins-
besondere werden die Unterschiede zwischen Elektronen und Löch-
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2 Theoretischer Hintergrund

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

2.1 Quantenpunkte

Halbleiterquantenpunkte sind ein spezielles System einer Halbleiter-
Heterostruktur. Das bedeutet, dass unter Berücksichtigung der Band-
lücke und der Gitterkonstante zweier Halbleiter eine Potentialstruk-
tur für die Ladungsträger entsteht, die die Bewegung der Elektro-
nen im Leitungsband bzw. der Löcher im Valenzband in allen drei
Raumrichtungen einschränkt. Durch die vollständige Bewegungsein-
schränkung und der damit verbundenen Ausdehnung der Wellen-
funktion in der Größenordnung der De-Broglie-Wellenlänge in Fest-
körpern handelt es sich um nulldimensionale Nanostrukturen [56,57].

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

Ein wesentliches Merkmal der eingeschränkten Dimensionalität von
Ladungsträgern in Halbleitersystemen ist die veränderte Zustands-
dichte. Die quasi-kontinuierliche Zustandsdichte von Volumen-Halb-
leitern [58] geht für Quantenpunkte in eine diskrete Zustandsdichte
vollständig quantisierter Energien über (vgl. Abb. 2.2) [59]. Auf-
grund der Analogie zur Zustandsdichte von Atomen werden Quan-
tenpunkte auch als künstliche Atome bezeichnet [29,60].

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

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

lenzbänder sind unterteilt in Schwer- (HH) und Leichtloch (LH)
sowie das Split-Off Band (SO), wobei letzteres wegen des großen
energetischen Abstands im Folgenden außer Acht gelassen wird (vgl.
Abb. 2.3). Die Verspannung und lokale Einschränkung der Ladungs-
träger führt zu einer Aufspaltung ∆LH von Schwer- und Leichtloch-
band am Γ-Punkt [1, 28,33].

E

k
Eg

e

HH

LH

SO

∆LH

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

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

det. Für Volumen-Halbleiter führen Exzitonen zu Energiezuständen
innerhalb der Bandlücke. In Quantenpunkten verschiebt die Exziton-
Bindungsenergie die entsprechenden diskreten Übergangsenergien.
Zudem können zusätzliche Ladungsträger im Quantenpunkt gela-
dene Exzitonen-Komplexe bewirken, deren Übergangsenergien wie-
derum durch die Coulomb-Wechselwirkung der beteiligten Ladungs-
träger verändert sind (weitere Details in Abschnitt 2.1.3).

2.1.1 Herstellung

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

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

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

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

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

Der Vorteil der Quantenpunkte als künstliche Atome gegenüber wirk-
lichen Atomen liegt in der Einstellbarkeit der Absorptions- und Emis-
sionswellenlänge. Diese herausragende Eigenschaft eines Quanten-
punktes hängt hauptsächlich von der Wahl der kombinierten Halb-
leiter-Materialien und der Größe des Quantenpunktes ab. So lassen
sich Quantenpunkte über einen weiten Spektralbereich herstellen. Es
existieren Galliumnitrid-Quantenpunkte mit der Übergangsenergie
im UV-Bereich [71] bis hin zu InAs-Quantenpunkten auf Indium-
phosphid-Substrat im Telekommunikationsband (1,5 µm) [72]. Die
hier untersuchten (InGa)As-Quantenpunkte liegen im Nahinfrarot-
Bereich.
Die diskreten Energie-Niveaus eines Quantenpunktes lassen sich in
erster Näherung in Analogie zum quantenmechanischen Potential-
topf herleiten. Hierbei wird vereinfacht ein unendlich hohes Recht-
eckpotential für alle quantisierten Raumrichtungen angenommen.
Damit ergibt sich für ein Teilchen mit effektiver Masse m∗ auf ei-
ner in Lz eingeschränkten Dimension und einer stehenden Welle der
Wellenlänge λn für den Wellenvektor kz,n [63]:

kz,n =
2π

λn
=
nπ

Lz
. (2.1)

Hieraus folgt eine Grundzustandsenergie ∆Ez

∆Ez =
~2k2

z,1

2m∗
=

(
~2

2m∗

)(
π2

L2
z

)
, (2.2)

die von Null verschieden ist. Die Energien der höheren Zustände En,z
ergeben sich zu:

En,z = n2∆Ez. (2.3)
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Für die in allen drei Raumdimensionen eingeschränkten Ladungs-
träger resultieren insgesamt die vollständig quantisierten Energieni-
veaus [73]:

E(nx, ny, nz) =
~2π2

2m∗

(
n2
x

L2
x

+
n2
y

L2
y

+
n2
z

L2
z

)
. (2.4)

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

”
inverted lense“-Geometrie.

Neben der Größe der Quantenpunkte hat unter anderem auch die
Menge des eindiffundierten GaAs beim Überwachsen einen Einfluss
auf die Emissionswellenlänge. So können verschiedene Ausheiz-
Schritte im Wachstumsprozess diese Diffusion erhöhen und so ei-
ne gezielte Verschiebung der Emission zu höheren Energien bewir-
ken [74,75].

2.1.3 Photolumineszenz und Feinstruktur

Bei einer optischen Anregung im Barriere-Material der Quanten-
punkte relaxieren die photogenerierten Elektronen und Löcher in
die energetisch niedrigeren Quantenpunkt-Zustände. Im Falle eines
anfangs unbesetzten Quantenpunktes findet die strahlende Rekom-
bination (Photolumineszenz) von Elektron und Loch aus den nied-
rigsten Energieniveaus im Quantenpunkt statt. Durch eine erhöhte
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Anregungsdichte freier Elektronen und Löcher können mehrfach be-
setzte Exzitonen (2X, . . . ) oder geladene Exziton-Komplexe (X+

bzw. X−) in der Signatur der Photolumineszenz auftauchen (vgl.
Abb. 2.6). Dies ist ebenso durch eine vorhandene Gleichgewichtsla-
dung der Quantenpunkte über eine Dotierung möglich.

-

+

-

+

-

+

-

+

X0 X+ X- 2X

+

- -

+

Abbildung 2.6: Unterschiedliche Exzitonen-Komplexe im Quan-
tenpunkt: neutrales Exziton (X0), positiv geladenes (X+) und
negativ geladenes Exziton (X−) sowie Biexziton (2X).

Im Folgenden werden nur einfache Exzitonen-Komplexe im Grund-
zustand betrachtet. Die Quantenpunkte können durch eine Dotie-
rung mit Elektronen (n-Dotierung) oder Löchern (p-Dotierung) einen
zusätzlichen Ladungsträger (im thermodynamischen Gleichgewicht)
enthalten. Über die Charakteristik in der Photolumineszenz kann un-
terschieden werden, ob der optische Übergang von einem neutralen
(X0) oder einem geladenen Exziton1 (X+) resultiert. Diese Signatur
in der Photolumineszenz dient im weiteren Verlauf der vorläufigen
Identifikation der neutralen und positiv geladenen Quantenpunk-
te [76].
Durch die Anwesenheit eines Elektron- und Lochspins im Exziton-

1In der hier untersuchten Arbeit handelt es sich aufgrund einer p-artigen Hin-
tergrunddotierung durch Kohlenstoffverunreinigungen im MBE-Wachstums-
Prozess um positiv geladene Exzitonen. Es wird später noch ausführlicher
auf eine Begründung der positiven Ladung der Quantenpunkte eingegangen.
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Komplex kommt es zu einer Austauschwechselwirkung der beiden
Spin-Spezies. Diese Austauschenergie des Exzitons Eexchange kann
mit der Exziton-Wellenfunktion ΨX und den Elektron- und Lochko-
ordinaten ~re bzw. ~rh über

Eexchange ∝
∫ ∫

d3r1d
3r2Ψ∗X (~re = ~r1, ~rh = ~r2)

× 1

|~r1 − ~r2|
ΨX (~re = ~r2, ~rh = ~r1)

(2.5)

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

Hexchange = −
∑

i=x,y,z

(
aiJh,iSe,i + biJ

3
h,iSe,i

)
, (2.6)

mit dem Elektronspin Se und dem Lochspin Jh sowie den Spin-
Spin-Kopplungskonstanten ai und bi. Der Wert des Elektronspins
beträgt Se = 1/2 mit Se,z = ±1/2 und der des Lochspins Jh =
3/2 mit Jh,z = ±3/2 in Wachstumsrichtung z. Aufgrund der im
Vergleich zur Feinstruktur großen Aufspaltung ∆LH gegenüber den
Leichtlochzuständen in Quantenpunkten werden im Weiteren nur
reine Schwerlochzustände berücksichtigt. Es gibt zwei Arten von
Exzitonen: dunkle Exzitonen, deren z-Projektion des Gesamtspins
|M | = |Se,z + Jh,z| = 2 beträgt und die damit aufgrund der nötigen
Drehimpulserhaltung bei Wechselwirkung mit Photonen (Drehim-
puls ±1) optisch inaktiv sind. Weiterhin gibt es die optisch akti-
ven Exzitonen, sogenannte helle Exzitonen, mit Gesamtdrehimpuls
|M | = 1. Mit den Exzitonen-Zuständen |1〉 , |−1〉 , |2〉und |−2〉 als

30



K
a

p
it

el
2

2.1 Quantenpunkte

Basis ergibt sich als Matrix für den Hamilton-Operator

Hexchange =
1

2


+δ0 +δ1 0 0
+δ1 +δ0 0 0

0 0 −δ0 +δ2
0 0 +δ2 −δ0


(|1〉,|−1〉,|2〉,|−2〉)

. (2.7)

Hierbei gilt für δ0 = 1, 5 (az + 2, 25bz), δ1 = 0, 75 (bx − by) und
δ2 = 0, 75 (bx + by). Es zeigt sich eine energetische Aufspaltung der
|1〉 und |−1〉 Zustände gegenüber den |2〉 und |−2〉 Zuständen um
δ0. Aufgrund einer in der Regel nicht vorliegenden Rotationssymme-
trie für selbstorganisierte Halbleiter-Quantenpunkte (bx 6= by) unter-
scheiden sich zudem die Zustände |1〉 und |−1〉 um δ1. Als Eigen-
zustände der Matrix 2.7 ergeben sich dadurch symmetrische und an-
tisymmetrische Linearkombinationen von |1〉 und |−1〉. Zusätzlichen
Beiträge in der Aufspaltung durch die Berücksichtigung der lang-
reichweitigen Wechselwirkung, welche hauptsächlich in helle und
dunkle Exzitonen aufspaltet, sind in δ0 und δ1 als Modifikation der
Terme ∆0 und ∆1 in der Matrix 2.7 enthalten. Hieraus resultiert eine
Aufspaltung wenn keine Rotationssymmetrie (D2d-Symmetrie) vor-
liegt (vgl. Abb. 2.7 (rechts)). Aufgrund der Basis aus Linearkombi-
nationen der beiden Exziton-Zustände weisen die beiden energetisch
aufgespaltenen hellen Exziton-Zustände eine orthogonale lineare Po-
larisation auf. Die Achsen der linearen Polarisation definieren sich
über die elliptische Form des Quantenpunktes, die sich entlang von
Kristallachsen im Wachstum ausprägt.
Sofern es sich um ein geladenes Exziton im Grundzustand han-
delt, entfällt die Austauschwechselwirkung durch die verschwinden-
de Spindichte des doppelt vorliegenden Ladungsträgers im Spin-
Singlett-Zustand. Diese Signatur der Aufspaltung für neutrale Ex-
zitonen liegt bei vollständiger Abwesenheit externer Magnetfelder
vor [76]. Für externe Magnetfelder ergibt sich zusätzlich eine we-
sentlich stärkere lineare Aufspaltung über die Zeeman-Energie.
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±1
±2

±1

±2

δ0,Δ0

δ1,Δ1

δ2

B=0D2d <D2d

Abbildung 2.7: Aufspaltung neutraler Exzitonen im Quanten-
punkt mit (links) und ohne D2d-Symmetrie (rechts) (nach [76]).
Bei nicht-rotationssymmetrischen Quantenpunkten ergibt sich ei-
ne Feinstrukturaufspaltung der hellen Exziton-Zustände von ∆1.

2.2 Spindynamik und Spinlebenszeit

Für die quantenmechanische Größe des Spins, in diesem Fall der Spin
eines lokalisierten Elektrons oder Lochs im Quantenpunkt, ist die
Spinlebenszeit und die damit verbundene Spindynamik eine zentrale
Kenngröße. In diesem Abschnitt sollen die entscheidenden Mecha-
nismen und Vorgänge, die die Spinlebenszeit bestimmen, erläutert
werden. Im Anschluss wird der Einfluss externer Magnetfelder auf
die Spindynamik betrachtet. Das System aus Ladungsträgerspin und
Kernspins ist ein ideales Modell des Zentral-Spin-Problems [29].
Gemäß der Quantenmechanik kann der Spinzustand immer nur in
Bezug auf die Beobachtungsrichtung bestimmt werden. Wird bei-
spielsweise ein Spin oder ein Ensemble von Spins polarisiert, geht die-
se Spininformation aufgrund verschiedener Prozesse mit der Zeit in
ein thermodynamisches Gleichgewicht zurück. Diese Dynamik wird
über die Spinlebenszeit beschrieben. Es werden zwei verschiedene
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Spinlebenszeiten unterschieden [77], wie sie in den Spin-Bloch-
Gleichungen eingeführt werden [78]. Zum einen die longitudinale
Spinrelaxationszeit T1, welche die Rückkehr in eine Gleichgewichts-
situation beschreibt und mit einer Energieabgabe an die Umgebung
einhergeht. Daneben gibt es die transversale Spindephasierungszeit
T2, die unter Berücksichtigung reversibler Prozesse im Spin-Ensemble
als T ∗2 bezeichnet wird [44, 79]. Als wesentliche Prozesse, welche die
Spinlebenszeit bestimmen, wirken bei verschiedenen Halbleitersys-
temen in unterschiedlich starker Ausprägung der Elliott-Yafet-, der
Dyakonov-Perel- und der Bir-Aronov-Pikus-Mechanismus [77, 80–
82]. Für den hier untersuchten Fall stark lokalisierter, nicht-wechsel-
wirkender Ladungsträger mit vollständig quantisierten Energien sind
diese genannten Prozesse aber zu vernachlässigen im Vergleich zur
dominierenden Hyperfeinwechselwirkung, welche im folgenden Ab-
schnitt näher betrachtet wird [83,84].
Zudem kann für lokalisierte Ladungsträger die Spindynamik über
die Wechselwirkung mit Phononen oder die Quadrupolwechselwir-
kung der Kernspins bestimmt werden, die durch verspannungsin-
duzierte Gradienten lokaler elektrischer Felder hervorgerufen wird
[50, 85]. Die Wechselwirkung mit Phononen ist aber insbesonde-
re bei tiefen Temperaturen und niedrigen Magnetfeldern unwirk-
sam [42]. Bei großen Magnetfeldern gewinnen Phononen-assistier-
te Spin-Bahn-Mechanismen an Bedeutung [2, 39, 83], während die
Phononen-assistierte Spinflip-Rate für schwache Magnetfelder sehr
klein wird durch die geringe Zeeman-Aufspaltung und die verschwin-
dende Phononen-Zustandsdichte bei passender Energie [40, 41, 86].
Aus [87] ergibt sich, dass insbesondere Ein-Phonon-Prozesse bei nied-
rigen Magnetfeldern unwirksam werden, während Zwei-Phonon-Pro-
zesse bei kleinen Magnetfeldern und endlichen Temperaturen eine
Rolle spielen können (> 2 K in [43] oder > 7 K in [41]). Wei-
terhin kann die Spinflip-Raman-Streuung die Spinlebenszeit limitie-
ren [16, 25]. Die Quadrupolwechselwirkung trägt zur Dephasierung
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des Zentral-Spins bei, sofern die Stärke in der Größenordnung der
Hyperfeinwechselwirkung liegt [85]. Im Folgenden wird die Hyper-
feinwechselwirkung des lokalisierten Ladungsträgers mit den Kern-
spins genauer behandelt.

2.2.1 Hyperfeinwechselwirkung

Die quantenmechanische Größe des Ladungsträgerspins unterliegt
über die Fermi-Kontakt-Kopplung, die Dipol-Dipol-Kopplung und
die Kopplung des Ladungsträger-Bahndrehimpulses an den Kernspin
der Hyperfeinwechselwirkung mit den umgebenden Kernspins [88],
sofern diese von Null verschieden sind, wie es für InAs gegeben ist
[31]. Der einzelne Ladungsträger steht unter dem Einfluss von etwa
105 Kernspins im Volumen des Quantenpunktes. Die Dynamik eines
Gesamtspins ~S in einem Magnetfeld ~b = ~B/B kann über die Lösung
der Bewegungsgleichung gemäß [31] beschrieben werden:

~S(t) =
(
~S0 ·~b

)
~b+

[
~S0 −

(
~S0 ·~b

)
~b
]

cos (ωLt)

+
([
~S0 −

(
~S0 ·~b

)
~b
]
×~b
)

sin (ωLt) ,
(2.8)

wobei ωL die Larmor-Frequenz und ~S0 die Ausgangspolarisation be-
zeichnet. Die Larmor-Frequenz selbst errechnet sich aus dem effek-
tiven g-Faktor g∗, dem Bohrschen Magneton µB , dem reduzierten
Planckschen Wirkungsquantum ~ und dem effektiven Magnetfeld
B:

ωL =
g∗µBB

~
bzw. νL =

g∗µBB

h
. (2.9)

Betrachtet man nun den Fall mehrerer Ladungsträgerspins in ver-
schiedenen Quantenpunkten, so führt die zufällige Verteilung der
Kernspins und damit der effektiven Kernmagnetfelder jedes einzel-
nen Quantenpunktes zu unterschiedlichen Larmor-Frequenzen und
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damit zu einer Änderung der Phasenbeziehung der Ladungsträger-
spins, was einen Verlust des ursprünglichen Gesamtspins zur Folge
hat (vgl. Abb. 2.8). Das effektive Kernmagnetfeld eines Quanten-

t0 t1>t0

Sz Sz

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

punktes ~BN (Overhauser-Feld) kann in einer ersten Näherung für
kurze Zeiten als konstant angenommen werden, da die Präzessions-
frequenz des Ladungsträgers im Kernmagnetfeld wesentlich höher
ist als die Präzessionsbewegung der Kernspins im Feld des Ladungs-
trägers [31]. Hiermit lässt sich die Bewegung des Spins wiederum
über Gleichung 2.8 beschreiben. Das effektive Kernmagnetfeld wird
über die Position ~R und den Spin Î der Kerne und mit der Wellen-
funktion des Elektrons2 Ψ(~R) beschrieben [31,90]:

~BN =
ν0

µBge

〈∑
j

Aj
∣∣∣Ψ(~Rj)∣∣∣2 Îj〉

N

. (2.10)

2Den Berechnungen in [31] folgend, werden hier zunächst Elektronspins ange-
nommen. Der Übergang zu den eigentlich gemessenen Lochspins wird später
behandelt.
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Hierbei bezeichnet ν0 das Volumen der primitiven Einheitszelle und
ge den Elektron-g-Faktor.Aj berechnet sich gemäßAj = (ajµBge/ν0)

(1/|Ψ(~Rj)|2) mit aj als Magnetfeld eines einzelnen Kerns für das
Elektron. Folgen die Kernmagnetfelder der Quantenpunkte einer
Gaußschen Wahrscheinlichkeitsverteilung, ergibt sich aus der Bewe-
gungsgleichung der Spins (Gleichung 2.8) für die gemittelte Gesamt-
spinpolarisation [31]:

〈
~S(t)

〉
=
~S0

3

(
1 + 2

[
1− 2

(
t

2T∆

)2
]

exp

[
−
(

t

2T∆

)2
])

, (2.11)

wobei T∆ die charakteristische Ensemble-Dephasierungszeit

T∆ =
~

µBge∆B
= ~

√
3NL

4
∑
j I

j (Ij + 1) (Aj)
2 (2.12)

beschreibt. Hierbei bezeichnet ∆B die Breite der Wahrscheinlich-
keitsverteilung der Kernmagnetfelder als Maß für das effektive Kern-
magnetfeld und NL die Zahl der Kerne. Die zeitliche Entwicklung der
Ursprungspolarisation (vgl. Abb. 2.9) zeigt einen Abfall der Spin-
polarisation auf 1/3 innerhalb dieser ersten Zeitskala in den als
konstant angenommenen Kernmagnetfeldern [31]. Betrachtet man
die Raumrichtung als drei Quantisierungsachsen, so ergibt sich bei
zufällig ausgerichtetem Kernmagnetfeld und einem zufällig ausge-
richteten Elektronspin, dass im Mittel 1/3 entlang des Kernmagnet-
feldes zeigen und somit keine Larmor-Präzession ausführen.
Für längere Zeiten kann auch die Richtung der Kernmagnetfelder
nicht mehr als konstant angenommen werden, da diese ebenfalls
im Einfluss des Ladungsträger-Feldes (Knight-Feld) präzidieren. Das
bedeutet für länger betrachtete Zeiten variiert das Kernmagnetfeld,
was wiederum zu einem weiteren Verlust der verbliebenen Spinpola-
risation der Elektronen führt [29, 91]. Bei dieser Betrachtung muss
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Abbildung 2.9: Zeitliche Entwicklung der Spinpolarisation gemäß
Formel 2.11.

also auch das Kernmagnetfeld als zeitabhängig ~b(t) beschrieben wer-
den. Dies führt zu folgendem Zeitverhalten der Spinpolarisation [31]:〈

~S(t)
〉

=
〈
~b(t)

[
~b(t) · ~S(t)

]〉
. (2.13)

Durch die schnelle Präzessionsbewegung der Elektronen im Kern-
magnetfeld gilt die Annahme, dass sich die transversalen Kompo-
nenten des Knight-Feldes für die Kerne herausmitteln. Somit ver-
bleibt der longitudinale Anteil zum Overhauser-Feld, unter dessen
Einfluss die einzelnen Kernspins präzidieren. Durch die inhomogene
Verteilung des Knight-Feldes mit der Elektron-Wellenfunktion er-
gibt sich eine räumlich inhomogene Präzessionsbewegung der Kerne
(vgl. Abb. 2.10). Dieser langsamere Prozess sowie ein darauf noch
folgender weiterer Dephasierungsmechanismus über die Dipol-Dipol-
Wechselwirkung der Kernspins untereinander, die zu einer Diffusion
der Kernspinpolarisation aus dem Quantenpunkt führt [31], werden
im Folgenden nicht weiter beachtet.
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Abbildung 2.10: Der longitudinale Anteil des Elektronspins (blau)
zum Overhauser-Feld (grau) führt über die inhomogene Wellen-
funktion zu einem inhomogen verteilten Knight-Feld (grün) für
die Kernspins (schwarz) (aus [89]).

2.2.2 Einfluss externer Magnetfelder

Die Wechselwirkung von Kern- und Ladungsträgerspin lässt sich auf-
grund der Tatsache, dass es sich um magnetische Momente handelt,
wesentlich durch das Anlegen externer Magnetfelder beeinflussen.
Grundsätzlich führt ein externes longitudinales Magnetfeld, d.h. ent-
lang der Beobachtungsrichtung des Spins, zu einer Unterdrückung
des Einflusses der Hyperfeinwechselwirkung. Ist das externe Magnet-
feld genügend groß im Vergleich zum internen Overhauser-Feld, so
kann der Anteil der stochastisch verteilten Overhauser-Felder für die
Dynamik der Ladungsträgerspins als kleine Störung gegenüber dem
konstanten homogenen Magnetfeld betrachtet werden.
Die theoretische Herleitung dieses Effektes gilt unter der Annah-
me eines starken externen Magnetfeldes mit einer größeren Zeeman-
Aufspaltung der Ladungsträger als der inhomogenen Verbreiterung
durch die Hyperfeinwechselwirkung [31]. Das zu berücksichtigende
Magnetfeld für die Spindynamik setzt sich aus internem Kernma-
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gnetfeld ~BN und externem Magnetfeld ~B zusammen. Dies führt un-
ter Annahme derselben Kernmagnetfeld-Verteilung wie oben zu einer
Zeitentwicklung der gemittelten Spinpolarisation gemäß [31]:〈

~S(t)
〉

= R‖(t)
(
~S0 ·~b

)
~b+R0

⊥(t)
[
~S0 −

(
~S0 ·~b

)
~b
]

+R1
⊥(t)

([
~S0 −

(
~S0 ·~b

)
~b
]
×~b
)
,

(2.14)

mit ~b = ~B/|B| als Richtungsvektor des äußeren Magnetfeldes. R‖
und R0,1

⊥ bezeichnen die longitudinalen und transversalen Anteile
der Spinpolarisation in Bezug auf das externe Magnetfeld. Die Dy-
namik des Kernspins kann für genügend starke externe Magnetfel-
der, d.h. größer als die Breite der Verteilung der Kernmagnetfelder
(β = B/∆B � 1), folgendermaßen genähert werden [31]:

〈
~S(t)

〉
≈

(
1− 1− cos (ωLt)

β2
exp

[
−
(

t

2T∆

)2
])

︸ ︷︷ ︸
R‖

(
~S0 ·~b

)
~b

+

([
cos (ωLt) +

1− cos (ωLt)

2β2

]
︸ ︷︷ ︸

R0
⊥

[
~S0 −

(
~S0 ·~b

)
~b
]

+ sin (ωLt)︸ ︷︷ ︸
R1
⊥

([
~S0 −

(
~S0 ·~b

)
~b
]
×~b
))

exp

[
−
(

t

2T∆

)2
]

︸ ︷︷ ︸
R0,1
⊥

.

(2.15)

Aus dieser Näherung ergibt sich für große β ein Erhalt der parallelen
Spinkomponente R‖ während der transversale Anteil R0,1

⊥ präzidiert
und somit wegen des inhomogen verteilten Kernmagnetfeldes verlo-
ren geht. Abbildung 2.11 zeigt den zeitlichen Verlauf der parallelen
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Abbildung 2.11: Zeitliche Entwicklung der Spinpolarisation in
einem externem Magnetfeld gemäß Formel 2.15 unter Berück-
sichtigung der Komponenten-Benennung aus Formel 2.14.

R‖ und transversalen Komponenten R0,1
⊥ .

Der transversale Anteil der Spinpolarisation erfährt durch externe
Magnetfelder eine Modulation der Spinbewegung mit der Larmor-
Frequenz. Der langlebigere Anteil parallel zum externen Magnetfeld
weist wegen der Parallelität zum externen Magnetfeld keine Modu-
lation auf.3 Insgesamt ergibt sich so für ein starkes externes longi-
tudinales Magnetfeld eine Unterdrückung der Spinlebenszeitbegren-
zung über den Mechanismus der Hyperfeinwechselwirkung, was sich
in einer verlängerten Spinlebenszeit in einem externen longitudina-
len Magnetfeld niederschlägt. Aufgrund der Tatsache, dass in die-
sem Fall die Hyperfeinwechselwirkung nicht mehr der bestimmende
Prozess der Lebenszeit ist, sind andere Mechanismen für die be-
grenzte Spinlebenszeit verantwortlich (s. Abschnitt 2.2). So gewin-

3Diese Modulation führt im später vorgestellten Prinzip der Spinrauschspek-
troskopie zu einer Verschiebung des transversalen Anteils, während der lon-
gitudinale Anteil um Null zentriert gemessen wird.
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nen beispielsweise die Spinflip-Raman-Streuung [16], die schwache
Streuung mit akustischen Phononen und schwache Zwei-Phononen-
Prozesse [88] an Bedeutung.
Experimentelle Arbeiten zeigen für Elektronen in InAs/GaAs-Quan-
tenpunkten eine Verlängerung der Spinlebenszeit unter dem Einfluss
eines externen Magnetfeldes Bz in der Größenordnung von 100 mT.
So wird die ursprüngliche Lebenszeit von 500 ps soweit verlängert,
dass diese auf der Zeitskala der strahlenden Lebensdauer (2000 ps)
nicht mehr aufgelöst werden kann [38]. Ebenso kann auch in negativ
geladenen InP-Quantenpunkten das Abschirmen der Hyperfeinwech-
selwirkung durch ein externes Magnetfeld (in der Größenordnung
von 100 mT) in Wachstumsrichtung beobachtet werden [92].

2.2.3 Unterschied für Elektronen und Löcher

Nach der allgemeinen Betrachtung der Hyperfeinwechselwirkung und
deren Verhalten in einem externen Magnetfeld, wird nun genau-
er auf die Unterschiede zwischen den Wechselwirkungsmechanismen
von Elektron- und Lochspin mit dem Kernspinbad eingegangen. Für
Elektronen mit einer s-artigen Wellenfunktion ergibt sich eine end-
liche Aufenthaltswahrscheinlichkeit am Ort der Kerne. Diese führt
zu einem ausgeprägten Beitrag der Fermi-Kontakt-Kopplung, der
hauptsächlich die Wechselwirkung mit den Kernspins bestimmt.
Nach [88] setzt sich die Wechselwirkung zwischen Kern- und La-
dungsträgerspin aus drei Beiträgen zusammen. Neben dem Fermi-
Kontakt-Term gibt es die Dipol-Dipol-Kopplung und die Kopplung
des Ladungsträger-Bahndrehimpulses an den Kernspin. Für Löcher
mit ihrem p-artigen Valenzbandzustand im Schwer- und Leichtloch-
band (vgl. Abb. 2.12) hat der für Elektronen wesentliche Beitrag der
Fermi-Kontakt-Kopplung einen verschwindenden Einfluss [33, 93].
Wegen der unwirksamen Fermi-Kontakt-Kopplung und der nur re-
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levanten Dipol-Dipol-Kopplung ist die Stärke der Hyperfeinwechsel-
wirkung für lokalisierte Löcher etwa eine Größenordnung geringer als
für Elektronen in Quantenpunkten [28, 88, 94, 95], weshalb entspre-
chend längere Spinlebenszeiten zu erwarten sind. Entgegen häufiger
Annahmen [1,38,96,97] zeigt sich aber, dass die Hyperfeinwechselwir-
kung dennoch der bestimmende Mechanismus für die Spinlebenszeit
lokalisierter Löcher ist [28,33,88,94,98].

Abbildung 2.12: Der Ladungsträgerspin befindet sich im Einfluss
von ca. 105 Kernspins (oben). Schematische Darstellung der vor-
handenen Aufenthaltswahrscheinlichkeit von s-artigen Elektro-
nen (links) und p-artigen Löchern (rechts) an der Kernposition
(angepasst aus [3]).

Die Dipol-Dipol-Kopplung für p-artige Elektronen oder Löcher lässt
sich mit folgendem Hamilton-Operator beschreiben [99]:

Hdd
(
~I
)

= 2µB
µI~I

I

(
~l

ρ3
− ~s

ρ3
+ 3

~ρ (~s · ~ρ)

ρ5

)
. (2.16)
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Hierbei bezeichnet ~ρ die relative Ladungsträgerposition, ~s den La-
dungsträgerspin, µi das Kernmagneton und ~l = ~ρ×~p/~ den Bahndre-
himpuls. Für die Betrachtung reiner Schwerlochzustände zeigt sich
aber in [28], dass die Dipol-Dipol-Wechselwirkung mit den Kern-
spins stark anisotrop ist. So ergibt sich als Hamilton-Operator für
die reinen Schwerlochzustände nach [28]:

Hhhdd =
8µBµI

5I

∣∣∣Ψ(~R)∣∣∣2 ν0

〈
1

ρ3

〉(
Iz 0
0 −Iz

)
(ϕ3/2,ϕ−3/2)

. (2.17)

Die Anisotropie der Hyperfeinwechselwirkung hat zur Folge, dass
diese keine Dephasierung der z -Komponente der Spinpolarisation
reiner Schwerloch-Zustände bewirkt (auch in Abwesenheit eines ex-
ternen longitudinalen Magnetfeldes) [28]. In der Praxis liegt aber im
Allgemeinen eine Beimischung von Leichtloch-Zuständen vor. Form
und Verspannung der Quantenpunkte führen zu einer Mischung von
Leicht- und Schwerlochzustand [29]. Eine solche Beimischung führt
zu einer Verringerung der Anisotropie der Hyperfeinwechselwirkung
[28].4

Die Spinlebenszeit und die Berechnung der Hyperfeinwechselwirkung
für Löcher wird gemäß [33] abgeschätzt. Hierfür wird wie oben be-

schrieben ein statisches Kernmagnetfeld ~BhN sowie die Entartung
von Schwer- und Leichtlochzustand durch das Einschlusspotential
und die biaxiale Verspannung angenommen. Für die Wirksamkeit
der Hyperfeinwechselwirkung wird die Beimischung von Leichtloch-
zuständen ϕ±1/2 = |J = 1/2, Jz = ±1/2〉 berücksichtigt [101], was
zu einer angepassten Beschreibung der Schwerlochzustände ϕ±3/2 =
|J = 3/2, Jz = ±3/2〉 gemäß [102]

ϕ̃±3/2 =
1√

1 + |α|2
(
ϕ±3/2 ∓ αϕ∓1/2

)
(2.18)

4Es gibt spezielle Quantenpunkt-Systeme, in denen tatsächlich reine Schwer-
oder Leichtloch-Zustände vorliegen [100].
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führt. α = |α| eiδ ist hier ein Maß für die Beimischung von Leicht-
löchern und |α| liegt im Bereich von 0,2 bis 0,7 [33]. Hieraus folgt für
das effektive Kernmagnetfeld mit der Summe über alle Gitterkerne
mit dem magnetischen Moment µi, dem Spin ~I, der Position ~R und
der Lochwellenfunktion Ψ(~R) für ein Loch in dem Einfluss der Dipol-
Dipol-Kopplung:

~BhN =
ν0

ghµB

∑
j

Cj

1 + |α|2
∣∣∣Ψ(~Rj)∣∣∣2

×
(

2 |α|√
3

(
Ĩjx~ex + Ĩjy~ey

)
+ Ĩjz~ez

)
.

(2.19)

Die Dipol-Dipol-Hyperfeinkonstanten Cj werden für As- und In-
Kerne aus [103] abgeleitet zu CAs = 4, 4±0, 3 µeV und CIn = 4, 0±
0, 5 µeV. Für eine konstante Wellenfunktion innerhalb des Quan-
tenpunktes ergibt sich eine Ensemble-Dephasierungszeit Th∆ mit NL
beteiligten Kernen:

2 |α| /
√

3

1 + |α|2

√
4
∑
j I

j (Ij + 1) (Cj)
2

3NL
=

~
Th∆

. (2.20)

So folgt mit NL = 6 · 104 und |α| = 0, 5 eine Dephasierungszeit
von Th∆ = 14 ns [33]. Aus dieser Dephasierungszeit lässt sich ein
Rückschluss auf das effektive Kernmagnetfeld über

ghµB∆‖ =
2 |α|√

3
ghµB∆⊥ =

~
Th∆

(2.21)

ziehen, wobei gh den Loch-g-Faktor und ∆‖ bzw. ∆⊥ die Wahr-
scheinlichkeitsverteilung der longitudinalen und transversalen Kern-
magnetfelder beschreiben. [33]
Für die Auswirkung der Hyperfeinwechselwirkung auf die Spinle-
benszeit für lokalisierte Löcher gilt insgesamt, dass die Stärke des
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Effektes wesentlich mit der Spin-Bahn-Mischung von Schwer- und
Leichtlochzustand und damit von dem Wert von |α| abhängt [28,39,
88].
Auch für Löcher in Quantenpunkten kann experimentell eine Ab-
schirmung der Kernspin-Fluktuationen und eine damit verbundene
unterdrückte Dephasierung über die Hyperfeinwechselwirkung beob-
achtet werden. So wird in [33] die Lochspin-Lebenszeit schon durch
ein Magnetfeld im Bereich weniger mT um einen Faktor 2,5 ver-
längert. Für ein ähnliches Probensystem zeigen Pump-Abfrage-Ex-
perimente ebenfalls die Möglichkeit des Abschirmens der Hyperfein-
wechselwirkung für Löcher [94].
Für alle weiteren Betrachtungen und insbesondere bei der Unter-
scheidung zwischen Einzel-Quantenpunkt und Quantenpunkt-Ensem-
ble gilt in dieser Arbeit, dass eine wiederholte Messung eines einzel-
nen Spins und eines homogenen Spin-Ensembles für die Mechanis-
men, die die Spinlebenszeit bestimmen, keinen qualitativen Unter-
schied macht [29,38].

2.2.4 Ladungsfluktuationen

In der Umgebung eines Quantenpunktes gibt es lokale Fehlstellen
und Verunreinigungen, die als Fallen für freie Ladungsträger wir-
ken. Der Zustand dieser umgebenden Störstellen kann als eine La-
dungskonfiguration der Quantenpunkt-Umgebung beschrieben wer-
den. In jeder Ladungskonfiguration wirkt ein spezifisches elektrisches
Feld auf den Quantenpunkt. Die Stark-Verschiebung beschreibt eine
Änderung der Resonanzenergie des Quantenpunktes unter dem Ein-
fluss eines elektrischen Feldes [104,105].
Im zeitlichen Verlauf fluktuiert die Besetzung dieser Störstellen und
damit die Stark-Verschiebung der Quantenpunkt-Resonanz durch
ein Umladen der Defektzustände (auch spektrale Diffusion genannt)
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[106–108] und kann zu einer Verbreiterung der gemessenen Linien-
breite eines Quantenpunktes führen [76, 109]. Die Ursache des Ein-
fangens von Ladungsträgern in der Umgebung des Quantenpunktes
kann darauf zurückgeführt werden, dass die Benetzungsschicht eine
unvermeidbare Rauigkeit der Grenzschicht aufweist [110]. Freie La-
dungsträger, die an diesen Störstellen eingefangen werden können,
entstehen durch Photoinduktion oder Auger-Effekte [111]. Durch
die Abhängigkeit der Ladungsfluktuationen von der Anzahl frei-
er Ladungsträger ergibt sich ein wesentlicher Zusammenhang der
Stärke des Effektes mit der optischen Leistungsdichte [108,109,111].
So kann die Ladungsfluktuation durch geringe optische Leistung
deutlich reduziert werden [109]. Hierbei zeigt sich insbesondere ei-
ne Abhängigkeit der Größe der energetischen Verschiebung von der
optischen Leistung. Desweiteren hängt die Stärke der Ladungsfluk-
tuation von einer angelegten Spannung im Falle einer Schottky-
Diodenstruktur ab. Eine größere elektrische Spannung über der Quan-
tenpunktstruktur führt zu einer verringerten Ausprägung der La-
dungsfluktuationen [108]. Dieser Zusammenhang lässt sich über das
starke wirksame elektrische Feld in der Struktur erklären, was zu
einem schnellen Abfließen freier Ladungsträger führt, die nicht mehr
zu Ladungsfluktuationen beitragen können [108]. Die Verschiebun-
gen der Quantenpunkt-Resonanz kann auf Zeitskalen im Bereich
länger als Millisekunden stattfinden [110, 112]. Dadurch kann die
Dynamik dieses Effektes als konstant im zeitlichen Bereich der Hy-
perfeinwechselwirkung angenommen werden. Ladungsfluktuationen
können für längere Zeiten ein Dephasierungsmechanismus sein [20].
Ein Einfluss der optischen Leistungsdichte auf den Effekt zeigt sich
sowohl bei nicht-resonanter Anregung [110, 111] als auch bei reso-
nanter Anregung [113,114].
In [113] wird gezeigt, dass die Ladungsfluktuationen über einen Be-
reich von etwa 30 µeV auftreten (vgl. Abb. 2.13). Hierbei wird die
Energie des Quantenpunktes mit der Methode der Resonanzfluores-
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Abbildung 2.13: Differentielle Reflektivität in Abhängigkeit der
Leistung des nicht-resonanten Lasers zeigt im Bereich der rele-
vanten Erzeugung freier Ladungsträger eine diskrete Anzahl von
Resonanzlinien mit einer Verteilung von etwa 30 µeV (aus [113]).

zenz vermessen. Zusätzlich wird ein optisch nicht-resonanter Laser
zur Besetzungskontrolle der Defektzustände verwendet. Sowohl bei
niedriger als auch bei hoher Leistung des nicht-resonanten Lasers
zeigt sich eine ungestörte Linienform des Quantenpunktes, während
bei einer mittleren Leistung stufenartige Übergänge zu erkennen
sind. Der Bereich und die Ausprägung dieses Überganges ist stark
abhängig vom Quantenpunkt. In diesem Fall generiert der nicht-
resonante Laser Elektron-Loch-Paare in der Barriere, wobei das Loch
bei tiefen Temperaturen eingefangen wird und eine positive Raumla-
dung erzeugt, welche die Quantenpunkt-Resonanz verschiebt. Große
Sprünge in der Resonanz werden durch eine veränderte Zahl dieser
positiven Raumladungen erzeugt, während kleinere Verschiebungen
aus unterschiedlichen Abständen der Raumladungen zum Quanten-
punkt resultieren. [113]
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2.3 Spinrauschspektroskopie

In dieser Arbeit wird zur Bestimmung der Spindynamik von Löchern
im Quantenpunkt die Methode der Spinrauschspektroskopie verwen-
det. Zum Verständnis dieser Messmethode wird im Folgenden ein
kurzer Überblick über die wesentlichen Bestandteile und die physi-
kalischen Grundlagen gegeben. Das wesentliche Merkmal der Spin-
rauschspektroskopie ist die Messung der Spindynamik im thermody-
namischen Gleichgewicht, das bedeutet ohne jegliche externe Polari-
sation oder Manipulation der Spinpopulation. Im Gegensatz zu vie-
len anderen Methoden, wie beispielsweise Pump-Abfrage- [33] oder
Resonanzfluoreszenz-Experimenten [95], ist damit eine im Prinzip
störungsfreie Abfrage der intrinsischen Spinlebenszeit möglich. Auf
Abweichungen dieses theoretischen Limits wird im Abschnitt 2.3.5
eingegangen.
Die Spinrauschspektroskopie, deren erste Überlegungen auf F. Bloch
[78] zurückgehen, fand zunächst Anwendung im Bereich der Atom-
gase [115, 116] bis sie schließlich seit 2005 [117] auch auf zahlrei-
che Halbleitersysteme angewendet werden konnte [51, 53, 80, 118–
125]. Zudem gibt es zahlreiche Adaptionen der Spinrauschspektro-
skopie von einer erweiterten Detektionsbandbreite durch die Ver-
wendung gepulster Laser [126, 127] bis zur Verwendung zweier ver-
stimmter Laser deren Korrelation die homogene Linienbreite in ei-
nem Quantenpunkt-Ensemble wiedergibt [128].
In der Spinrauschspektroskopie wird das Rauschen, d.h. die Fluktua-
tion, der Spinpolarisation eines Spin-Ensembles oder eines einzelnen
Spins gemessen. Hierbei ist entscheidend, dass im thermodynami-
schen Gleichgewicht keine Spinpolarisation vorliegt oder vorliegen
muss. Aufgrund der jederzeit vorhandenen Fluktuation der Gesamt-
spinpolarisation um einen Mittelwert von Null (bei Abwesenheit ei-
ner Spinpolarisation) ergibt sich eine messbare Standardabweichung
der Spinpolarisation. Dem Fluktuations-Dissipations-Theorem fol-
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gend, lässt sich aus dem Rauschen im thermischen Gleichgewicht
die Antwort des Systems auf eine von außen aufgebrachte Störung
ablesen [129].

2.3.1 Faraday-Effekt

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

θ

Abbildung 2.14: Schematische Darstellung der Faraday-Rotation
(aus [132]).

Linear polarisiertes Licht setzt sich aus den beiden zirkularen Kom-
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ponenten zusammen. Dementsprechend kann die Faraday-Rotation
auch über einen Unterschied der Brechungsindizes für rechts- und
linkszirkular polarisiertes Licht (n+ bzw. n−) beschrieben werden,
was zu einer Phasenänderung der beiden Komponenten und damit zu
einer Rotation um den Winkeln θ der Polarisationsachse führt [133]:

θ =
ωd

c

(
n+ − n−

2

)
, (2.22)

wobei ω die Lichtfrequenz, c die Lichtgeschwindigkeit und d die
Länge des Mediums beschreibt. Wie sich der Einfluss der fluktuie-
renden Spinpolarisation im Detail auf den Brechungsindex auswirkt,
wird im folgenden Abschnitt erläutert.

2.3.2 Optische Auswahlregeln

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

HH LHLH HH

+1/2 -1/2

+1/2 -1/2 -3/2+3/2

σ+ σ+σ- σ-

3 3
1 1

mj= Leitungsband
j=1/2

Valenzband
J=3/2

∆LH

Abbildung 2.15: Optische Auswahlregeln in einem Quantenpunkt.
Die Drehimpulserhaltung erlaubt verschiedene Übergänge für
rechts- (σ+) und links-zirkular polarisiertes Licht (σ−).

2.3.3 Statistik

Geht man von einer Gesamtzahl an Spins N = N↑ + N↓ und der
Abwesenheit einer Spinpolarisation im Mittel aus, d.h. 〈N↑ −N↓〉 =
0, ist im Allgemeinen die Standardabweichung ungleich Null:

σN↑−N↓ =

√〈
(N↑ −N↓)2

〉
=
√
N. (2.23)
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Dieser Gleichung liegt zugrunde, dass es sich um nicht-wechselwir-
kende Spins handelt und somit eine Binomial-Statistik verwendet
wird [80].

2.3.4 Spinrausch-Spektrum

Die Dynamik der Spins, welche über die Spinrauschspektroskopie
gemessen wird, zeigt sich anhand der Charakteristik eines Rausch-
spektrums. Die zeitlich fluktuierende Spinpolarisation wird über den
Faraday-Effekt auf die Polarisationsachse des Abfragelasers übertra-
gen.5 Aus der Fourier-Transformation der Autokorrelationsfunktion
einer Spinpolarisation ergibt sich die spektrale Leistungsdichte des
Spinrauschens gemäß dem Wiener-Khintchine-Theorem [134]. So er-
gibt sich beispielsweise für einen homogenen Zerfall einer Spinpolari-
sation mit der Zerfallsrate Γs eine Lorentz-Kurve6 im Frequenzraum,
wobei für die Beziehung von Spinlebenszeit τs = 1/Γs zur Breite der
Kurve νFWHM gilt:

τs =
1

Γs
=

1

πνFWHM

. (2.24)

Die zufällig ausgerichteten Spins können mit einem externen trans-
versalen Magnetfeld mit einer Larmor-Präzession moduliert wer-
den. Hierdurch wird das Spektrum zu höheren Frequenzen verscho-
ben. Abbildung 2.16 zeigt ein typisches Spinrauschspektrum von
Volumen-GaAs unter dem Einfluss eines transversalen Magnetfel-
des mit den messbaren physikalischen Größen.
Die Absorptionslinie einer einzelnen, optischen, homogen verbrei-
terten Resonanz ist Lorentz-förmig [135]. Das Spinrauschsignal er-
gibt sich aus der Brechungsindex-Änderung dieser Resonanz, wel-

5Genaueres zur experimentellen Methodik findet sich in Abschnitt 3.
6Ein homogener Prozess wird im Allgemeinen über einen exponentiellen Zerfall

beschrieben.
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Abbildung 2.16: Typisches Spinrauschspektrum mit den messba-
ren Größen: Spinlebenszeit über die Breite der Kurve, g-Faktor
über die Mittelfrequenz und Anzahl beteiligter Ladungsträger
über die Fläche.

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

Absorptionsspektrum
(Lorentz-förmig)

Energie
Brechungsindex

Energie
(Brechungsindex)2

Energie
inhomogene Verteilung

(Gauß-förmig)

Energie

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

2.3.5 Blockade

An dieser Stelle wird auf den grundlegenden Mechanismus eingegan-
gen, der eine Verbreiterung des gemessenen Spinrauschspektrums,
d.h. eine Verlängerung der gemessenen Spinlebenszeit bewirkt. Trotz
der energetischen Verstimmung des Abfragelasers zur Resonanz des
Quantenpunktes lässt sich eine gewisse Restabsorption im Quanten-
punkt nicht vermeiden. Dies gilt insbesondere für Systeme, die nicht
nur aus einer einzelnen optischen Resonanz bestehen, oder bei hohen
Abfrageintensitäten.
Grundsätzlich wird davon ausgegangen, dass der untersuchte Quan-
tenpunkt mit einem Loch geladen ist und sich dementsprechend nur
ein Ladungsträger im Quantenpunkt befindet. Die Absorption ei-
nes photogenerierten Elektron-Loch-Paares im Quantenpunkt mit
einer Rate Γabs = 1/τabs führt dazu, dass der Lochspin in dop-
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pelter Form, also im Spin-Singlett-Zustand vorliegt, und somit ei-
ne nicht messbare Spindichte von Null ergibt. Aufgrund der rela-
tiv schnellen Spindephasierung des Elektrons im Quantenpunkt in
der Größenordnung der strahlenden Lebensdauer des Elektron-Loch-
Paares τrad findet keine deterministische Rekombination eines be-
stimmten Spinzustandes des zurückgelassenen Loches statt [29,137].
Prinzipiell liegt während der Zeit τrad nun ein messbarer Elektron-
spin im Quantenpunkt vor, der aber eine deutlich kürzere Spinle-
benszeit und damit ein erheblich verbreitertes Rauschspektrum hat.
Die unterschiedlichen Spinlebenszeiten von Elektron und Loch im
Quantenpunkt ergeben sich aus den in Abschnitt 2.2.3 erläuterten
unterschiedlichen Kopplungsmechanismen an die Kernspins. Zudem
liegt die optische Resonanz für einen negativ geladenen Quanten-
punkt energetisch an einer anderen Stelle und weist somit quasi kein
messbares Spinrauschen auf.

Zeit

Loch-
Spinrauschen

kein Loch-
Spinrauschen

τabs

τfreiτrad

-

+ + +

-

+ ++

Abbildung 2.18: Schematisch zeitlicher Verlauf eines ursprünglich
positiv geladenen Quantenpunktes. Nach der Absorption mit
einer Rate Γabs eines Elektron-Loch-Paares liegen die beiden
Löcher mit einer verschwindenden Spindichte von Null vor und
sind nicht mehr messbar. Das Elektron rekombiniert innerhalb
der strahlenden Lebensdauer τrad nicht deterministisch mit einem
Loch, da die Elektron-Spinlebensdauer in der Größenordnung von
τrad liegt. Anschließend ist wieder Spinrauschen in τfrei messbar.
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Die Rate der Absorption Γabs bestimmt die geringstmögliche expe-
rimentelle Spinrelaxationsrate Γexp. Dementsprechend bestimmt die
Absorptionsrate die gemessene Spinrelaxationsrate

Γexp = Γs + Γabs, (2.25)

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

Energie [willk. Einheiten]

Q
D 

Ve
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ng
Be

se
tz

un
g 1

0

0

quasi-resonante Anregung
(signifikantes Spinrauschen
der QDs und signifikante 
Störung)

resonant angeregte QDs
(kein messbares 

Spinrauschen)

nicht-resonante QDs
(Spinrauschen ohne

signifikante
Störung)

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

Die Absorptionsrate wiederum hängt empfindlich von der energeti-
schen Verstimmung ab. Abbildung 2.19 zeigt schematisch den Fall
eines Quantenpunkt-Ensembles: die nah an der Laserenergie gelege-
nen Quantenpunkte sind bei entsprechend hoher Abfrageintensität
dauerhaft ausgeblichen. Die etwas weiter entfernten Quantenpunkte
weisen eine signifikante Störung in der gemessenen Spinlebenszeit
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durch die vorhandene Absorption auf. Die weit entfernten Quanten-
punkte erfahren schließlich keine deutliche Verbreiterung. Insgesamt
führt eine hohe Leistung des Abfragelasers zu einem Ausbleichen
von Quantenpunkt-Resonanzen durch die sehr starke Besetzung des
Quantenpunktes. Weiteres zu der Ausprägung und zur Modellierung
dieses Effektes und zur Anpassung für den Fall eines einzelnen Quan-
tenpunktes findet sich in Abschnitt 4.2.2, 4.2.3 und 5.2.2.

2.3.6 Messgeometrie

Die longitudinale Spinlebenszeit T1 der Ladungsträger im Quanten-
punkt kann durch ein longitudinales Magnetfeld parallel zur Beob-
achtungsrichtung verlängert werden, da der dephasierende Einfluss
der Hyperfeinwechselwirkung unterdrückt wird. Ein transversal an-
gelegtes Magnetfeld senkrecht zur Beobachtungsrichtung verschiebt
das Spektrum, sofern der g-Faktor von Null verschieden ist, und gibt
die transversale Spinlebenszeit T2 wieder. Mit der Methode der Spin-
rauschspektroskopie lässt sich immer nur die Projektion der Spinpo-
larisation auf die Beobachtungsrichtung (im Folgenden z -Richtung)
messen. Im Zusammenspiel mit der Variation des externen Magnet-
feldes lässt sich hiermit einstellen, ob hauptsächlich die T1- oder
T2-Zeit zum Spektrum beiträgt.
Anhand von Abbildung 2.20 wird verdeutlicht, wie diese Einstellung
abläuft: Die Vektoraddition von einem zufälligen Kernmagnetfeld
~BN und einem externen longitudinalen oder transversalen Magnet-
feld ~Bext,z/y führt zu einem Gesamtmagnetfeld ~Beff . Die zufällig ori-

entierte Spinpolarisation ~S (grüner Pfeil) lässt sich nun in einen zum
Gesamtmagnetfeld parallelen (roter Pfeil) und transversalen (blau-
er Pfeil) Anteil zerlegen. Die transversale Komponente präzidiert
mit der Larmor-Frequenz νL. Als Beiträge im Rauschspektrum sind
nur die Projektionen auf die z -Achse enthalten. Hierbei beschreibt
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y

z

S

BN
Bext, y

Beff

S2, z νL=g*µB|Beff|/h

S1, z

BN

Bext, z

Beff

S

νL=g*µB|Beff|/h

y

z

S1, z

S2, z

Abbildung 2.20: Schema der Projektion der unterschiedli-
chen Spinkomponenten auf die Beobachtungsrichtung (z ) in
Abhängigkeit der Richtung des äußeren Magnetfeldes.

die Projektion des longitudinalen Anteils auf die Beobachtungsrich-
tung (roter, gestrichelter Pfeil) die longitudinale Spinlebenszeit T1

während die senkrechte Komponente zur Beobachtungsrichtung
(blauer, gestrichelter Pfeil) die transversale Spinlebenszeit T2 bein-
haltet.
Es zeigt sich deutlich, dass mit einem longitudinalen Magnetfeld
vorwiegend die zur T1-Zeit zugehörige Komponente zum Spektrum
beiträgt. Im Falle eines transversalen Feldes hingegen ist im Wesent-
lichen die transversale T2-Komponente enthalten. Um das Spinrau-
schen von den weiteren Rauschbeiträgen wie dem optischen Schrot-
rauschen oder dem elektrischen Rauschen des Detektors zu isolie-
ren, werden Differenzspektren gebildet. Spinrauschen ist die einzige
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Rauschquelle, die sensitiv auf ein äußeres Magnetfeld reagiert, womit
sich andere Rauschquellen subtrahieren lassen.7

7Es ist zu beachten, dass die hier verwendeten Magnetfelder gering sind und
damit die Zeeman-Aufspaltung klein gegen die thermische Energie bleibt
(µBB � kBT ). Hierdurch erfolgt keine Spinpolarisation des Systems [29].
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KAPITEL 3

Versuchsaufbau

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

3.1 Kannenmessplatz

Sämtliche hier vorgestellte Messungen werden in einem selbstkon-
struierten Tieftemperatur-Kannenmessplatz durchgeführt [51, 138].
Hierbei wird ein Probenstab in eine herkömmliche Heliumkanne mit
einem Volumen von 100 Litern flüssigem Helium eingeführt. Den
Probenstab umfasst ein evakuiertes, dünnwandiges Rohr, in das Heli-
um-Austauschgas zur besseren thermischen Ankopplung eingebracht
wird. Innerhalb des Rohres befindet sich eine Stangen-Konstruktion
zur maximalen Steifigkeit, an deren unterem Ende die Probe auf
Piezoaktoren aufgebracht ist, welche eine räumliche Positionierung
in allen drei Dimensionen mit einem Verfahrweg von 5 mm und ei-
ner Schrittweite < 50 nm ermöglichen [139]. Insgesamt wird so eine
Probentemperatur von 4,2 K erreicht. Die Probe befindet sich wei-
terhin in einem supraleitenden, zweidimensionalen Vektormagneten
(By,Bz) mit einer Magnetfeldstärke von bis zu 30 mT in beiden
Richtungen (vgl. Abb. 3.1).
Die Laser zur Photolumineszenz-Anregung und zur Spinrausch-Ab-
frage werden mittels optischer Fasern zum Aufsatz oberhalb des Pro-
benstabes geführt und anschließend als Freistrahl durch ein Fenster
auf die Probe gebracht. Der oben angebrachte Aufsatz mit den opti-
schen Komponenten lässt sich mit Feingewindeschrauben verkippen
um so ein mögliches Verziehen des Stabes bei tiefen Temperaturen
auszugleichen. Zur präzisen Einstellung werden zwei Laser auf einer
Kamera überlagert, die jeweils auf dem Anregungs- bzw. Detekti-
onspfad verlaufen. Der gesamte Aufbau aus Heliumkanne und Pro-
benstab wird zur Minimierung von Vibrationen auf einer Plattform
am Labortisch befestigt und somit vom Boden entkoppelt.
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Abbildung 3.1: Vektormagnet und Probenhalter auf Verschiebe-
einheit im Probenstab.

3.2 Probensystem

Bei der untersuchten Probe in dieser Arbeit handelt es sich um
selbstorganisierte InAs-Quantenpunkte auf (001)-orientiertem GaAs
Substrat, die mittels Molekularstrahlepitaxie hergestellt wurden. Die
Probe weist drei spezielle Aspekte auf: die nominell undotierte Probe
verfügt über eine p-artige Hintergrunddotierung durch Kohlenstoff-
verunreinigung im Wachstumsprozess. Die Dichte dieser p-Dotierung
wird mit 1014 cm−3 angenommen1. Details zur Signatur einer posi-
tiven Dotierung finden sich im weiteren Verlauf dieser Arbeit. Wei-
terhin sind die Quantenpunkte mit einem Dichtegradienten aufge-
wachsen, was durch eine fehlende Rotation des Substratmaterials

1Die typische Hintergrunddotierung einer MBE kann beispielsweise über Trans-
portmessungen kalibriert werden.
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in diesem Wachstumsschritt und der dadurch inhomogenen Bede-
ckung erreicht wurde. Dies führt zu einer Quantenpunkt-Dichte von
etwa 0. . . 100 µm−2. Zusätzlich ist die Quantenpunkt-Schicht zwi-
schen zwei Bragg-Spiegeln eingebettet. Diese Spiegel bestehen aus ei-
ner 13- bzw. 30-fachen Wiederholung von Aluminiumarsenid (AlAs)
und GaAs (vgl. Abb. 3.2). Hierdurch entsteht ein Mikroresonator
der zu einer Erhöhung der Feldstärke innerhalb dieser Schichten
führt. Ebenso ergibt sich durch die Resonatormode ein Minimum
der Stoppband-Reflektivität, welches den effektiven optischen Mess-
bereich darstellt (vgl. hierzu Abb. A.1).

Laser
GaAs GaAs

Bragg-Spiegel
(13x GaAs/AlAs)

Bragg-Spiegel
(30x AlAs/GaAs)

InAs Benetzungsschicht 
mit Quantenpunkten

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

Die Finesse des Resonators, die in erster Näherung in dem vorliegen-
den Fall für Mikroresonatoren dem Q-Faktor entspricht [140], lässt
sich aus den Reflektivitäten der beiden Bragg-Spiegel berechnen. Die
Reflektivität eines Bragg-Spiegels ergibt sich aus den verschiedenen
Brechungsindizes ni und der Anzahl der Schichtwiederholungen Ndbr
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gemäß [141]:

R =

(
nair (nGaAs)

Ndbr − nsub (nAlAs)
Ndbr

nair (nGaAs)
Ndbr + nsub (nAlAs)

Ndbr

)
. (3.1)

Hieraus folgt für die Finesse [140]:

F =
π
√
Rges

1−Rges
, (3.2)

wobei sich die Gesamtreflektivität Rges nach

Rges = 2 ·
(
R−1

top +R−1
bottom

)−1
(3.3)

berechnet. Für die verwendete Probe ergibt sich somit Q ≈ 110. Die
Struktur der Probe mit den Bragg-Spiegeln ermöglicht Spinrausch-
messungen in Reflexionsgeometrie. Zudem erhöht der Mikroresona-
tor die Felddichte im Quantenpunkt und verstärkt das Spinrausch-
Signal: durch den mehrfachen Durchlauf der Quantenpunkt-Schicht
wird weiterhin der Faraday-Winkel vergrößert (vgl. Abschnitt 2.3.1
und [142,143]).
Zur Berechnung der Verteilung des elektromagnetischen Feldes in-
nerhalb der Probenstruktur wird die Transfermatrix-Methode ver-
wendet [144–146]. Hierbei wird der elektrische Feldvektor mit Ma-
trizen multipliziert, welche die Übergänge an den jeweiligen Grenz-
schichten und das Phasenverhalten innerhalb einer Schicht beschrei-
ben. Um mit dieser Methode auch die Verteilung des elektrischen Fel-
des innerhalb der unterschiedlichen Schichten wiederzugeben, müssen
zusätzliche Transferschritte innerhalb der einzelnen Schichten ein-
gefügt werden. Die allgemeine Transfermatrix Mi setzt sich aus ei-
ner Grenzflächenmatrix Di→i+1 und einer Phasenmatrix Pi+1 zu-
sammen:

Mi = Di→i+1 ·Pi+1. (3.4)
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Die Grenzflächenmatrix ergibt sich aus den Randbedingungen eines
elektromagnetischen Feldes an einer Grenzfläche von einem Medium
mit Brechungsindex ni in ein Medium mit Brechungsindex ni+1:

Di→i+1 =
1

2

(
1 + ni+1

ni
1− ni+1

ni

1− ni+1

ni
1 + ni+1

ni

)
, (3.5)

und die Phasenmatrix innerhalb der dann durchlaufenen Schicht
ni+1 mit der Dicke d sowie der Wellenlänge λ lautet:

Pi+1 =

(
e−2πini+1d/λ 0

0 e2πini+1d/λ

)
. (3.6)

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

Mges = M1 ·M2 · . . . ·Mi ·Mi+1 · . . . ·MN−1 ·MN (3.7)

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

E+
in

E−in

)
= Mges ·

(
E+

out

0

)
, (3.8)

wobei E+
in = 1 gesetzt wird. Die Berechnung der Feldverteilung

verläuft von rechts nach links zur Vermeidung numerischer Feh-
ler. Insgesamt ist eine deutliche Feldüberhöhung an der Position der
Quantenpunkte im Resonator zu erkennen. Weiterhin zeigt sich vor
der Probe die Interferenz aus der einlaufenden und reflektierten elek-
tromagnetischen Welle (vgl. Abb. 3.3).
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Abbildung 3.3: Absolutbetrag des elektrischen Feldes in der Pro-
benstruktur mit Maximum in Quantenpunkt-Schicht.

3.3 Photolumineszenzaufbau

Die Quantenpunkte werden zunächst mit Photolumineszenzspektren
charakterisiert. Hierbei kann sowohl die lokale Position im Laserfo-
kus über die Verschiebeeinheit verändert als auch der Ladungszu-
stand einzelner Quantenpunkte identifiziert werden (vgl. Abschnitt
2.1.3). Die Quantenpunkte werden mit einem höherenergetischen La-
ser in der Barriere angeregt. Dieser wird über eine Strahlteilerkon-
struktion und eine optische Faser auf den eigentlichen Kannenmess-
platz geführt. Als Laserquelle wird hier eine Laserdiode mit einer La-
serwellenlänge von 780 nm verwendet. Der Anregungslaser wird über
einen 90:10 Strahlteiler2 in den Probenstab geführt und mit einer
kurzbrennweitigen Asphäre auf die Probe fokussiert. Dies ermöglicht

2Hierzu dient eine nicht-entspiegelte Glasplatte, deren zweiter Reflex ausge-
blockt wird.
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einen sehr kleinen Laserfokus mit einem Durchmesser df ≈ 1 µm.
Das Photolumineszenz-Signal der Quantenpunkte wird mithilfe der-
selben Linse eingesammelt und über den transmittiven Kanal des
Strahlteilers in eine optische Einzelmoden-Glasfaser eingekoppelt.
Diese Faser wird an ein Dreifach-Gitterspektrometer angeschlossen.
Die maximale Auflösung des Spektrometers beträgt im Bereich der
Quantenpunkt-Photolumineszenz (880 - 930 nm) 16 µeV. Das Spek-
trometer verfügt über eine Stickstoff-gekühlte CCD zur Verringerung
des Detektorrauschens. Weiterhin lässt sich die Strichzahl der Gitter
variieren, sodass die Auflösung und der sichtbare Spektralausschnitt
verändert werden können.
Zur Analyse der Feinstrukturaufspaltung der Photolumineszenz in
Abwesenheit von einem externen Magnetfeld, sind Polarisationsop-
tiken vor der Glasfaser zum Spektrometer eingebracht (s. Abb. 3.4).
Die Kombination aus einer Viertelwellenplatte und einem Flüssig-
kristallverzögerer (englisch: liquid crystal retarder, LCR) ermöglicht
das Umschalten zwischen einer Verzögerung3 von λ/2 und λ. Es
folgt ein Linearpolarisator als Analysator. Die optischen Achsen sind
so gewählt, dass jeweils eine lineare Polarisation der Photolumines-
zenz durch den Analysator gelangt, je nachdem ob eine Verzögerung
von λ/2 oder λ eingestellt ist (vgl. Abb. 3.4). Zur Untersuchung
der Aufspaltung wird nun jeweils ein Spektrum jeder Polarisation
aufgenommen und hieraus der Wert der Aufspaltung im Rahmen
der Spektrometer-Genauigkeit bestimmt. Die Bestimmung der Ach-
sen von den Polarisationsoptiken erfolgt über die Maximierung der
Aufspaltung im Photolumineszenzspektrum im Falle eines ungelade-
nen Quantenpunktes. Die Achsen von πx und πy liegen entlang der
Ellipsen-Hauptachsen der Quantenpunkt-Geometrie, deren Wachs-

3Die Viertelwellenplatte ist zusätzlich nötig, da der einstellbare Verzögerer
einen nutzbaren Bereich hat, der oberhalb 0 und unterhalb λ liegt. Bei der
Gleichheit der optischen Achsen beider Elemente kann die Retardierung auf-
summiert werden.
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tum sich grundsätzlich an den Kristallachsen ausrichtet (vgl. Ab-
schnitt 2.1.3).

πxπy

πx

πy

πx

πy

λ/4-Platte

LCR (3λ/4)

Analysator
a)

πx

πy

πx

πy

λ/4-Platte

LCR (λ/4)

Analysator
b)

Abbildung 3.4: Schema der polarisationssensitiven Messung der
Photolumineszenz zur Bestimmung des Ladungszustandes. Je
nach Einstellung des Flüssigkristallverzögerers (LCR) ergibt sich
eine Detektion der πy-Polarisation (a) oder der πx-Polarisation
(b).

Abbildung 3.5 zeigt Schematisch den Photolumineszenz-Aufbau mit
den wesentlichen Komponenten.
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Abbildung 3.5: Schematische Darstellung des Photolumineszenz-
Aufbaus: der Anregungslaser wird über den Strahlteiler (ST) auf
die Probe gelenkt (LP1 dient der Sicherstellung der Polarisation
nach der Faser für die späteren Spinrauschmessungen). Die ein-
gesammelte PL durchläuft die Polarisationsoptiken (QWP, LCR
und LP2) und geht über die Glasfaser in das Spektrometer.
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3.4 Spinrauschaufbau

Die Messung der Spindynamik der Ladungsträger in den Quanten-
punkten erfolgt über die Projektion der zeitlich fluktuierenden Spin-
polarisation auf die lineare Polarisationsrichtung des Abfragelasers.
Dies bedeutet eine Modulation der linearen Laserpolarisation durch
die Spinfluktuation. Der Abfragelaser verläuft über denselben opti-
schen Pfad wie der Anregungslaser der Photolumineszenzmessung
zur Probe. Hinter der Auskopplung aus der Glasfaser befindet sich
ein Linearpolarisator zur Sicherstellung der linearen Polarisation des
Abfragelasers. Durch die Probenstruktur wird dieser nach Durchlau-
fen der Quantenpunkt-Schicht reflektiert und über einen einklapp-
baren Spiegel auf die Polarisationsbrücke gebracht. Diese Polarisa-
tionsbrücke besteht aus einer Linse zur Fokussierung auf die Pho-
todetektoren, einer Halbwellenplatte zur Einstellung der mittleren
Polarisation des Lasers und einem Wollaston-Prisma, welches die
beiden senkrechten Komponenten der Polarisation auf den balancier-
ten Photodetektor aufteilt. Mithilfe des balancierten Photodetektors
wird die Polarisationsdrehung in ein Spannungssignal übertragen.
Dieses Detektionsschema hat weiterhin den Vorteil, dass mögliche
Intensitätsschwankungen des Lasers durch die Balancierung unter-
drückt werden.
Die im Folgenden vorgestellten Messergebnisse werden mit verschie-
denen balancierten Photodetektoren gemessen: ein Detektor mit fes-
ter Bandbreite4 von 80 MHz und einer Verstärkung von 2 ·104 V/W,
sowie ein Detektor mit variabler Bandbreite5 von 180 MHz− 220 kHz
und einer von der Bandbreite abhängigen Verstärkung von 6 · 101 −
6 · 107 V/W. Durch die einstellbare Bandbreite und der damit ver-
bundenen größeren Verstärkung für kleine Bandbreiten des zweiten
Detektors wird das Messen der Fluktuation eines einzelnen Spins

4Modell 1807 von New Focus.
5Modell DHPCA-S von Femto Messtechnik.
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Abbildung 3.6: Schematische Darstellung des Spinrausch-Aufbaus:
der Abfragelaser wird über den Strahlteiler (ST) auf die Probe
gelenkt (LP1 dient der Sicherstellung der Polarisation nach der
Faser). Anschließend gelangt der Laser über eine Klappspiegel
(KS) auf die Polarisationsbrücke (WP und balancierter Detek-
tor).

möglich. Die erhöhte Sensitivität bedingt aber eine Verringerung
der detektierbaren Bandbreite, d.h. schnelle Prozesse können nicht
mehr aufgelöst werden. Dementsprechend wird bei den Messungen
zum einzelnen Spin in Abschnitt 5 der Fokus auf die langsameren
T1-Prozesse gelegt. Das Differenz-Spannungssignal des balancierten
Detektors wird gegebenenfalls zusätzlich verstärkt6, um die nachfol-
gende Digitalisiererkarte möglichst optimal auszusteuern [147]. Das
analoge Spannungssignal wird dann schließlich mithilfe des A/D-

6Modell DHPVA-100 von Femto Messtechnik.
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3.4 Spinrauschaufbau

Wandlers der Karte7 digitalisiert. Die Karte verfügt über eine ma-
ximale Abtastrate von 180 · 106/s. Hiermit lassen sich nach dem
Nyquist-Shannon-Theorem Frequenzen bis zu 90 MHz auflösen [148].
Das Zeitsignal wird schließlich mit einer schnellen Fourier-Transfor-
mation in den Frequenzraum übertragen. Durch die parallele Auf-
nahme und Verarbeitung der Daten lässt sich eine vollständige Zeit-
abdeckung erreichen. Anschließend werden die Spektren gleicher Ma-
gnetfeld-Konfiguration gemittelt und das Differenzspektrum der ge-
mittelten Spektren gebildet. Diese Differenz dient der Isolation des
Spinrauschens von anderen Rauschquellen (vgl. Abschnitt 2.3.6).
Abbildung 3.7 beschreibt anhand experimenteller Daten beispiel-
haft das methodische Vorgehen. Die in a) gezeigten Spektren mit
unterschiedlichem externen Magnetfeld enthalten noch das gesamte
detektierte Rauschen über die volle Detektorbandbreite (1,8 MHz
Abschneidefrequenz). Die Differenz beider Spektren in b) liefert nun
das isolierte Spinrauschen. In diesem Fall sichtbar in einer schmalen
Ausprägung bei kleinen Frequenzen, während bei höheren Frequen-
zen das Rauschen um Null liegt. Auf die genaue spektrale Form wird
in Abschnitt 5 eingegangen. Im späteren Verlauf dieser Arbeit wird
eine weitere Methode der Datenaufnahme für die Korrelationsmes-
sungen in Abschnitt 5.2.4 vorgestellt.
Im Folgenden soll kurz die Umrechnung der technischen Messgröße
V2/Hz in die physikalische Größe rad2/Hz erläutert werden.8 Die
Laserintensität auf dem Detektor wird gemäß den Detektor-Spezi-
fikationen in einen Spannungswert umgewandelt. In allen weiteren
Schritten wird jeweils die Spannung V1 bzw. V2 der beiden Photodi-
oden angegeben und nicht die Laserintensität auf den Dioden. Der
Differenzverstärker gibt zudem die Differenz der beiden Spannungen
V∆ aus. Die Gesamtspannung, die zur Gesamtintensität proportio-

7ATS9462 von AlazarTech.
8Bei Messungen, die in V2/Hz angegeben sind, fehlen entsprechende Messpa-

rameter zur Umrechnung in Winkelfluktuationen.
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Abbildung 3.7: Differenz (b) zweier Rauschspektren mit unter-
schiedlichem externen Magnetfeld (a) zeigt das isolierte Spinrau-
schen.

nal ist, ergibt sich als V0 = V1 + V2. Die Differenzspannung ergibt
sich in Abhängigkeit vom Drehwinkel θ zu

V∆(θ) = V1 − V2

= V0 cos2
(
θ +

π

4

)
− V0 sin2

(
θ +

π

4

)
= V0 sin (2θ).

(3.9)

Im Anschluss wird das Differenzsignal zusätzlich mit einem Faktor
Ṽ∆ = γ ·V∆ verstärkt, was ein maximales Aussteuern der Digitalisie-
rerkarte bewirkt. Der Wert für γ kann mit dem Verstärker eingestellt
werden und variiert in den Messungen abhängig von der verwende-
ten Abfrageintensität. Mögliche unbekannte Faktoren in der Verar-
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beitung auf der Karte werden in einem Faktor ξ für das quadrierte
Signal berücksichtigt:

V 2
skala[V2/Hz] = ξ ·

(
Ṽ∆

)2

= V 2
∆ · γ2 · ξ. (3.10)

Zur experimentellen Überprüfung des Faktors ξ wird ein Sinus-Signal
mittels eines Funktionsgenerators an die Digitalisiererkarte ange-
legt und ausgewertet. Das Rauschspektrum zeigt nun ein Maximum
bei der entsprechend eingestellten Sinus-Frequenz. Alle Abweichun-
gen des Integrals dieses Spektrums von der theoretisch erwarteten
Rauschleistung9 werden in ξ berücksichtigt. Für das hier vorgestell-
te System gilt ξ = 1, 16. Die neue Skalierung in rad2/Hz ergibt sich
nun aus der gemessenen Photodioden-Spannung V1 = V2 = 1

2V0 zu:

θ2
skala[rad2/Hz] =

(
1

2
arcsin

(√
V 2

skala

ξγ24V 2
1

))2

. (3.11)

3.5 Lasersysteme

Es werden hier kurz die beiden Lasersysteme vorgestellt, die ne-
ben der Laserdiode zur Photolumineszenzmessung verwendet wer-
den. Für die Spinrauschmessungen werden ein durchstimmbarer Di-
odenlaser10 und ein Ringlaser11 verwendet. In beiden Fällen wird die
Wellenlänge des Lasers über ein externes Fizeau-Interferometer12 ge-
messen.

9Es wird eine Rauschleistung von 1/2·(Sinus-Amplitude)2 erwartet.
10DL 100 pro von Toptica.
11Matisse TX light von Sirah.
12Wavemeter WS-U 2 von HighFinesse.
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3.5.1 Diodenlaser

Eine halbseitig entspiegelte Laserdiode bildet zusammen mit einem
Gitter einen externen Resonator in Littrow-Geometrie. Durch ein
Drehen des Gitters über einen Motor lässt sich die Wellenlänge
grob einstellen. Zudem ermöglicht ein Piezoaktor eine Feinjusta-
ge. Die Wellenlänge des Lasers kann über das Fizeau-Interferometer
und eine PID-Steuerung zur Kontrolle und Stabilisierung der La-
serenergie über den Piezoaktor eingestellt werden. Der Lasertrei-
ber variiert mit einer Veränderung der Piezo-Spannung auch den
Diodenstrom, um einen möglichst großen modensprungfreien Be-
reich zu erzeugen (

”
feed forward“). Hieraus resultiert aber eine leich-

te Leistungsänderung bei einer Verstimmung der Wellenlänge. Um
dies in automatisierten Messungen auszugleichen wird eine Kombi-
nation aus einem Flüssigkristallverzögerer und einem Linearpolari-
sator verwendet, welche eine programmierbare Leistungseinstellung
ermöglicht. Das Verstärkungsprofil der Laserdiode liegt um 920 nm.
Demzufolge nimmt die gesamte optische Leistung im relevanten Be-
reich13 von 890 nm deutlich ab.

3.5.2 Ringlaser

Für Messungen mit höherer Leistung und für eine zuverlässigere
Durchstimmbarkeit des Lasers mit kleiner Schrittweite wird in vie-
len Messungen ein Ti:Sa-Ringlaser verwendet. Hierbei befindet sich
das aktive Lasermedium, welches mit einem Dioden-gepumpten und
Frequenz-verdoppelten Festkörperlaser (Nd:YVO4) gepumpt wird,
in einem ringförmigen Resonator. Dieser ermöglicht einen über einen
großen spektralen Bereich (680-1020 nm) durchstimmbaren Laser im

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

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

Diodenlaser DL 100 pro

Spektralbereich 885-945 nm
Linienbreite <1 MHz (5 µs)
max. Leistung 40 mW

Ringlaser Matisse TX light

Spektralbereich 680-1010 nm
Linienbreite <60 kHz (100 ms)
max. Leistung 3 W (15 W Pumpleistung)

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

Messungen am Quantenpunkt-Ensemble

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

4.1 Polarisationsaufgelöste
Photolumineszenz

Die polarisationsaufgelöste Photolumineszenzmessung dient der Cha-
rakterisierung und Auswahl der Quantenpunkte. In der Photolu-
mineszenz der Quantenpunkte zeigt sich die Feinstrukturaufspal-
tung. Zum einen wird über die Feinstrukturaufspaltung sicherge-
stellt, dass sich geladene Quantenpunkte im Abfragefokus befinden
(vgl. Abschnitt 2.1.3). Zum anderen können die Übergangsenergien
der Quantenpunkte in der Photolumineszenz aufgelöst werden, so-
dass der Abfragelaser entsprechend eingestellt werden kann. Für
die Messungen am Ensemble sind im Bereich hoher Dichte Quan-
tenpunkte mit Übergangsenergien über den gesamten transparenten
Ausschnitt des Bragg-Resonators von ca. 2,4 meV vorhanden. Au-
ßerdem liegt eine gleichmäßige Hintergrund-Dotierung vor, was dazu
führt, dass an jeder lokalen Position auch geladene Quantenpunkte
vorhanden sind. Abbildung 4.1 zeigt ein beispielhaftes Photolumi-
neszenz-Spektrum eines Quantenpunkt-Ensembles, an dessen Posi-
tion Teile der folgenden Messungen durchgeführt werden. Wie in
Abschnitt 2.1.3 erläutert, zeigt das Spektrum die beiden linearen
und orthogonalen Polarisationen der Photolumineszenz πx und πy.
Es ist deutlich eine Verteilung der Feinstrukturaufspaltung zu er-
kennen, die von keiner signifikanten bis hin zu einer deutlichen Auf-
spaltung im Bereich einiger 10 µeV reicht. An ähnlichen Systemen
für ungeladene Zustände treten vergleichbare Aufspaltungen auf [76,
101, 149, 150]. Genaueres zur Verteilung und Statistik der Aufspal-
tung in dieser Probe findet sich in [51,151]. Die typische experimen-
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4.1 Polarisationsaufgelöste Photolumineszenz
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Abbildung 4.1: Photolumineszenz-Spektrum eines Quantenpunkt-
Ensembles mit den beiden orthogonalen, linearen Polarisationen
πx und πy zur Identifikation geladener Übergänge.

telle Linienbreite der Quantenpunkte von ca. 40 µeV ist limitiert
durch die Auflösung des verwendeten Spektrometers1, während die
homogene Linienbreite etwa 1 µeV beträgt [3]. Weiterhin ist zu be-
achten, dass deutlich mehr als die sichtbaren Quantenpunkte zum
Spinrauschen beitragen.2 Deren Photolumineszenz ist nicht sichtbar
in Wachstumsrichtung aufgrund der Stoppband-Eigenschaften des
Resonators. Messungen von der Seite (vgl. Abb. A.2) zeigen eine
deutlich breitere Quantenpunkt-Verteilung als durch die Resonator-
Mode bedingt sichtbar ist.

1Für die Messungen am Quantenpunkt-Ensemble wird ein anderes Spektrome-
ter mit einer geringeren Auflösung verwendet als in Abschnitt 3.3 beschrie-
ben.

2Die Größenordnung liegt im Bereich von 50 Quantenpunkten im Laserfokus.
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4.2 Spinrauschen

Die Charakteristik von Ensemble-Spinrauschmessungen [49,51] wird
anhand eines beispielhaften Spektrums erläutert. Abbildung 4.2 zeigt
ein solches typisches Spinrauschspektrum eines Quantenpunkt-En-
sembles.
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Abbildung 4.2: Typisches Spinrauschspektrum eines
Quantenpunkt-Ensembles (Bz = 12 mT minus B = 0 mT)
mit einer Anregungsintensität von 140 µW/µm2 mit Anpassung
gemäß Formel 4.1 und den charakteristischen Zeiten T1 und T ∗2 .

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

Für die vorgestellten Ensemble-Messungen zeigt sich keine signifi-
kante Abhängigkeit von der Energie des Abfragelasers. Dieser Zu-
sammenhang bestätigt das Abfragen eines Systems aus energetisch
verteilten Quantenpunkt-Resonanzen. Die rote Kurve stellt eine An-
passung aus einer Lorentz- (im Positiven) und Gauß-Kurve (im Ne-
gativen) mit den jeweiligen Breiten w1, w2 und den Flächen A1, A2

dar:

f (ν) =
2A1

π

w1

4ν2 + w2
1

−A2

√
2
π

w2
exp

(
−2

(
ν

w2

)2
)
. (4.1)

Beide Funktionen sind um Null zentriert.3 Die Lorentz-Kurve gibt
den homogenen Zerfall der longitudinalen Spinkomponente T1 an.
Durch die Überlagerung der Kernmagnetfelder mit dem externen
longitudinalen Magnetfeld wird die Spinlebenszeit verlängert. Die
Gauß-Kurve beschreibt die inhomogene T ∗2 -Dynamik. Die Flächen
der beiden Anteile sind proportional zur Spinrauschleistung und in
guter Näherung identisch. Die Spinrauschleistung bleibt dementspre-
chend erhalten und verändert nur die Dynamik. Anhand der Breiten
der beiden Kurven ergeben sich die Spinlebenszeiten zu T1 =215 ns
und T ∗2 =27 ns. Insgesamt ist das Spinrauschen von anderen Rausch-
quellen durch die Differenz-Bildung isoliert. Zudem wird über die
Stärke und Richtung des externen Magnetfeldes die Gewichtung der
Beiträge von T1- und T ∗2 -Zeit eingestellt. Die T1-Zeit ist hier be-
grenzt durch die Leistung des Abfragelasers (vgl. Abschnitt 4.2.2).
Die transversale Spinlebenszeit T ∗2 stellt einen charakteristischen

3Die Anpassung der breiten Verteilung im negativen Bereich des Spektrums
mit einer um Null zentrierten Gauß-Kurve stellt nur eine Näherung dar, die
für die hier vorgestellten Auswertungen der T ∗

2 -Zeit ausreichend ist. Im Fol-
genden wird sich immer auf die T1-Zeit konzentriert. Tatsächlich verschiebt
sich auch ohne externes Feld das Maximum der Spinrauschleistung durch das
Kernmagnetfeld und hängt stark vom Loch-g-Faktor ab [152].
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Wert dar, der im Wesentlichen durch die Stärke der Hyperfeinwech-
selwirkung der untersuchten Spins mit den Kernspins bestimmt wird.
Hierbei liegt die gemessene Zeit von 27 ns in guter Übereinstimmung
mit T ∗2 -Zeiten für lokalisierte Löcher in ähnlichen Quantenpunkt-
Systemen [33]. Die experimentell bestimmte T ∗2 -Zeit bestätigt die
bisherige Annahme der positiv geladenen Quantenpunkte. Aus der
Abschätzung in Abschnitt 2.2.3 (Formel 2.21) ergibt sich mit dieser
T ∗2 -Zeit und einem Loch-g-Faktor von etwa gh⊥ = 0, 15 (z.B. [48,153])
ein effektives Kernmagnetfeld von BhN ≈ 3 mT.4 Diese Werte zeigen,
dass es sich um eine p-Dotierung handelt und die Spindynamik von
Löchern gemessen wird. Für Elektronen führt die stärkere Hyper-
feinwechselwirkung zu einer wesentlich kürzeren T ∗2 -Spinlebenszeit
in Abwesenheit von einem externen Magnetfeld. Auf die Eigenschaf-
ten der T1-Zeit wird in den weiteren Abschnitten noch detaillierter
eingegangen. Hierfür wird die Abhängigkeit der T1-Zeit von dem lon-
gitudinalen Magnetfeld sowie von der Abfrageintensität untersucht.

4.2.1 Abhängigkeit vom longitudinalen Magnetfeld

Gemäß den Erläuterungen in Abschnitt 2.2.2 lässt sich der Ein-
fluss der Hyperfeinwechselwirkung auf die Spinlebenszeit durch ein
externes longitudinales Magnetfeld unterdrücken, wie es auch im
Differenz-Spinrauschspektrum Abb. 4.2 genutzt wird. Bei Erhöhung
des Bz-Magnetfeldes zeigt sich ein graduelles Verschieben der Spin-
rauschleistung in den Anteil der T1-Dynamik. Dies wird in Abb. 4.3
deutlich anhand der steigenden Flächen beider Kurven. In Abbil-
dung 4.3 (Einfügung) ist beispielhaft das Verhalten der Spinrausch-

4Eine experimentelle Bestimmung des Loch-g-Faktors ist schwierig aufgrund
der Breite der Kurve und damit der geringen Amplitude, was ein schlechtes
Signal-zu-Rausch-Verhältnis zur Folge hat. Ein Hinweis auf einen gemessenen
g-Faktor von ca. 0,112 findet sich in [51].
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Abbildung 4.3: Spinrauschdifferenzspektren mit unterschiedlich
starkem Bz-Magnetfeld abzüglich 0 mT. (Einfügung) Fläche der
angepassten Lorentz-Kurve zur T1-Zeit in Abhängigkeit von Bz.

leistung in Abhängigkeit des externen Magnetfeldes für die Fläche
ALorentz der Lorentz-Kurve zur T1-Dynamik gezeigt. Die dargestell-
ten Messungen deuten auf eine Sättigung des Zuwachses der jeweili-
gen Spinrauschleistungen bei einem Magnetfeld Bz � BhN hin. Zu-
dem tritt eine Abschirmung der Hyperfeinwechselwirkung schon für
externe Magnetfelder auf, die das Kernmagnetfeld übersteigen (Bz >
BhN ). Anhand dieser Messungen kann das Kernmagnetfeld zu BhN <
5 mT abgeschätzt werden. Weitere Details zur Abhängigkeit vom
externen longitudinalen Magnetfeld im Quantenpunkt-Ensemble fin-
den sich in [49,51] und werden an dieser Stelle nicht weiter behandelt.
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4.2.2 Abhängigkeit von der Laserintensität

Die bisher ermittelte T1-Zeit weist eine starke Abhängigkeit von
der verwendeten Abfragelaserintensität auf. Abbildung 4.4 zeigt die
Breite der angepassten Lorentz-Funktion ΓFWHM in Abhängigkeit von
der Laserintensität. Die Breite der Funktion ist invers proportio-
nal zur Spinlebenszeit T1. Eine Restabsorption des Abfragelasers
führt zu einer zusätzlichen Besetzung des Quantenpunktes mit ei-
nem Elektron-Loch-Paar. Die Absorptionsrate beeinflusst in Folge
dessen die gemessene Spinlebenszeit (vgl. Abschnitt 2.3.5). Sämtliche
Rauschspektren zur Intensitätsabhängigkeit (vgl. Abb. 4.4) sind aus
der Differenz von Bz =30 mT und 0 mT gebildet, wobei für die wei-
teren Analysen jeweils die Breite der Lorentz-Kurve verwendet wird,
die mit der T1-Zeit korrespondiert.
Die Beiträge der einzelnen Quantenpunkte im Ensemble skalieren
mit der Laserleistung und der jeweiligen Verstimmung, was durch
einen einfachen linearen Zusammenhang nicht wiedergegeben wird.
Die rote Kurve zeigt den Verlauf eines theoretischen Modells [49,
51]. Dieses Modell berücksichtigt den in Abschnitt 2.3.5 erläuterten
Mechanismus der Verbreitung des Spinrauschspektrums. An dieser
Stelle soll nur qualitativ die zugrundeliegende Idee erklärt werden.
Es wird ein Spinrauschspektrum modelliert, das sich aus den Bei-
trägen unterschiedlicher Quantenpunkte zusammensetzt. Dabei wird
für ein Ensemble eine Gauß-artige Verteilung der Quantenpunkt-
Resonanzen G(E, I) mit einer Breite von 30 meV gewählt. I be-
schreibt die Abfragelaserintensität und E die spektrale Energie. Im
berechneten Spektrum werden die Beiträge der einzelnen Resonan-
zen mit dem Quadrat des Brechungsindex n2(E) und ihrer Ver-
stimmung zum Abfragelaser skaliert. Für jeden Quantenpunkt wird
ein daraus resultierendes Lorentz-förmiges Spinrauschspektrum L(Γ)
mit der vollen Halbwertsbreite Γ(E, I) = ΓsI=0 + α(E, I)/π ange-
nommen. Hierbei gibt α(E, I) die Anzahl absorbierter Photonen pro
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Abbildung 4.4: Experimentell bestimmte Spinlebenszeit in
Abhängigkeit von der Abfragelaserleistung (schwarz) und das im
Text beschriebene Modell für den theoretischen Verlauf der In-
tensitätsabhängigkeit (rot).

Sekunde an und es wird eine intrinsische Spindephasierungsrate der
ungestörten Quantenpunkte von ΓsI=0 = 105 Hz angenommen. Ins-
gesamt integriert das Modell über alle Beitrage der Resonanzen:

∞∫
0

G (E, I) · n2 (E) ·R (E, I) · L (Γ (E, I)) dE, (4.2)

wobei der Term R(E, I) = 1 − αQD(E, I)τrad die Blockade optisch
angeregter Quantenpunkte mit einer strahlenden Lebenszeit τrad be-
schreibt. Hiermit lässt sich der Effekt des Ausbleichens resonanter
Quantenpunkte und die Verbreiterung quasi-resonanter Quanten-
punkte theoretisch berücksichtigen. Die extrahierte Linienbreite des
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Gesamt-Spinrauschspektrums ergibt sich als Frequenz, bei der die
Intensität auf die Hälfte abgefallen ist. Insgesamt gibt das Modell
mit dem freien Anpassungsparameter der Absorption eines einzel-
nen Quantenpunktes (hier: αQD = 1/6 · 10−3) gut den Verlauf der
Intensitätsabhängigkeit wieder. Das hier beschriebene Modell findet
in angepasster Form auch Anwendung für die Messungen an einem
einzelnen Quantenpunkt und wird dort genauer erläutert (vgl. Ab-
schnitt 5.2.2).
Im Rahmen dieser Dissertation wird der gemessene Intensitätsbe-
reich zu niedrigen und hohen Intensitäten und dadurch die unter-
suchte Abhängigkeit der Linienbreite erheblich erweitert. Dies ist
möglich durch eine Rotation der Laserpolarisation um 90◦, was ei-
ne verstärkte Reflexion des Lasers am Strahlteiler und damit eine
erhöhte Intensität auf der Probe zur Folge hat. Andererseits wird
in den nachfolgenden Messungen teilweise das Ringlaser-System mit
einer deutlich höheren Ausgangsleistung verwendet. Abbildung 4.5
zeigt die experimentell bestimmten Linienbreiten in Abhängigkeit
der Abfrageintensität. Auch über den erweiterten Intensitätsbereich
von vier Größenordnungen zeigt sich eine gute Übereinstimmung mit
dem Modell bis in den Plateau-Bereich für mittlere Abfrageinten-
sitäten. Mit den experimentellen Werten über einen größeren Inten-
sitätsbereich werden die freien Anpassungsparameter zu
αQD = 5 · 10−4 und ΓsI=0 = 2 · 105 Hz bestimmt.
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Abbildung 4.5: Intensitätsabhängigkeit der Spinlebenszeit über
einen erweiterten Bereich in guter Übereinstimmung mit dem
Modell (siehe Text für veränderte Anpassungsparameter).

4.2.3 Linienform des Spinrauschspektrums

Die Methode der Spinrauschspektroskopie hat den Vorteil, neben
der reinen Spinlebenszeit auch die Dynamik des Zerfalls wiederzu-
geben [50]. Diese Eigenschaft kann zu einem besseren Verständnis
des Zentral-Spin-Problems führen. In diesem Fall liefert die Form
der Spinrauschspektren Rückschlüsse auf die Dynamik lokalisierter
Löcher im Einfluss des Kernspinbades. Theoretische Berechnungen
zur genauen Dynamik im Zentral-Spin-Problem sind schwierig und
existieren überwiegend für Elektronen in Quantenpunkten. Einige
experimentelle Arbeiten setzten sich auch mit der Linienform im
Spinrauschen für Löcher in Quantenpunkten auseinander [50]. Hier-
bei wird aber ein störender Einfluss des Abfragelasers ausgeschlos-
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sen. Als Begründung dafür wird die Konstanz der Linienbreite in
Abhängigkeit der Abfrageintensität angeführt, was aber gemäß dem
in dieser Arbeit vorgestellten Modell lediglich den mittleren Inten-
sitätsbereich darstellt (vgl. Abb. 4.5). Demnach liegt auch in diesen
Messungen ein nicht zu vernachlässigender Einfluss der Abfragein-
tensität vor [55]. Zudem zeigt sich mit dem Modell, dass die integrier-
te Spinrauschleistung unter Berücksichtigung der Restabsorption ei-
ne andere Steigung als eins haben kann. In [50] wird argumentiert,
dass eine Absorption zu einer erhöhten Dichte messbarer Ladungs-
träger führt und damit eine superlineare Abhängigkeit von der Ab-
frageintensität bedeuten würde. Es ist allerdings zu berücksichtigen,
dass das Ausbleichen und die Blockade resonanter Quantenpunkte
durchaus eine geringere Steigung der integrierten Spinrauschleistung
mit der Intensität des Abfragelasers bedeuten kann (vgl. Abb. 4.6).
In den hier vorgestellten Messungen wird die Linienform des Rausch-
spektrums zur T1-Zeit gut durch eine Lorentz-Form wiedergegeben.
Dies gilt sowohl für den untersuchten Bereich der Abfrageintensität
als auch für die verwendeten Magnetfelder. Ein Lorentz-förmiges
Spektrum, welches sich im Wesentlichen durch einen Verlauf pro-
portional zu 1/ν2 auszeichnet, resultiert aus einem exponentiellen
Zeitverhalten des zentralen Spins. Zur theoretischen Beschreibung
der longitudinalen Spindynamik wird in [152] ebenfalls dieser Zu-
sammenhang verwendet.
Theoretische Beschreibungen für lokalisierte Elektronen erwarten
einen langsamen zeitlichen Zusammenhang gemäß 1/ log (t) [154–
156]. Diese Modelle sind explizit auf die Dynamik von Elektronen
ausgerichtet und berücksichtigen die Fermi-Kontakt-Kopplung mit
den Kernspins und sind somit nicht direkt anwendbar auf lokali-
sierte Löcher. Die experimentellen Ergebnisse in [50] zeigen für lo-
kalisierte Löcher ebenfalls, dass die Linienform über weite Bereiche
einer Lorentz-Kurve folgt [85]. Es wird allerdings ein Übergang zu
einer 1/ν-Abhängigkeit für starke longitudinale Magnetfelder beob-
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Abbildung 4.6: Die Abhängigkeit der berechneten Spinrauschleis-
tung eines Quantenpunkt-Ensembles von der Abfrageintensität
in doppellogarithmischer Darstellung zeigt eine Abweichung von
einer Steigung von 1 für höhere Intensitäten durch die vermehrte
Blockade der Quantenpunkte.

achtet. Anhand des hier vorgestellten Modells zeigt sich, dass die-
ser Übergang der Linienform empfindlich mit der Abfrageintensität
zusammenhängt. Es liegt dem extrahierten Rauschspektrum immer
die Annahme einer Lorentz-förmigen Linienform des Rauschspek-
trums eines einzelnen Quantenpunktes zugrunde. Für hohe Abfra-
geintensitäten IL oder geringe intrinsische Linienbreiten Γi stellt
Abb. 4.7 den Übergang im Modell zu einer Form gemäß 1/ν dar.
Eine geringere intrinsische Linienbreite lässt sich beispielsweise mit
einem stärkeren longitudinalen Magnetfeld Bz realisieren. Durch
die Messungen an einem Quantenpunkt-Ensemble kann es weiter-
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Abbildung 4.7: Modellierte Linienform des Spinrauschspektrums
eines Quantenpunkt-Ensembles in Abhängigkeit der intrinsischen
Spinrelaxationsrate Γi, welche mit Bz variiert, bei konstanter Ab-
frageintensität (links) und in Abhängigkeit der Abfrageintensität
IL bei konstanter Spinrelaxationsrate (rechts).

hin dazu kommen, dass eine eigentlich exponentielle Dynamik durch
Überlagerung in einer anderen funktionalen Form im Gesamtspek-
trum aufgeht. Insgesamt kann der in [50] beschriebene Übergang zur
1/ν-Abhängigkeit im Bereich der untersuchten Magnetfelder in die-
ser Arbeit nicht bestätigt und vielmehr auf den störenden Einfluss
der Abfrageintensität zurückgeführt werden. Weiterhin zeigt sich für
die hier untersuchten lokalisierten Löcher keine Übereinstimmung
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mit der theoretisch beschriebenen 1/ log (t)-Dynamik. Eine Berück-
sichtigung der Quadrupolwechselwirkung der Kernspins kann bei ei-
ner entsprechenden Größe im Vergleich zur Hyperfeinwechselwirkung
des zentralen Spins mit den Kernspins relevant werden. Eine theo-
retische Beschreibung dieses Effektes für lokalisierte Ladungsträger
führt ebenfalls zu einem exponentiellen zeitlichen Verhalten [85]. Ins-
gesamt zeigen die hier vorgestellten Messungen durchgehend eine
exponentielle Dynamik, die sich aus der Lorentz-Form der Spin-
rauschspektren ergibt. Ein experimentelles Abweichen von dieser
Form kann auf eine erhöhte Abfrageintensität zurückgeführt wer-
den. Der Wert der kritischen Abfrageintensität, oberhalb dessen das
Spektrum signifikant von einer Lorentz-Form abweicht, hängt zudem
von der Linienbreite des Spektrums ab und skaliert damit mit dem
externen Magnetfeld (vgl. Abb. 4.7).
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KAPITEL 5

Messungen am Einzel-Quantenpunkt

Das absolute Limit für die Spinrauschspektroskopie lokalisierter La-
dungsträger ist die Messung eines einzelnen Elektron- oder Lochspins
in einem individuellen Quantenpunkt. In diesem Kapitel werden die
Ergebnisse der Messungen an einem Einzel-Lochspin in einem Quan-
tenpunkt vorgestellt. Der hierfür nötige positiv geladene Quanten-
punkt wird über die Feinstrukturaufspaltung der Photolumineszenz
identifiziert, was im folgenden Abschnitt näher erläutert wird.
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5.1 Photolumineszenz und
Feinstrukturaufspaltung

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

PL
 In

te
ns

itä
t 

[w
ill

k.
 E

in
he

ite
n]

Photonen-Energie [eV]
1,3960 1,39621,3958

πx

πy

+

A
B

Abbildung 5.1: Polarisationsaufgelöste Photolumineszenz zeigt die
Resonanz eines geladenen (Resonanz A, keine Aufspaltung von
πx und πy) und eines ungeladenen Quantenpunktes (Resonanz
B, signifikante Aufspaltung von πx und πy).

Die energetisch niedrigere Resonanz A zeigt keine signifikante Auf-
spaltung, während die energetisch höhere Resonanz eine deutliche
Feinstrukturaufspaltung aufweist. Diese Charakteristik der zusätz-
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lichen Ladung von Resonanz A, welche in unserem Fall aufgrund
des Probenwachstums und der Messergebnisse am Quantenpunkt-
Ensemble als positiv definiert ist, wird im Weiteren in Abschnitt
5.2.1 durch zusätzliche Messungen bestätigt.

5.2 Spinrauschen

Die in Abschnitt 2.2.2 dargestellten Überlegungen zur Abhängigkeit
der Spinlebenszeit vom externen Magnetfeld liefern die Möglichkeit
zur Isolation des Spinrausch-Signals über die Differenzbildung zweier
verschiedener Magnetfeld-Konfigurationen. Für die Unterdrückung
der Hyperfeinwechselwirkung mit den Kernspins und der daraus fol-
genden langen Spinlebenszeit, welche mit einer Lorentz-Funktion
angepasst werden kann [157], wird soweit nicht anders angegeben
ein starkes longitudinales Magnetfeld (Bz = 31 mT) angelegt. Zur
Bildung des Differenzspektrums dient ein starkes transversales Ma-
gnetfeld (By = 27 mT), welches eine sehr kurze Spinlebenszeit be-
obachten lässt. Hieraus ergibt sich ein sehr breites Spektrum mit
einer geringen Amplitude, welches zudem von Null verschoben ist
aufgrund der Modulation mit dem transversalen Magnetfeld. Ab-
bildung 5.2 zeigt ein typisches Spinrausch-Differenzspektrum eines
einzelnen Lochspins. Hierbei ist zu beachten, dass die longitudina-
le T1-Komponente gut sichtbar ist, während die transversale T ∗2 -
Zeit aufgrund des geringen Signals bei der Einzelspin-Messung im
Weiteren nicht betrachtet wird. Zudem wird die Bandbreite des
Detektors in der Regel so gewählt, dass die Kurve zur untersuch-
ten T1-Zeit gut aufgelöst wird, wohingegen der Beitrag im Diffe-
renzspektrum zur T ∗2 -Zeit außerhalb der Detektionsbandbreite liegt.
Der gezeigte Frequenzausschnitt ist hierbei deutlich geringer als im
Fall der Quantenpunkt-Ensemble-Messungen, d.h. die beobachteten
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Abbildung 5.2: Typisches Spinrausch-Differenzspektrum eines ein-
zelnen Lochspins mit einer Lorentz-Funktion (rot) angepasst zur
Analyse der T1-Zeit (Bz = 31 mT, Abfragelaserintensität von
1,2 µW/µm2). Der Anteil der T ∗2 wird durch ein transversales
Magnetfeld By = 27 mT aus der Detektionsbandbreite gescho-
ben.

Spinlebenszeiten sind deutlich länger. Eine genauere Analyse der
gemessenen Spinlebenszeiten und der Abhängigkeit von der Abfra-
gelaserenergie, dem äußerem Magnetfeld und der Abfragelaserinten-
sität folgt im weiteren Verlauf.

5.2.1 Abhängigkeit von der Laserenergie

Zur Unterstützung der Annahme, dass es sich bei Resonanz A im
Photolumineszenz-Spektrum (Abb. 5.1) um einen geladenen Quan-
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tenpunkt handelt, wird die Photonenenergie des Abfragelasers über
einen weiten Bereich im Energiespektrum verändert. Gemäß den
Erläuterungen in Abschnitt 2.3.4 folgt die Spinrauschleistung ei-
ner einzelnen Resonanz dem Quadrat des Brechungsindex in der
sogenannten Schmetterlingsform (vgl. Abb. 2.17). Die experimen-
tell bestimmte integrierte Spinrauschleistung PSR zeigt eine explizite
Abhängigkeit von der Energie des Abfragelasers. In Abbildung 5.3 ist
die polarisationsaufgelöste Photolumineszenz der beiden Quanten-
punkt-Resonanzen zusammen mit der integrierten Spinrauschleis-
tung in Abhängigkeit von der Energie des Abfragelasers gezeigt. Die
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Abbildung 5.3: Die integrierte Spinrauschleistung (blau) zeigt ei-
ne signifikante Abhängigkeit von der Energie des Abfragelasers
in Übereinstimmung mit der Photolumineszenz von Resonanz A
(bei einer Abfragelaserintensität von 1,2 µW/µm2).

integrierte Spinrauschleistung der T1-Zeit weist ein deutliches Maxi-
mum auf, welches mit der Resonanz A des geladenen Quantenpunk-
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tes im Photolumineszenz-Spektrum korreliert. Das zeigt eindeutig,
dass das Spinrauschsignal von einem einzelnen Quantenpunkt resul-
tiert. Die Linienbreite der gemessenen Photolumineszenz ist limi-
tiert durch die Auflösung des Spektrometers. Die spektrale Vertei-
lung der integrierten Spinrauschleistung weist eine Breite von etwa
19 µeV auf. Die über die Spinrauschleistung abgefragte Linienform
ist nur begrenzt durch die Schrittweite und die Linienbreite des La-
sers, die aber mehr als drei Größenordnungen schmaler ist als alle
anderen Breiten. Eine Breite von 19 µeV weicht deutlich von dem
theoretisch erwarteten Verlauf der spektralen Form ab. Dieser würde
die Schmetterlingsform mit der natürlichen Linienbreite eines Quan-
tenpunktes im Bereich von 1 µeV zeigen. Eine weitere Betrachtung
der gemessenen spektralen Verteilung der integrierten Spinrausch-
leistung und die Ursachen für die Abweichung von der theoretisch
erwarteten Form folgen im Anschluss an die Betrachtung der Inten-
sitätsabhängigkeit.

5.2.2 Abhängigkeit von der Laserintensität

Wie beim Quantenpunkt-Ensemble liegt auch im Fall eines einzel-
nen Quantenpunktes eine erhebliche Abhängigkeit der longitudina-
len Spinlebenszeit von der Intensität des Abfragelasers vor. Abbil-
dung 5.4 zeigt beispielhaft drei Spektren mit stark unterschiedlicher
Intensität des Abfragelasers. Alle Spektren zeigen den Anteil zur
T1-Spinlebenszeit durch ein angelegtes starkes longitudinales Ma-
gnetfeld Bz. Über den gesamten Bereich der Intensitätsabhängigkeit
lassen sich die experimentellen Daten gut mit einer Lorentz-Funktion
(rote Kurve) anpassen. Es ist zu beachten, dass die Breite der Spin-
rauschspektren erheblich von der Intensität abhängt und entspre-
chend die Bandbreite des Detektors an die Spektren angepasst wird.
Abbildung 5.5 stellt eine systematische Untersuchung der T1-Spin-
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Abbildung 5.4: Spinrauschspektrum bei hoher (a), mittlerer (b)
und niedriger (c) Abfrageintensität (links). Alle Spektren zeigen
den Beitrag der T1-Zeit bei starkem longitudinalen Magnetfeld
Bz = 31 mT. Die Detektorbandbreite ist jeweils an die Breite
der Spektren angepasst. Das Signal-zu-Rausch-Verhältnis hängt
von der optischen Leistung am Detektor (optisches Rauschen)
und der Bandbreite des Detektors (elektrisches Rauschen) ab.

lebenszeit in Abhängigkeit der Abfrageintensität mit starkem exter-
nen Magnetfeld (Bz = 31 mT) dar. Der Bereich der untersuchten
Intensitätsabhängigkeit erstreckt sich über sechs Größenordnungen.
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Hierbei ändert sich die Spinrelaxationsrate Γ1 um etwa vier Größen-
ordnungen. Insgesamt nimmt die Spinrelaxationsrate Γ1 mit der In-
tensität des Abfragelaser zu. Dieser Zusammenhang resultiert aus
der Photogeneration von Elektron-Loch-Paaren, die zu einer Blocka-
de des abfragbaren Loch-Spinrauschens und zu einer Verbreiterung
der experimentell bestimmten Rate führen (vgl. Abschnitt 2.3.5).
Bei der geringsten Abfrageintensität kann eine Lochspinlebenszeit
von T1 = 180 µs durch die Abschirmung der Hyperfeinwechselwir-
kung erreicht werden.

Γ 1 [
H

z]

108

104

105

106

107

Laserintensität [µW/µm²]
10-3 10-2 10-1 100 101 102 103 104

experimentelle Daten
Anpassung

Abbildung 5.5: Experimentelle Daten der Spinrelaxationsrate Γ1

im einzelnen Quantenpunkt in Abhängigkeit der Intensität des
Abfragelasers (schwarz) und Anpassung mit dem im Text be-
schriebenen Modell (rot).

Zur Anpassung der Messwerte wird das in Abschnitt 4.2.2 einge-
führte Modell in einer angepassten Form verwendet. Zudem wird
zur Beschreibung der experimentellen Befunde in den Messungen
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zum einzelnen Quantenpunkt die in Abschnitt 2.2.4 erläuterte The-
matik der Ladungsfluktuationen mit einbezogen. Die Berechnungen
sind eine Erweiterung aus [49]. Für einen einzelnen Quantenpunkt
geht die Gauß-Verteilung des Quantenpunkt-Ensembles in eine ein-
zelne Resonanz über. Im Folgenden werden für diese einzelne Reso-
nanz Ladungskonfigurationen der Quantenpunkt-Umgebung im Mo-
dell berücksichtigt. Diese Konfigurationen resultieren in einer jeweils
verschobenen Resonanzenergie des Quantenpunktes über die Stark-
Verschiebung in einem elektrischen Feld. Im Modell werden drei dis-
krete Quantenpunkt-Konfigurationen berücksichtigt.1 Die entspre-
chende Abhängigkeit der Spinrauschleistung von der Laserintensität
resultiert aus der Summe dieser drei Beiträge, die jeweils mit einem
Faktor Gi gewichtet werden. Die Gewichtung gibt die zeitliche Ver-
teilung der vorliegenden Konfiguration wieder. Die genauen energeti-
schen Positionen der einzelnen Resonanzen sowie die Gewichtungs-
faktoren folgen aus einer Anpassung an die Messdaten. Insgesamt
ergibt sich das intensitätsabhängige Spinrauschspektrum zu

PSR(ν) =
∑
i

Gi × (n (∆Ei))
2

×R2 (∆Ei, I)× L (Γ (∆Ei, I) , ν) .

(5.1)

Hier beschreibt n den dispersiven Anteil des Brechungsindex, I die
Laserintensität, L ein Lorentz-förmiges Spinrauschspektrum um Null
mit der Linienbreite Γ. ∆Ei bezeichnet die relative energetische
Verschiebung der entsprechenden Resonanz der Quantenpunkt-Kon-
figuration i zur Energie des Abfragelasers. Aus der Anpassung an die
experimentellen Daten in Abb. 5.5 ergeben sich die Gewichtungsfak-
toren Gi, die alle nur wenig von 1 abweichen. Diese gleichmäßige

1Die Anzahl der berücksichtigten Konfigurationen ergibt sich aus den zwei
Sprüngen in der Intensitätsabhängigkeit in Abb. 5.5 bei etwa 10−2 und
102 µW/µm2.
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zeitliche Verteilung der Ladungskonfigurationen ist in guter Über-
einstimmung mit [113]. Die Reduzierung der Spinrauschleistung R
durch die anregungsinduzierte Pauli-Blockade wird folgendermaßen
berücksichtigt:

R(∆Ei, I) = 1/ (1 + τrad/τfrei (∆Ei, I)) , (5.2)

mit τrad als strahlende Lebenszeit des Quantenpunktes und

τfrei(∆Ei, I) = 1/ (Γlaser(I)α0(∆Ei)) (5.3)

als Zeit zwischen zwei Blockadezuständen (vgl. Abb. 2.18). Hierbei
bezeichnet Γlaser die Zahl der Photonen des Lasers pro Sekunde und
α0 die Lorentz-förmige Absorption eines Quantenpunktes pro Se-
kunde. Zur Herleitung von τfrei gilt gemäß [158] für die Sättigungs-
verbreiterung

α =
α0

1 + S
. (5.4)

Mit der Anregungsrate des Quantenpunktes

Γabs = α · Γlaser, (5.5)

wobei Γlaser die Photonenzahl pro Sekunde des Lasers bezeichnet,
folgt für den Sättigungsparameter S:

S =
Γlaser · α0

Γrad
, (5.6)

mit Γrad als inverse strahlende Lebensdauer. Als mittlere freie, unan-
geregte Zeit der Quantenpunkte, die zugleich die maximal messbare
Spinlebenszeit ergibt und somit das Limit für höhere Intensitäten
darstellt, gilt

τfrei =
1− (Γabs · τrad)

Γabs
. (5.7)
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Vereinfacht ergibt sich hieraus

τfrei =
1

Γlaser · α0
, (5.8)

was dem oben eingeführten Zusammenhang entspricht und sowohl
die direkte Proportionalität zur Laserintensität als auch die Abhän-
gigkeit von der Verstimmung von Quantenpunkt-Resonanz und Ab-
frageenergie beschreibt.
Wie in Abb. 5.4 beispielhaft gezeigt, kann in erster Näherung das
Spinrauschspektrum bei jeder Abfrageintensität gut mit einer um
Null zentrierten Lorentz-Kurve genähert werden. Im Wesentlichen
dominiert eine Konfiguration das Spektrum unter verschiedenen Ab-
frageintensitäten.2 Damit wird die Spinrelaxationsrate Γ1 = πνFWHM

über die modellierte Linienbreite νFWHM beschrieben. Das Modell
gibt zum einen die Verbreiterung des Spinrauschspektrums mit Er-
höhung der Abfrageintensität wieder, was eine Verkürzung der Spin-
lebenszeit bedeutet. Bei ausreichend geringen Intensitäten ist die
Absorptionsrate geringer als die Relaxationsrate Γ1 und die gemes-
sene Linienbreite wird nur noch über die intrinsische Spinlebenszeit
bestimmt. Weiterhin zeigt das Modell, dass die erste Quantenpunkt-
Konfiguration eine signifikante Verbreiterung zeigt bei steigender,
aber geringer, Abfrageintensität. Bei einer weiteren Erhöhung der
Abfrageintensität bleicht diese Konfiguration zunehmend aus. Ins-
gesamt bedeutet dies für die Resonanz, die dem Abfragelaser am
nächsten ist, dass das Spektrum erheblich verbreitert und die Rausch-
leistung durch das Ausbleichen deutlich verringert wird. Dadurch
trägt für höhere Intensitäten die energetisch nächstgelegene Konfi-
guration dominant zum Spektrum bei und zeigt denselben Verlauf
bis hin zum Übergang zur dritten Konfiguration.
Abbildung 5.6 zeigt schematisch das Spinrauschen zwei verschiede-
ner Resonanzen QD1 und QD2. Die Resonanz von QD1 liegt näher

2Vgl. hierzu Abb. 5.6.
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an der Abfrageenergie. Bei moderater Intensität zeigt QD1 ein leicht
verbreitertes Spektrum ΓQD1 im Vergleich zu QD2 (ΓQD2). Zudem
ist die messbare Spinrauschleistung von QD1 größer durch die gerin-
gere Verstimmung. Die Summe beider Beiträge zeigt ein Spektrum,
dessen Breite Γgesamt im Wesentlichen der Breite ΓQD1 entspricht.
Bei steigender Abfrageintensität nimmt die Verbreiterung durch Ab-
sorption der näheren Resonanz stärker zu und zusätzlich nimmt die
Rauschleistung von QD1 durch Ausbleichen ab. Beide Prozesse be-
deuten eine stark verringerte Rauschamplitude, wodurch die ener-
getisch nächstgelegene Resonanz von QD2 in diesem Regime deut-
lich den Beitrag von QD1 übersteigt und die Gesamtbreite Γgesamt

spiegelt etwa ΓQD2 wider. Für die hier vorgestellten Ergebnisse des
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Abbildung 5.6: Schematischer Übergang der dominan-
ten Quantenpunkt-Konfiguration für den Fall von zwei
Quantenpunkt-Konfigurationen. Bei niedriger Intensität ent-
spricht die Breite des Gesamtspektrums (grün) Γgesamt der
Breite der näheren Resonanz (schwarz) ΓQD1. Für steigende
Intensität wird ΓQD1 stark verbreitert und das zusätzliche
Ausbleichen führt zu einer Abfrage der Breite der energetisch
nächstgelegenen Resonanz (blau) ΓQD2 im Gesamtspektrum.

Modells und die Anpassung an die experimentellen Daten werden fol-
gende Parameter verwendet: die Absorptionswahrscheinlichkeit des
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einzelnen Quantenpunktes in Resonanz α0 = 5 × 10−6. Die intrin-
sische Spinrelaxationsrate bei Bz = 31 mT und verschwindender
Intensität als ΓI=0 = 100 Hz, wobei jeder Wert deutlich unter 2 kHz
die gezeigten Berechnungen nicht wesentlich ändert. Die strahlende
Lebenszeit wird als τrad = 1 ns angenommen. Schließlich ergibt die
Anpassung an die experimentellen Daten mit der Vorgabe von drei
Konfigurationen für die energetische Verschiebung zur Abfragelaser-
energie in Einheiten der natürlichen Quantenpunkt-Linienbreite für
∆Ei die Werte 2,6, 11,9 und 55,3 sowie für die entsprechenden Ge-
wichtungsfaktoren Gi die Werte 1,08, 0,89 und 1,12. Das Ergebnis
dieses Modells mit den Anpassungsparametern ist als rote Kurve in
Abb. 5.5 gezeigt.

Laserintensität [µW/µm²]
10-3 10-2 10-1 100 101 102 103 104

Γ 1 [
H

z]

108

104

105

106

107

103

experimentelle Daten
Anpassung (komplett)
Anp. (QD Konfig. 1)
Anp. (QD Konfig. 2)
Anp. (QD Konfig. 3)

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

Abbildung 5.7 zeigt die einzelnen Beiträge der drei Ladungskonfigu-
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rationen (gestrichelte Linien). Die Gesamtanpassung nach dem Mo-
dell gibt sehr gut den experimentellen Verlauf und die Übergänge
zwischen den Konfigurationen wieder. Es zeigt die jeweilige Verbrei-
terung des Spinrauschspektrums der entsprechenden Quantenpunkt-
Konfiguration. Die Verbreiterung setzt bei unterschiedlicher Inten-
sität ein, bedingt durch die unterschiedliche energetische Verstim-
mung zwischen Resonanz und Abfragelaser. Weiterhin gibt das Mo-
dell den Übergang von einer dominierenden Konfiguration zu einer
anderen mit steigender Intensität wieder. In unterschiedlichen Regi-
men tragen die jeweiligen Konfigurationen dominant zum Gesamt-
Spinrauschspektrum bei. Hierdurch wird im Wesentlichen eine be-
stimmende Linienbreite experimentell abgefragt.
Im Folgenden soll mithilfe des vorgestellten Modells die Energie-
abhängigkeit der integrierten Spinrauschleistung aus Abschnitt 5.2.1
untersucht werden. Die spektrale Form der Spinrauschleistung in
Abhängigkeit der Energie des Abfragelasers lässt sich aus dem Mo-
dell ableiten. Abbildung 5.8 zeigt schematisch die Vorgehensweise.
Auf der linken Seite in Abb. 5.8 ist die integrierte und normier-
te Spinrauschleistung in Abhängigkeit der Photonenenergie darge-
stellt, wie sie das Modell ergibt. Rechts erläutert eine Skizze den
betrachteten Fall in Hinblick auf berücksichtigte lokale Störstellen
und die Abfrageintensität. Fall a) zeigt die Form bei einer einzel-
nen Quantenpunkt-Resonanz mit der tatsächlich im Experiment ver-
wendeten Abfrageintensität. Die spektrale Linienform entspricht der
theoretisch erwarteten Schmetterlingsform. Die energetische Positi-
on des Abfragelasers definiert in allen Szenarien die Null. Die Po-
sition der Quantenpunkt-Resonanz(en) entspricht den Werten der
Verstimmung zum Laser, wie sie sich aus der Anpassung des Mo-
dells an die experimentellen Daten ergeben. In b) wird die Ladungs-
fluktuation berücksichtigt und die Kurve beschreibt die Energie-
abhängigkeit mit den Parametern aus der Anpassung an die Inten-
sitätsabhängigkeit. Szenario c) zeigt denselben Fall unter Annahme
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Abbildung 5.8: Modellierte Energieabhängigkeit der Spinrausch-
leistung in verschiedenen Szenarien: (a) ohne verschiedene La-
dungskonfigurationen, (b) mit drei Ladungskonfigurationen, (c)
mit erhöhter Abfrageintensität im Vergleich zu b) und (d) mit
zusätzlichen lokalen Störstellen in der weiteren Quantenpunkt-
Umgebung.
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5 Messungen am Einzel-Quantenpunkt

einer um den Faktor 10 größeren Abfrageintensität. Die leistungs-
abhängige Verbreiterung entspricht etwa der experimentell ermittel-
ten spektralen Form. Einen anderen Erklärungsansatz liefert in d)
die Berücksichtigung zusätzlicher lokaler Störstellen in der weiteren
Umgebung des Quantenpunktes. Eine Anpassung mit einem Modell,
das um diese Störstellen erweitert ist, ist aufgrund der Vielzahl frei-
er Parameter kaum möglich. Daher werden für eine erste qualitative
Beschreibung dieses Effektes die drei ursprünglichen Resonanzen je-
weils mit einer Verteilung angenommen. Diese Verteilung ergibt sich
aus der schwachen Verschiebung der drei Resonanzen durch wei-
ter entfernte Ladungsträger [113]. Sie wird im Modell mit jeweils
zehn Gauß-verteilten Seitenbändern der Resonanzen berücksichtigt.
Es ist zu beachten, dass Anzahl und Breite der Verteilung hier
willkürlich gewählt sind. Eine solche Verteilung von Ladungskonfigu-
rationen würde für die modellierte Intensitätsabhängigkeit zu einem
Verblassen der wesentlichen Übergänge der dominanten Resonan-
zen führen. Insgesamt zeigt diese einfache Überlegung zusätzlicher
Verbreiterungsmechanismen der Quantenpunkt-Resonanzen eine gu-
te Übereinstimmung mit der tatsächlichen spektralen Form aus Abb.
5.3.
Eine detailliertere Auflösung der spektralen Linienform ist dadurch
limitiert, dass eine kleine Schrittweite eine erhöhte Abfrageinten-
sität benötigt, denn durch die Abhängigkeit der Spinrauschleistung
mit der Abfragelaserleistung skaliert ebenso die Integrationszeit ei-
nes einzelnen Spektrums mit der Intensität. Diese minimal nötige
Intensität verursacht schon ein Ausbleichen der Resonanzen. Eine
weitere Messung der Abhängigkeit der Spinrauschleistung von der
Energie des Abfragelasers mit einer kleineren Schrittweite liefert Hin-
weise für eine spektrale Form, die sich aus mehreren Resonanzen zu-
sammensetzt. Abbildung 5.9 zeigt zwei Messreihen der integrierten
Spinrauschleistung an einem anderen geladenen Quantenpunkt über
einen kleinen Bereich der Quantenpunkt-Photolumineszenz mit un-
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terschiedlicher Schrittweite. Die Intensität des Abfragelasers ist bei
diesen Messungen knapp zwei Größenordnungen geringer im Ver-
gleich zu der Messung in Abb. 5.3. Beide Messungen zeigen eine
qualitativ ähnliche spektrale Form. Für eine exakte Auflösung der
einzelnen Schmetterlingsformen reicht diese Schrittweite und Abfra-
geintensität aber noch nicht aus. Mögliche Ansätze zur verbesserten
Detektion des Spinrauschens finden sich in Abschnitt 6.
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Abbildung 5.9: Zwei weitere Messreihen zur Energieabhängigkeit
der integrierten Spinrauschleistung (blau, grün) an einem ein-
zelnen geladenen Quantenpunkt mit kleiner Schrittweite und ei-
ner Abfrageintensität von 0,02 µW/µm2. Diese Messungen liefern
einen Hinweis auf die Zusammensetzung der spektralen Form aus
mehreren Resonanzen.
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5.2.3 Abhängigkeit vom longitudinalen Magnetfeld

In diesem Abschnitt wird der Einfluss des externen longitudina-
len Feldes auf den untersuchten einzelnen Lochspin im Kernspin-
bad untersucht. Gemäß der Theorie in Abschnitt 2.2.2 erwartet man
einen erheblichen Einfluss auf die T1-Spinlebenszeit. Abbildung 5.10
zeigt beispielhaft drei Spektren mit unterschiedlich starkem longitu-
dinalen Magnetfeld. Zur Differenzbildung wird wiederum ein starkes
transversales Magnetfeld By = 27 mT genutzt. Die Spektren in a)
und b) sind bei einer Abfrageintensität von 0,7 µW/µm2 und ei-
ner Detektorbandbreite von 1,8 MHz gemessen. Das Spektrum ohne
externes Magnetfeld (vgl. Abb. 5.10 c)) ist mit einer anderen Mess-
methode aufgenommen. Details zu dieser Verarbeitungsform folgen
in Abschnitt 5.2.4. Die Detektorbandbreite beträgt hier 25 MHz
und die Abfrageintensität 25 µW/µm2. Insgesamt zeigt sich, dass
in guter Näherung eine Lorentz-Anpassung die experimentellen Da-
ten wiedergibt und somit im Weiteren für die Auswertung der T1-
Spinlebenszeit verwendet wird.
Der Zusammenhang der Relaxationsrate Γ1 bzw. der Spinlebens-
zeit T1 mit dem externen longitudinalen Magnetfeld Bz ist in Abb.
5.11 zusammengefasst. Die untersuchte Magnetfeldabhängigkeit er-
streckt sich über einen Bereich kleiner externer Magnetfelder von 0
bis 31 mT. Abbildung 5.11 zeigt die direkten Messdaten (schwarz).
Aus dem vorangegangenen Abschnitt ist der Einfluss der Abfragein-
tensität auf die gemessene T1-Spinlebenszeit bekannt. Die Verbreite-
rung der Messungen bei nicht-verschwindender Laserintensität muss
in der Auswertung der Magnetfeldabhängigkeit berücksichtigt wer-
den. Hierzu ist das experimentell bestimmte Γ1 beim höchsten Ma-
gnetfeld Bz = 31 mT zusätzlich mit der niedrigsten Laserintensität
dargestellt (blau). Anhand der in Abschnitt 5.2.2 erläuterten Ergeb-
nisse wird klar, dass dieser Wert ebenfalls nur eine obere Grenze der
Relaxationsrate bzw. ein unteres Limit der Spinlebenszeit darstellt.
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Abbildung 5.10: Spinrauschspektrum bei hohem (a), mittlerem (b)
und niedrigem (c) externen longitudinalen Magnetfeld Bz (links).
Alle Spektren zeigen den Beitrag der T1-Zeit. Das Spektrum in
a) und b) ist mit einer Detektorbandbreite von 1,8 MHz und
einer Abfrageintensität von 0,7 µW/µm2 gemessen. Spektrum
c) ist mit einer anderen Methode (vgl. Abschnitt 5.2.4), einer
Detektorbandbreite von 25 MHz und einer Abfrageintensität von
25 µW/µm2 gemessen.
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Alle weiteren Messwerte bei kleinerem Magnetfeld sind mit der Dif-
ferenz dieser beiden Messpunkte bei Bz = 31 mT korrigiert (rote
Punkte). Der Verlauf zeigt eine starke Zunahme ohne Sättigung der
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(Γ1(Bz=0 mT) bei 25µW/µm2)

auf niedrigste Laserintensität normiert
Anpassung ~ B-α, α=3/2+0.08
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Abbildung 5.11: Spinrelaxationsrate Γ1 bzw. Spinlebenszeit T1

in Abhängigkeit vom externen longitudinalen Magnetfeld Bz.
Die experimentellen Daten (schwarz) sind mit der Messung
bei niedriger Intensität und hohem Magnetfeld (blau) unter
Berücksichtigung des Intensitätseinflusses korrigiert (rote Punk-
te). Eine Anpassung (rote Kurve) der Werte < 31 mT ergibt eine
gute Übereinstimmung mit einem Zusammenhang B−3/2.

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

114



K
a

p
it

el
5

5.2 Spinrauschen

in diesem Fall die Rauschspektren wesentlich durch die Hyperfein-
wechselwirkung verbreitert sind.
Eine Anpassung der Werte < 31 mT mit einem Potenz-Gesetz
Γ1 ∝ B−αz spiegelt gut den Verlauf der Abhängigkeit vom exter-
nen Magnetfeld wider. Der Exponent ergibt sich zu α = 3/2+0,08

−0,04.
Die Ursache für diesen Zusammenhang bei niedrigen Magnetfeldern
ist bisher ungeklärt. Bei starken Magnetfeldern Bz im Bereich eini-
ger Tesla nimmt die Spinlebenszeit wieder ab. Durch die steigende
Phononen-Zustandsdichte wird die Rate der Phononen-assistierten
Streuung zwischen Zeeman-Niveaus effizienter [39]. Über den genau-
en Zusammenhang im Bereich kleiner Magnetfelder, wie sie in die-
ser Arbeit verwendet werden, herrscht noch Uneinigkeit. So sagen
Berechnungen zum einen eine vernachlässigbare Abhängigkeit vor-
her, sofern nur Phononen-Prozesse für Löcher berücksichtigt wer-
den [87]. Experimentelle Arbeiten, die diese Annahme zu bestätigen
scheinen [1] nutzen Quantenpunkte mit einer deutlich geringeren
Leichtloch-Beimischung als in dem hier vorgestellten Fall. Ande-
re Berechnungen erwarten eine besonders starke Abhängigkeit der
Lochspinlebenszeit vom Magnetfeld unter Hinzunahme der Quadru-
pol-Kopplung mit Γ1 ∝ e−B [85]. Weitere Experimente zeigen ei-
ne Zunahme der T1-Spinlebenszeit mit steigendem Magnetfeld um
einen Faktor 2,5 [41]. Wiederum andere experimentelle Arbeiten se-
hen einen Anstieg der Spinlebenszeit um eine Größenordnung mit
einer anschließenden Sättigung [50]. Der hier gezeigte Verlauf mit
Γ1 ∝ B−3/2 liefert einen Beitrag zum Verständnis des Zentral-Spin-
Problems auf experimenteller Seite und erfordert weitere theoreti-
sche Untersuchungen.
Eine weitere Messung zur Abhängigkeit der T1-Zeit vom longitudina-
len Magnetfeld ist in Abbildung 5.12 gezeigt. Hierbei wird keine Kor-
rektur der Laserintensität vorgenommen, da es hier primär um eine
Abschätzung der Stärke des Kernmagnetfeldes geht und nicht um die
exakten Werte der Spinlebenszeit. Durch die fehlende Korrektur deu-
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ten die experimentelle Daten im Vergleich zur vorangegangen Mes-
sung (vgl. Abb. 5.11) auf eine Sättigung für höhere Magnetfelder hin.
Dieser Trend entspricht dem Verlauf der Rohdaten in Abb. 5.11. Dies
bestätigt erneut die Notwendigkeit einer Einberechnung des Ein-
flusses durch die Abfrageleistung zur Extraktion des tatsächlichen
Magnetfeld-Verhaltens. Damit stellt die Abschätzung des effektiven
Kernmagnetfeldes hier nur eine untere Grenze dar. Wie in [33] wird

Bz [mT]
-30 -20 -10 0 10 20

T 1 [
µs

]

0,4

0,8

1,2

1,6

experimentelle Daten
Anpassung

30

5,3 mT

Abbildung 5.12: T1-Spinlebenszeit in Abhängigkeit von Bz (ohne
Korrektur der Restabsorption) zur experimentellen Abschätzung
einer unteren Grenze des Kernmagnetfeldes BhN gemäß [33].

zur Anpassung der Breite der Verteilung eine Lorentz-Kurve (rot)
verwendet. Diese ergibt eine volle Halbwertsbreite von etwa 5 mT.
Dieser Wert ist in sehr guter Übereinstimmung mit dem gemessenen
und berechneten Wert aus [33]. Weiterhin zeigt sich eine Konsistenz
mit der T ∗2 -Zeit der Messung am Quantenpunkt-Ensemble sowie de-
ren Magnetfeldabhängigkeit und bestätigt die Abfrage eines lokali-
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sierten Lochspins unter dem Einfluss der Hyperfeinwechselwirkung
im Quantenpunkt.

5.2.4 Korrelation höherer Ordnung

In diesem Abschnitt wird eine Methode zur näheren Auswertung der
Theorie der verschiedenen Ladungskonfigurationen vorgestellt. Diese
wird anhand von Simulationen diskutiert. Bei dieser Methode wird
zunächst auf die Fourier-Transformation und das Mitteln der Daten
verzichtet. Die Zeitdaten der Digitalisiererkarte werden direkt mit ei-
ner entsprechenden Abtastrate (hier: 25 · 106/s) auf die Festplatten
eines RAID-Systems geschrieben.3 Durch diese Methode fallen er-
hebliche Mengen von Daten an.4 Sie ermöglicht aber eine Korrelati-
onsauswertung einzelner Pakete von Fourier-Transformationen. Mit-
hilfe eines sogenannten Bispektrums (C4-Korrelation) lässt sich die
Korrelation verschiedener Frequenzen im Spinrauschspektrum aus-
werten [159, 160]. Die bisher beschriebene Methode der Spinrausch-
spektroskopie verarbeitet die Korrelation zweiter Ordnung (C2). Es
ergibt sich eine negative C4-Korrelation, sofern die entsprechenden
Frequenzen nicht in denselben Zeitpaketen auftreten, während die
C4-Korrelation positiv ist, falls die Frequenzen in denselben Pake-
ten auftreten. Für unkorrelierte Signale und dementsprechend auch
für das Hintergrundrauschen wird das C4-Spektrum Null. Mathema-
tisch lässt sich das Bispektrum beschreiben gemäß [159]:

C4(ν1, ν2) =
〈
|a(ν1)|2

∣∣a(ν2)2
∣∣〉− 〈|a(ν1)|2

〉 〈∣∣a(ν2)2
∣∣〉 ,

ν1 6= ν2.
(5.9)

3Das in Abschnitt 5.2.3 gezeigte Spektrum bei Bz = 0 wird aus diesen Zeitdaten
über eine nachträgliche Fourier-Transformation und einen Mittelungsprozess
ausgewertet.

4Etwa 50 MB/s, d.h. bei einer Messzeit von 20 Stunden ca. 4 TB.
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Hierbei bezeichnet a(ν) die Rauschamplitude zur entsprechenden
Frequenz ν.
Spinrauschmessungen, die bei fester Laserenergie mehrere Ladungs-
konfigurationen abfragen, sollten im zeitlichen Mittel eine Zusam-
mensetzung mehrerer Lorentz-Kurven zeigen. Je nach energetischer
Position und Abfrageintensität kann die Ausprägung der einzelnen
Konfigurationen unterschiedlich sein. Die Messungen in den voran-
gegangenen Abschnitten, die zu der Überlegung unterschiedlicher
Ladungskonfigurationen führten, zeigen in ihrer spektralen Form
keinen Hinweis auf verschiedene Lorentz-Beiträge. Dies ist darauf
zurückzuführen, dass jeweils eine Konfiguration das Spektrum über
weite Intensitäts-Bereiche dominiert (vgl. Abschnitt 5.2.2). Andere
Messungen an einzelnen Quantenpunkten zeigen aber deutlich, dass
sich das Spektrum aus mindestens zwei relevanten Lorentz-Kurven
zusammensetzt. Abbildung 5.13 zeigt beispielhaft so ein Spektrum
mit einer Anpassung aus zwei Lorentz-Funktionen.5 Hieraus erge-
ben sich zwei unterschiedliche Spinlebenszeiten, die einer energetisch
näheren und damit kürzeren (weil stärker gestörten) und einer wei-
ter entfernten und damit längeren Spinlebenszeit zugeordnet werden
können.
Anhand dieser Befunde wird eine Simulation entwickelt, welche die
Spinorientierung mit zwei charakteristischen Zeiten (T a1 = 1 µs und
T b1 = 500 ns), die zu den jeweiligen zufälligen Ladungskonfigura-
tionen gehören, beschreibt. Weiterhin bestimmt eine dritte Zeitkon-
stante den Wechsel des Ladungszustandes mit einer exponentiellen
Statistik, die mit 1 ms wesentlich länger ist als die angenommenen
Spinlebenszeiten. Die Simulation liefert nun die zeitliche Entwick-
lung des Spinzustandes. In Abbildung 5.14 zeigt die Einfügung sche-
matisch, wie der zeitliche Verlauf der vorliegenden Spinlebenszeit ist.

5Die Gesamtanpassung enthält weiterhin eine Gauß-Funktion im negativen Be-
reich für das Differenzspektrum. Diese reicht aufgrund des geringen Signal-
zu-Rausch-Verhältnisses nicht für eine systematische Analyse.
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Abbildung 5.13: Spinrauschspektrum eines Einzelspins zeigt eine
gute Anpassung mit zwei Lorentz-Funktionen5 (rot) als Hinweis
auf zwei Ladungskonfigurationszustände (grün, blau).

Hieraus ergibt sich als gewöhnliches Spinrauschspektrum eine Form,
wie schon in Abb. 5.13 experimentell gemessen, die sich aus zwei
Lorentz-Beiträgen mit den jeweiligen Spinlebenszeiten zusammen-
setzt.
Ein kritischer Parameter in der Auswertung der C4-Korrelation ist
die Länge der FFT, d.h. die Anzahl der Stützpunkte einer Fourier-
Transformation. Die gewählte Anzahl der FFT-Punkte bestimmt ne-
ben der Auflösung des Spektrums auch das Zeitfenster, in welchem
korrelierte oder antikorrelierte Prozesse auftreten können. So ist ein
genügend kleines FFT-Fenster nötig (vgl. Einfügung in Abb. 5.14),
um nur genau eine Ladungskonfiguration im Spektrum zu enthal-
ten. Hiermit ist es dann möglich die Korrelation der unterschiedli-
chen Konfigurationen, die dann jeweils ausschließlich in einem FFT-
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5 Messungen am Einzel-Quantenpunkt
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Abbildung 5.14: Simuliertes Spinrauschspektrum mit zwei charak-
teristischen Spinlebenszeiten T a1 und T b1 . (Einfügung) Schema des
zeitlichen Verlaufes der vorliegenden Spinlebenszeit.

Fenster vorhanden sind, zu messen. Wählt man hingegen ein FFT-
Fenster von der Größe, dass beide Konfigurationen enthalten sind, so
zeigt sich kein Befund in der Korrelation. Für die Auswertung der
Simulation ergibt sich die Wahl der FFT-Größe aus der simulier-
ten Abtastrate (5 · 106/s) und der gewählten charakteristischen Zeit
der Konfigurationswechsel. Unter Berücksichtigung dieser Parame-
ter ergibt sich ein C4-Korrelations-Spektrum mit einer FFT-Größe
von 512 wie in Abb. 5.15 gezeigt. In Abbildung 5.15 lässt sich ein
korrelierter Bereich (rot) und ein deutlich antikorrelierter Bereich
(blau) erkennen. Frequenzen unterhalb von etwa 100 kHz, die etwa
der Breite der schmaleren Kurve entsprechen (318/2 = 159 kHz),
sind in beiden Spektren vorhanden. Die Amplitude im Bereich die-
ser Frequenzen unterscheidet sich für das breite und das schmale

120



K
a

p
it

el
5

5.2 Spinrauschen

Rausch-Frequenz [MHz] 

Ra
us

ch
-F

re
qu

en
z 

[M
H

z]

0

2

0

1

1 2
0

C4
-K

or
re

la
tio

n
Abbildung 5.15: C4-Korrelationsspektrum der Simulationsdaten

zeigt Korrelation (rot) für niedrige Frequenzen und Antikorrela-
tion (blau) für hohe Frequenzen mit niedrigen Frequenzen. Eine
verschwindende Korrelation ist grau dargestellt.

Spektrum, aber beide Spektren weisen einen Wert größer Null in
diesem Bereich auf. Frequenzen, die deutlich oberhalb dieses Wer-
tes liegen, sind hingegen im Wesentlichen in der breiteren Kurve
enthalten. Demzufolge sind diese höheren Frequenzen mit den aus-
schließlich niedrigeren Frequenzen der schmalen Kurve antikorreliert.
Im C4-Spektrum der gemessenen experimentellen Daten6 (Abb. 5.16)
kann bisher keine eindeutige Signatur von Korrelationen und An-
tikorrelationen den beiden Lorentz-Kurven im Spinrauschspektrum
(vgl. Abb. 5.13), wie für die Simulationen gezeigt, zugeordnet wer-

6Die Abfrageintensität ist hier verringert gegenüber der Messung in Abb. 5.13
und der Detektor auf eine kleinere Bandbreite eingestellt.
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5 Messungen am Einzel-Quantenpunkt

den. Die Strukturen im C4-Spektrum, die für eine Auswertung der
experimentellen Differenzspektren vorhanden sind, zeigen sich so
auch für die reinen Hintergrundspektren und beschreiben demnach
keine Spindynamik lokalisierter Löcher. In Anhang B findet sich eine
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Abbildung 5.16: C4-Korrelationsspektrum der Messdaten.

Abschätzung der nötigen Integrationszeit für C4-Messungen anhand
der Simulationen. Hierbei zeigt sich die Notwendigkeit einer ver-
besserten Detektion des Spinsignals zur Minimierung der erforderli-
chen Messdauer. Einige mögliche Methoden werden in Abschnitt 6
erläutert. Sofern die charakteristische Zeit der Ladungsfluktuationen
schneller ist als die erwartete Zeit, sind die entsprechenden Korrela-
tionen nicht im C4-Spektrum enthalten. Zusätzlich kann das Bilden
der Differenzspektren eine Ursache dafür sein, dass die C4-Spektren
der experimentellen Daten keine Korrelationen zeigen. Bisher wird
ein zeitliches Mittel der Hintergrundspektren verwendet, welches für
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alle FFT-Pakete als Differenzspektrum genutzt wird. Eine langsame
Änderung des Abfragelasers zeigt sich besonders ausgeprägt in der
Korrelation höherer Ordnung [159] und kann so das C4-Spektrum
signifikant verfälschen.
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KAPITEL 6

Zusammenfassung und Ausblick

In der vorliegenden Arbeit wird die Spindynamik lokalisierter Löch-
er in Quantenpunkten mit der Methode der Spinrauschspektroskopie
untersucht. Als dominierender Mechanismus, der die Spinlebenszeit
bestimmt, wird die Hyperfeinwechselwirkung mit dem Kernspinbad
identifiziert. Die im Vergleich zu Elektronen verringerte Wechsel-
wirkung spielt durch eine Mischung von Schwer- und Leichtloch-
zuständen durch Verspannungen im InAs-Quantenpunkt auch für
Löcher eine dominante Rolle. Insbesondere im Bereich kleiner Ma-
gnetfelder, in dem Wechselwirkungen mit Phononen verschwinden,
zeigt die Magnetfeldabhängigkeit der T1-Zeit, dass die Wechselwir-
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6 Zusammenfassung und Ausblick

kung mit den Kernspins durch ein externes longitudinales Magnet-
feld abgeschirmt werden kann. Die Größenordnung des effektiven
Kernmagnetfeldes liegt in der untersuchten Probe im Bereich
3...5 mT. Für das Ensemble wird eine typische transversale Spin-
lebenszeit T ∗2 von 27 ns gemessen. Die T1-Zeit steigt für einzelne
Löcher durch ein externes Feld von 150 ns auf 180 µs. Die Abhän-
gigkeit dieser Zeit vom niedrigen Magnetfeld Bz im Kontext des
Zentral-Spin-Problems wird zu T1 ∝ B3/2 unter Berücksichtigung
störender Restabsorption des Abfragelasers bestimmt.
Trotz des im Prinzip störungsfreien Charakters der Spinrauschspek-
troskopie, welche die intrinsischen Spinfluktuationen im thermody-
namischen Gleichgewicht über die Faraday-Rotation auf den nicht-
resonanten Abfragelaser überträgt, kann ein verbleibender Einfluss
durch Restabsorption gezeigt werden. Dies gilt sowohl für die Mes-
sungen an einem Ensemble von etwa 50 Quantenpunkten als auch
für die Messungen am absoluten Limit einer Einzelspin-Detektion.
Sowohl für das Ensemble als auch die Einzelspin-Messung wird ein
numerisches Modell vorgestellt, das die Blockade und Verbreiterung
durch Absorption sowie die Ladungsfluktuationen beschreibt und die
Intensitätsabhängigkeit der T1-Zeit sehr gut wiedergibt. Es zeigt sich
im Wesentlichen eine Dynamik mit exponentiellem Verlauf für ein-
zelne Löcher. Dadurch werden die Ergebnisse aus [50] falsifiziert und
eine Abweichung von dieser Dynamik kann auf den störenden Ein-
fluss des Abfragelasers zurückgeführt werden. Mit diesem Befund
kann die zukünftige experimentelle und theoretische Beschreibung
des Zentral-Spin-Problems weiter vorangetrieben werden.
Schließlich wird eine weitere Messmethode der intrinsischen Spin-
fluktuationen zur Auswertung der Korrelationen höherer Ordnung
beschrieben. Simulationen der Spindynamik unter Berücksichtigung
von Ladungsfluktuationen in der Umgebung des Quantenpunktes
zeigen signifikante Korrelationen und Antikorrelationen im C4-Spek-
trum. Im Experiment ergeben sich die Ladungsfluktuationen anhand
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der spektralen Form der Spinrauschmessungen sowie durch den Ver-
lauf der Abhängigkeit von der Abfrageintensität. Für eine systemati-
sche Auswertung der experimentellen Daten zur Korrelation höherer
Ordnung sind jedoch verbesserte Detektionsschemata zur Verringe-
rung der nötigen Integrationszeiten erforderlich.
Insgesamt zeigen die hier vorgestellten Messungen, dass zur Bestim-
mung der intrinsischen Spinlebenszeit eine sehr geringe Abfragein-
tensität nötig ist. Die Signalstärke des Spinrauschens skaliert mit
der Intensität des Abfragelasers, wodurch sich die Integrationszeit
empfindlich mit einer verringerten Leistung verändert. Zukünftig
kann zur Verbesserung des Signal-zu-Rausch-Verhältnisses das Sche-
ma der interferometrischen Verstärkung angewendet werden [161].
Erste Messungen zur Funktionsweise an einem einfachen Beispielsys-
tem mit Rubidiumgas belegen die Verbesserung des Signals mit einer
Homodyn-Detektion [162]. So ist es möglich, die geringe Intensität
des Abfragelasers mit einem starken Lokaloszillator phasenstabili-
siert zu überlagern und damit die detektierbare optische Leistung,
welche Polarisationsänderungen durch Spinfluktuationen enthält, zu
verstärken. Eine weitere Möglichkeit zur effizienteren Detektion ge-
ringer Abfrageintensitäten ist die Spinrauschspektroskopie auf dem
Level einzelner Photonen. Hierzu kann ein Hanbury Brown-Twiss-
Aufbau, der gewöhnlich zum Nachweis von Einzelphotonenquellen
genutzt wird, mit einem polarisierenden Strahlteiler angepasst wer-
den. Ein weiterer zukünftiger Schritt zur Verbesserung der Qualität
schwacher Signale von einzelnen Quantenpunkten ist die Kombinati-
on des Prinzips der Spinrauschspektroskopie mit gequetschtem Licht.
So kann die Verwendung von gequetschtem Licht für den Abfragela-
ser das Signal-zu-Rausch-Verhältnis verbessern [163].
In Zukunft soll die gezeigte Bz-Abhängigkeit der T1-Zeit eines einzel-
nen lokalisierten Loches weiter untersucht werden. Mit der Integrati-
on eines stärkeren Magnetfeldes in den Versuchsaufbau kann hiermit
dann der Verlauf im externen Magnetfeld bis in den Bereich, in dem
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6 Zusammenfassung und Ausblick

die Phononen-assistierten Streuungen dominieren, untersucht wer-
den. Insbesondere liegt dabei der Übergangsbereich vor dem Sättigen
und Abfall der longitudinalen Spinlebenszeit im Fokus.
Die Spinlebenszeit lokalisierter Ladungsträger kann ohne den Ein-
fluss der Ladungsträgerfluktuationen gemessen werden, sofern Quan-
tenpunkte mit einer Schottky-Diodenstruktur verwendet werden (vgl.
Abb. 6.1). Hierbei lässt sich sich die genaue Resonanz über ein
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Abbildung 6.1: Aufbau einer Probe mit Quantenpunkten in einer
Schottky-Diode. Eine externe Spannung führt über ein Verbiegen
der Bandstruktur zu einem deterministischen Laden des Quan-
tenpunktes.

äußeres elektrisches Feld verschieben. Zusätzlich kann so auch der
Ladungszustand und die Anzahl der Ladungsträger kontrolliert wer-
den. Durch das elektrische Feld ist insbesondere ein Abfließen freier

128



K
a

p
it

el
6

Ladungsträger und damit eine erhebliche Unterdrückung und eine
Einstellbarkeit der Ladungsfluktuationen zu erwarten. Erste Mes-
sungen an einem solchen Probentyp zeigen das spannungsabhängige
Verhalten der Photolumineszenz mit den Plateaus der Ladungszu-
stände des Quantenpunktes und der Stark-Verschiebung der Reso-
nanzen in Abb. 6.2.
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Abbildung 6.2: Photolumineszenz-Karte eines Quantenpunktes in
Abhängigkeit der externen Spannung. Hierbei zeigen sich die ver-
schiedenen Ladungszustände als Plateaus mit einer Steigung, die
durch die Stark-Verschiebung hervorgerufen wird.

In Zukunft soll weiterhin eine genauere Analyse zur Verteilung und
Dynamik der effektiven Kernmagnetfelder folgen. Die breite Vertei-
lung der T ∗2 -Zeit, wie sie für das Quantenpunkt-Ensemble gemessen
wird, setzt sich aus einzelnen Beiträgen des langsam fluktuierenden
Kernmagnetfeldes zusammen. Für die Messung am einzelnen Quan-
tenpunkt ist dies darin begründet, dass die Integrationszeit der Mes-
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6 Zusammenfassung und Ausblick

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

Probe

Die untersuchten Quantenpunkte sind in einem Bragg-Resonator
eingebettet. Die Charakteristik des Stoppbandes ist zusammen mit
der Photolumineszenz in Abb. A.1 gezeigt. Anhand der Seiten-Photo-
lumineszenz (vgl. Abb. A.2) lässt sich der Gradient der Quanten-
punkte und die Breite der Quantenpunkt-Verteilung im Hochdichte-
Bereich, die deutlich über die Resonatormode hinausgeht, erkennen.
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A Probe

Abbildung A.1: Photolumineszenzspektrum entlang des Resona-
tors und Reflektivitätsmessung (aus [164]).
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Abbildung A.2: Photolumineszenzspektrum gemessen von der Sei-
te (aus [164]).
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ANHANG B

Abschätzung zur Integrationszeit höherer
Korrelationen

Wie in Abschnitt 5.2.4 erläutert, erfordert die Messung höherer Kor-
relationen eine deutlich längere Integrationszeit. Insbesondere hierfür
gewinnen Detektionsmethoden wie die interferometrische Verstärk-
ung an Bedeutung [161,162]. Ein besseres Signal-zu-Rausch-Verhält-
nis (SRV) kann die benötigte Integrationszeit erheblich verkürzen.
Im Folgenden wird eine Abschätzung gezeigt, die das SRV vom Qua-
drat der Fourier-Transformierten mit dem SRV der C4-Korrelation
vergleicht. Als Grundlage hierfür dienen die in Abschnitt 5.2.4 ein-
geführten Simulationen. Zusätzlich wird ein weißes, frequenzunab-
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B Abschätzung zur Integrationszeit höherer Korrelationen

hängiges Rauschen in unterschiedlicher Stärke zum Spinsignal ad-
diert. Ein verstärkter Rauschuntergrund bewirkt ein Ausbleichen der
C4-Signaturen (vgl. Abb. 5.15) bis schließlich die Charakteristik bei
konstanter Messdauer nicht mehr aufgelöst werden kann (vgl. Abb.
B.1). Das SRV im C4-Spektrum ergibt sich aus der Amplitude bei
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Abbildung B.1: C4-Korrelation von Simulationsdaten mit steigen-
dem Rauschuntergrund (v.l.n.r.).

einem Schnitt niedrigster Frequenz im Verhältnis zur Rauschampli-
tude im Bereich ohne Signatur (große Frequenzen). Sowohl für das
SRV der Fourier-Transformierten als auch der C4-Korrelation ergibt
sich ein Zusammenhang proportional zur Wurzel der Integrations-
zeit. Die Integrationszeit wird bei dieser Abschätzung in Form der
Anzahl der Simulationsdateien berücksichtigt. Die Verläufe für die
Fourier-Transformierte und die C4-Korrelation ergeben einen Ska-
lenfaktor von etwa 25 im SRV (vgl. Abb. B.2). Dementsprechend
steigert sich die nötige Integrationsdauer etwa um das Quadrat die-
ses Wertes für ein vergleichbares SRV der C4-Korrelation zu den
gewöhnlichen Spinrauschspektren.
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Abbildung B.2: Signal-zu-Rausch-Verhältnis von FFT2 und C4-
Korrelation mit wurzelförmiger Anpassung in Abhängigkeit der
Integrationszeit.
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[120] Römer, M. ; Bernien, H. ; Müller, G. M. ; Schuh, D.
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Symbol- und Abkürzungsverzeichnis

Es folgt eine Liste der wichtigsten Symbole und Abkürzungen in der
Reihenfolge der Nennung in der Arbeit. Einige Größen werden ohne
Indizes genannt. Bei Mehrfachbenennung erschließt sich die spezielle
Bedeutung aus dem Zusammenhang im Text.

QD Quantenpunkt
PL Photolumineszenz
SRS Spinrauschspektroskopie
TEM Transmissionselektronenmikroskop
LH / HH Leicht- / Schwerloch
SO Split-Off-Band
Eg Bandlücke
∆LH Aufspaltung von Leicht- und Schwerloch-

band
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X Exziton
MBE Molekularstrahlepitaxie
UV Ultraviolett
m Masse
λ Wellenlänge
k Wellenvektor
L Räumliche Ausdehnung
E Energie
~,h (Reduziertes) Plancksches Wirkungsquan-

tum
n Hauptquantenzahl
Ψ Wellenfunktion

~r / ~R / ~ρ (Relative) Ortskoordinate
Jh Lochspin
Se / ~s Elektronenspin
a, b Spin-Spin-Kopplungskonstanten
M Magnetische Quantenzahl
δ0, δ1, ∆0, ∆1 Feinstrukturaufspaltungs-Parameter
T1 Longitudinale Spinlebenszeit
T2/T ∗2 Transversale Spinlebenszeit
~S Gesamtspin / Spinpolarisation
~b Normiertes (externes) Magnetfeld
B Magnetfeld
νL, ωL Larmor-Frequenz
t Zeit
g g-Faktor
µB Bohrsches Magneton
BN Kernmagnetfeld
I Kernspin
ν0 Volumen der primitiven Einheitszelle
A Kopplungsstärke der Hyperfeinwechselwir-

kung
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T∆ Ensemble-Dephasierungszeit
∆B / ∆‖ / ∆⊥ Breite der Gauß-verteilten Kernmagnetfel-

der
NL Anzahl der Kerne

R‖ / R0,1
⊥ Longitudinaler und transversale Anteile der

Spinpolarisation
β Magnetfeld-Verhältnis
µI Kernmagneton
~l Bahndrehimpuls
ϕ Lochzustand
α Beimischungsfaktor von Leicht- und Schwer-

loch
C Dipol-Dipol-Hyperfein-Konstante
θ Drehwinkel der Faraday-Rotation
V Verdet-Konstante
n Brechungsindex
ω, ν (Kreis-)Frequenz
c Lichtgeschwindigkeit
σ+/− Zirkulare Lichtpolarisation
N Anzahl
σ Standardabweichung
Γs Spinrelaxationsrate
τs Spinlebenszeit
νFWHM / ∆f Volle Halbwertsbreite einer Kurve
kB Boltzmann-Konstante
T Temperatur
R Reflektivität
F Finesse
M Transfermatrix
D Grenzflächenmatrix
P Phasenmatrix
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E+,− Elektrisches Feld einer nach rechts / links
laufenden Welle

πx/y Lineare Lichtpolarisation
A Fläche
Γ Rate
τ Lebenszeit
df Fokusdurchmesser
FFT Schnelle Fourier-Transformation
V Spannung
γ, ξ Verstärkungsfaktoren
w Breite der Anpassungsfunktion
A Fläche der Anpassungsfunktion
I Intensität
α Absorptionskoeffizient
L Lorentz-Funktion
G Gauß-Verteilung
R Blockadefunktion
P Leistung
Gi Gewichtungsfaktor
S Sättigungsparameter
a Rauschamplitude
SRV Signal-zu-Rausch-Verhältnis
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An dieser Stelle möchte ich Prof. Dr. Michael Oestreich für die
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Fragen und die Mitarbeit insbesondere in der Anfangsphase des ex-
perimentellen Aufbaus.
Mein Dank gilt außerdem Yvonne Griep und den Auszubildenden
und Mitarbeitern im Sekretariat dafür, dass sie immer ein offenes
Ohr hatten und geduldig alle Formalitäten bearbeitet haben.
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Jennifer, Julia, Martin, Michi, Pavel und Toffa für die gute Zusam-
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