Quantumoptica met

spins in halfgeleiders

Om quantuminformatieverwerking te realiseren hebben we systemen

nodig die kunnen worden opgeschaald naar een grotere complexiteit

(meerdere quantumbits). Dit vraagt om vaste-stofdevices die compatibel

zijn met nanofabricage, maar waarin de quantum-vrijheidsgraden zeer

homogeen zijn. Ook moet het mogelijk zijn een meting uit te voeren

die echt een projectie op een quantumtoestand realiseert. Hiervoor

zijn quantum-optische meettechnieken een sterke kandidaat. Optische

manipulatie van ensembles van donor-elektronspins in galliumarseen

voldoet aan deze eisen. Juist het gebruik van een ensemble van donor-

elektronen kan een grotere betrouwbaarheid geven voor de overdracht van

quantuminformatie tussen fotonen en spins.

et galliumarseen dat wij ge-
H bruiken is extreem zuiver en

is als een éénkristal gegroeid.
Op de micronschaal is het materiaal
vervolgens bewerkt tot optische golf-
geleiders. Om de optische polarisa-
ties zuiver te houden, zijn de wanden
hiervan gecontroleerd op de nano-
schaal. Aan het materiaal is een zeer
kleine hoeveelheid donoratomen toe-
gevoegd (silicium), die zonder roos-
terverstoring in het éénkristal zitten.
De siliciumatomen, met vier valentie-
elektronen, nemen in het kristalroos-
ter de plaats in van een galliumatoom
dat drie valentie-elektronen heeft. De
extra elektronen bezetten toestanden
die gelokaliseerd zijn rond de posi-
tief geladen siliciumatomen, waaraan
ze zijn gebonden door een Coulomb-
aantrekkingskracht van ongeveer
6 meV. Omdat het siliciumatoom hier
dienst doet als elektrondonor en de
combinatie van gebonden elektron
en positief geladen atoom elektrisch
neutraal is, wordt dit systeem vaak
aangeduid met de afkorting D°. Door-
dat de elektronen losjes gebonden
zijn, strekt de elektronenwolk zich uit
over vele roosterpunten en vormt deze

een bol met een straal van ongeveer
1onm. In ons materiaal is er een lage
concentratie silicium (310" cm?) zo-
dat de afstand tussen siliciumatomen
ongeveer 200nm is. Hierdoor zijn de
elektronen van elkaar geisoleerd en
lijkt het systeem veel op een gas van
waterstofachtige atomen, opgesloten
in de vaste stof. De spintoestand van
deze elektronen is robuust omdat er
geen elektrische dipoolovergang tus-
sen de twee spintoestanden mogelijk
is. Bovendien beschermt lokalisatie de
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systemen voor elektron-fononinterac-
tie. De levensduur van de spintoestand
met hogere energie, de spinrelaxatie-
tijd, bedraagt ongeveer 1 ms.

Naast het elektron dat met het toe-
voegen van een siliciumatoom wordt
geintroduceerd, kan er een tweede
elektron optisch geéxciteerd worden
vanuit de valentieband naar de gelei-
dingsband van het materiaal. Dit aan-
geslagen elektron laat een gatachter in
devalentieband, zo’n elektron-gatpaar
heet een exciton. Wanneer deze excita-
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Figuur1 De relevante energieniveaus van siliciumdonoren in galliumarseen in een
magneetveld. D° representeert de twee elektronspintoestanden, die door de
aanwezigheid van een magneetveld opgesplitst zijn. D°X representeert de trion-
toestand, met twee elektronen en één gat. De spin van het gat bedraagt 3/2, deze
toestand is dus ook opgesplitst in het magneetveld. Deze opsplitsing is echter niet
weergegeven in het diagram omdat wij slechts één (de laagstgelegen) toestand
van dit complex gebruiken. De optische overgangen zijn gevoelig voor respectie-
velijk horizontaal (H) en verticaal (V) gepolariseerd licht.
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Sterke licht-materiekoppeling
in homogene ensembles

De koppeling tussen licht en een deeltje met dipoolmoment p wordt ge-
geven door het product van dipoolmoment en elektrische veldsterkte van
het licht, E. De mogelijkheden om deze koppeling te versterken zijn hier-
door goed te overzien. Aan de ene kant is het mogelijk de lokale elektrische
veldsterkte te verhogen, dit heet het Purcell-effect. Voor significant sterkere
koppeling vereist dit de fabricage van een resonator met een hoge kwali-
teitsfactor waarin de dipool geplaatst moet worden. Anderzijds is het mo-
gelijk om het dipoolmoment te vergroten. Voor een enkel deeltje wordt dit
moment grofweg bepaald door het product van de lading en de afmeting van
het deeltje. Dit verklaart de toegenomen interesse om in de optica te werken
met quantumdots of Rydbergatomen, waar de golffunctie van het elektron
zich over grote afstand uitspreidt. Een laatste alternatief is om de enkele di-
pool te vervangen door meerdere waarbij deze dan staan in een langwerpige
configuratie zoals getekend in figuur 2. Dit ensemble vergroot het effectieve
dipoolmoment en versterkt zo de koppeling tussen licht en materie zonder
dat hiervoor complexe fabricagetechnieken vereist zijn. Bovendien heeft het
werken met het ensemble als voordeel dat er een voorkeursrichting voor
absorptie en emissie is [2]. Doordat het voorspelbaar is in welke richting
fotonemissie plaats zal vinden, is het eenvoudiger om dit uitgaande foton
te detecteren. In een quantumnetwerk heeft dit tot gevolg dat er minder
fotonen verloren gaan. Een elektronspinexcitatie in een dergelijk ensemble
wordt collectief gedragen als een spingolf, zoals in figuur 2b.
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Figuur2 Absorptie en emissie van licht door een enkele elektronspin vergeleken
met een ensemble. a) Situatie voor een enkel elektronspin. b) Situatie voor
een ensemble. Blauw zijn spins in de grondtoestand, rood in de geéxci-
teerde toestand. De enkele spin flipt na excitatie, in het ensemble wordt
de excitatie collectief gedragen. De emissie bij verval van een dergelijke
spingolf is langs de lange as van het ensemble gericht, wat detectie van dit
foton eenvoudiger maakt.

tie met precies de juiste energie plaats-
vindt dan zullen de twee elektronen
en het gat niet vrij door het materiaal
kunnen bewegen, maar ook door Cou-
lomb-aantrekkingskracht in de buurt
van het siliciumatoom blijven. Deze
toestand van drie gebonden deeltjes
wordt een trion genoemd (en wordt
vaak aangeduidt met DX, zie ook fi-
guur 1). De sterke spin-baankoppeling
in GaAs maakt dat de twee verschil-
lende elektronspin-grondtoestanden
beide aan dezelfde gebonden triontoe-
stand kunnen koppelen via optische
overgangen. Op deze manier wordt

het mogelijk om optisch te ‘schake-
len’ tussen de twee elektronspintoe-
standen. Met meer geavanceerde,
quantum-optische technieken is het
ook mogelijk om een willekeurige
superpositie van de elektronspintoe-
standen te creéren. Zo’n toestand is,
in meest algemene zin, van de vorm:
a|Ty+ef|L), waar a, 3 nader te bepa-
len getallen zijn en ¢ een te bepalen fa-
severschil is. Wanneer dit faseverschil
nauwkeurig bekend is spreken we van
een coherente elektronspintoestand.
Een vervelende eigenschap van quan-
tumtoestanden is echter dat onze ken-
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nis over een dergelijk faseverschil vaak
snel verloren gaat, dit noemen we de-
coherentie. Vooral bij systemen in de
vaste stof is het een uitdaging om dit
proces van decoherentie te bestrijden
zodat we dit soort quantumtoestan-
den voor toepassingen kunnen gaan
gebruiken.

De D°-systemen zijn optisch te ma-
nipuleren door creatie van een exci-
tontoestand. Dan bestaat de totale la-
dingsconfiguratie uit twee elektronen
en één gat. Deze drie deeltjes blijven
door Coulombinteractie gelokaliseerd
rond het silicium, aangeduid met de
afkorting D°X (figuur 1). De figuur laat
zien hoe de gebonden excitontoestand
de twee elektronspintoestanden ver-
bindt via optische dipoolovergangen,
die sterk zijn (spontane emissie in
1ns) en goed voldoen aan fundamen-
tele selectieregels voor polarisatie [1].

Sterkere koppeling

met ensembles

Het bijzondere is nu dat wij niet de
intentie hebben om een van deze D°-
systemen te isoleren maar om een en-
semble van deze systemen te gebrui-
ken voor het creéren van een enkel
foton met goed gedefinieerde energie
én voor het opslaan van een coherente
elektronspintoestand. Dankzij de sfe-
rische symmetrie en de afwezigheid
van grote spanningen in het materiaal
is er een hoge mate van homogeniteit
binnen het ensemble van D°-systemen
en is dit materiaal een goede kandi-
daat om sterke licht-materiekoppe-
ling te verwezenlijken in een vaste-
stofsysteem (zie kader).

Spincoherentie in silicium-
gedotteerd galliumarseen

Een belangrijk resultaat van ons werk
is te zien in figuur 3 [1]. In deze me-
ting is de elektronspincoherentietijd
bepaald door te kijken naar elektro-
magnetisch geinduceerde transparan-
tie van het medium. Bij dit experiment
worden twee lasers met verschillende
frequentie en polarisatie door het me-
dium gestuurd (zie figuur 1). Door de
ene laser veel sterker te maken dan de
andere kan nu de transmissie van de
zwakkere laser door het medium be-
invloed worden door de aanwezigheid
van de sterkere laser. De specifieke
energieniveaustructuur maakt dat het
medium dienst doet als een bemid-
delaar in de interactie tussen de twee
lasers (dit is opmerkelijk omdat in-



teractie tussen verschillende optische
velden normaalgesproken zeer zwak
is). De oorsprong van dit effect ligt in
quantuminterferentie van verschillen-
de waarschijnlijkheidsamplitudes voor
absorptie van een foton van de zwakke
laser. Omdat het een quantuminterfe-
rentie-effect betreft, moet de coheren-
tie van de twee laaggelegen toestan-
den, de elektronspincoherentie, mede
bepalend zijn voor de sterkte van het
effect. In figuur 3 zien we de toename
in transparantie als een smalle piek in
het midden van een absorptiedip. Deze
piek wordt meer geprononceerd naar-
mate het vermogen van de sterkere la-
ser wordt opgevoerd. Dit toont aan dat
de transparantie daadwerkelijk door
dit laserveld geinduceerd wordt. Door
de data te vergelijken met een analyti-
sche beschrijving volgens de optische
Blochvergelijkingen kan de spincohe-
rentietijd bepaald worden. De verkre-
gen spincoherentietijd bedraagt 2 ns,
waarbij bedacht moet worden dat dit in
een ‘rommelige’ vaste-stofomgeving
is waar decoherentie een belangrijke
rol speelt. Dit resultaat toont aan dat
het mogelijk is om in dit materiaal fo-
tontoestanden over te dragen aan een
coherente spinexcitatie. Om zo’n toe-
stand op een later tijdstip uit te lezen
of verder te bewerken is het van belang
om de spincoherentietijd te verlengen.
Om dit doel te bereiken is het noodza-
kelijk de belangrijkste bron van deco-
herentie te kennen en aan te pakken.
De eerder genoemde fasefactor, die
de coherentie van een spintoestand
karakteriseert, wordt in het geval van
een spinensemble beinvloed door de
relatieve precessiefrequentie van de
spins. Dit is de frequentie waarmee
de spins roteren om de richting van
een magneetveld dat zij voelen. In gal-
liumarseen wordt het magneetveld dat
een elektronspin voelt, naast het extern
aangelegdeveld, nog beinvloed door de
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Figuur3 Gemeten elektromagnetisch geinduceerde transparantie in Si:GaAs. Langs de
x-as varieert de golflengte van de (probe)laser over de resonantie van overgang
2 (uit figuur 1). De verschillende datasets, voor de duidelijkheid langs de y-as ten
opzichte van elkaar verschoven, geven de transmissie weer van deze laser terwijl
het vermogen van een tweede (controle)laser wordt opgevoerd met een factor 25
(labels rechts). De controlelaser is resonant met overgang 1. De sterkte van deze
laser ligt rond de 1GHz (Rabi-frequentie, zie inzet open cirkels). De spincohe-
rentietijd wordt verkregen door een fit aan de optische Blochvergelijkingen en

bedraagt voor deze meting ongeveer

koppeling aan naburige kernspins. De
kernspins zijn niet geordend en zorgen
er zo voor dat elektronen verschillende
velden voelen en dus verschillend pre-
cederen. De fase-informatie gaat verlo-
ren door deze inhomogeniteit in pre-
cessiefrequentie.
Over deze wisselwerking tussen elek-
tronspins en kernspins is veel bekend,
dankzij het grote volume aan onder-
zoek naar gebonden spins in donor-
systemen en quantumdots [3]. Er zijn
aanwijzingen dat de fluctuaties door
toedoen van de kernspins enigszins
‘getemd’ kunnen worden. Wij ver-
kennen momenteel de mogelijk-
heid om via zogenaamde dyna-
mische kernspinpolarisatie de
fluctuaties van de kernspins te
reduceren en zo de coherentie-
tijd te verlengen. Een andere ma-
nier om ditdoel te bereiken is om
de overstap te maken naar een
ander materiaal dat van nature
minder kernspins bezit, zodat
het genoemde mechanisme van
decoherentie simpelweg minder
sterk is. Beide opties worden in
ons lab verkend en maken het,
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1a2 ns (inzet, gevulde cirkels).

naast de op zich interessante kennis
over het mechanisme van decoheren-
tie, hopelijk in de toekomst mogelijk
om quantuminformatie te coderen in
langlevende, robuuste elektronspin-
toestanden in de vaste stof.
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