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Einleitung

Mit paramagnetischen lonen dotierte Halbleiter sind seit langem unter dem Begriff se-
mimagnetische oder veidnt magnetische Halbleiter (DMBbekannt. Am weitesten ver-
breitet ist hierbei eine Dotierung von II-VI-Halbleitern mit Manganionen. Bip-d-
Austauschwechselwirkung zwischen den lokalisierten Elektronen der 3d-Schale der Mn-lonen
und den s-artigen Elektronzasiden des Leitungsbandes bzw. den p-artigen Locazdsh des
Valenzbandedihrt zu den aul3ergéManlichen Eigenschaften der semimagnetischen Halbleiter,
wie derriesigenZEEMAN-Aufspaltung oder deriesigenFARADAY -Rotation.

Der erfolgreiche Einsatz dieser Materialien in spinsensitiven Bauelemeintete fda-
zu, dass semimagnetische Halbleiter im Mittelpunkt des Interesses der aktuellen Halbleiter-
physik stehen. Erstikzlich gelang es z.B. die Injektion eines spinpolarisierten Stromes von
einer (Zn,Mn,Be)Se Schicht in eine GaAs Schicht nachzuweisen [Fie99]. Die (Zn,Mn,Be)Se
Kontaktschicht hat in dieser Struktur die Funktion eispm-alignersDie riesige ZEEMAN-
Aufspaltung in der semimagnetischen Schidhtrt in einemaul3eren Magnetfeld bei niedrigen
Temperaturen zu einer volistdigen Spinpolarisation der Elektronen bzw. des Stromes. Auf
(Zn,Mn,Be)Se basierende Spinfilter, bei denen sich die Spinpolarisation des Stromes durch das
Anlegen einedul3eren Spannung einstellé@sst, kbnnten z.B. durch resonante Tunnel-Dioden
realisiert werden [Slo03].

Eine nbgliche Anwendung solcher spinsensitiver Bauelemente liegt im Bereiajudes
tum computing Im Quantencomputer sollen die klassischen Bits durch so gen@utiés
ersetzt werden. Di&ubits entsprechen einem quantenmechanischen Zweiniveausystem wie
z.B. den beiden igglichen Spinzusginden eines Teilchens mit Spiri2. Der Quantencompu-
ter arbeitet mit versclnkten Zusinden dieseQubitsund die Operationen folgen den Regeln
der Quantenmechanik. Der Quantencomputer wird seit langem in der Literatur diskutiert. Seine
Realisierbarkeit ist momentan jedoch noch nicht absehbar.

Eine weitere Anwendungsiglichkeit von spinsensitiven Bauelementen im Bereich der
Informationstechnologie liegt in der Herstellung von so genannten Spin-Feldeffekttransistoren,
die sich gegeiiber konventionellen Feldeffekttransistoren durch weitaus geringere Verlustleis-
tungen auszeichnen sollen.

Der erfolgreiche Einsatz semimagnetischer Halbleiter in spinsensitiven Bauelementen
beruht auf derriesigen ZEEMAN-Aufspaltung dieser Materialien. Experimentell wurde f
(Cd,Mn)Te-basierte Strukturen festgestellt, dass dieMAN-Aufspaltung bei niedrigen Mn-
Konzentrationen durch die Anwesenheit von freien Laduagstm stark beeinflusst werden
kann. Die Energiezufuhr durch einen elektrischen Strom oder durch die Erzeugung von Pho-

tengl.: dilute magnetic semiconductors
2EinenUberblick iber Quanten-Informations-Theorie gibt z.BiE3NE in [Ste98].



2 Einleitung

toladungstagern fihrte zu einer deutlichen Verringerung deeedAN-Aufspaltung in die-

sen Strukturen [Kn00a]. Die Ursache dieser Verkleinerung de&aeKIAN-Aufspaltung sind
Spinflip-Streuungen der Leitungsbandelektronen mit den lokalisierten Elektronen der Mangan
3d-Schale, die zu einer Eshung der Spintemperatur der magnetischen lonen und somit zu
einer Verringerung der Magnetisierung bzw. d&e&AN-Aufspaltung fihren. Optische Mes-
sungen bieten eine idealeddlichkeit zur Analyse der beteiligten Effekte. Sie bilden einen
Schwerpunkt der experimentellen Untersuchungen in dieser Arbeit. Die Messungen hierzu wur-
den an undotierten und modulationsdotierten (Zn,Mn)Se Quadgarirdurchgefhrt.

Einen weiteren Schwerpunkt der vorliegenden Arbeit bilden die optischen Eigenschaften
von ZnSe-basierten Elektronengasen. Durch eine Modulationsdotierung der mittels Moleku-
larstrahlepitaxie (MBB) hergestellten Quanteiige ist es raglich, qualitativ sehr hochwerti-
ge zweidimensionale Elektronengase zu erzeugen. Zu einer vermehrtenakivitdiesem
Forschungsgebietihrte der erste experimentelle Nachweis negativ geladener Exzitonen von
KHENG et al. im Jahr 1993 [Khe93]. Durch died@LomB-Wechselwirkung zwischen dem op-
tisch erzeugten Elektron-Loch Paar kommt es in undotierten Halbleitern zur Ausbildung von
gebundenen Zuahden von Leitungsbandelektron und Valenzbandloch, den so genannten Exzi-
tonen. Bei geladenen Exzitonen handelt es sich um das bereits 1958\V®ERT postulierte
Analogon zu den negativ bzw. positiv geladenen Zonden des Wasserstoffé~ bzw. H,
[Lam58]. Die auch Trionen genannten geladenen Exzitonen sind vor allem in schwach dotier-
ten, nieder dimensionalen Strukturen zu beobachten.

In Elektronengasendmnerer Dichte dihren die Abschirmung desaliLoMB-Potenzials
und die Aufiillung des Phasenraums durch die Elektronen des Elektronengases zur Ab-
schwachung der exzitonischen und trionischen Effekte. Die Bedeutung exzitonischer Effek-
te bei der Entwicklung der optischen Spektren mit zunehmender Steigerung der Elektronen-
dichte ist theoretisch jedoch noch nicht verstanden. ZnSe-basierte Quagéeaignen sich
hervorragend zu Untersuchungen in diesem Bereich, dabseeine sehr starkedLOMB-
Wechselwirkung veifgen. Die Bindungsenergie eines neutralen Exzitons in ZnSédietr
20 meV im Vergleich zu10 meV in CdTe bzw.4.2 meV in GaAs. Dies erraglicht die detail-
lierte Analyse von exzitonischen Effekten in Elektronengasen mit moderater Dichighddar
hinaus knnen durch die Verwendung von (Zn,Mn)Se-basierten Quaiggrrspinpolarisierte
Elektronengase untersucht werden, mit deren Hilféialiche Informationen gewonnen wer-
den lonnen.

Die vorliegende Arbeit gliedert sich wie folgt. In Kapitel 1 werden @cdinst grundlegen-
de Eigenschaften, wie Kristall- und Bandstruktur sowie magnetische und optische Eigenschaf-
ten semimagnetischer II-VI-Halbleiter beschrieben. ibar hinaus werden die theoretischen
Grundlagen von exzitonischen Effekten und Vielteilcheneffekten diskutiert. Déeitériung ei-
nes Modells mit dem die Wechselwirkung zwischen freien Laduagstn und magnetischen
lonen durch eine Spinflip-Streuung beschrieben werden kann, bildet den Abschluss des Kapi-
tels.

Der experimentelle Teil der Arbeit gliedert sich entsprechend der beiden Schwerpunkte in
zwei Hauptteile. Kapitel 2 fasst die Ergebnisse der experimentellen Untersuchungen von exzi-
tonischen Effekten in zweidimensionalen Elektronengasen zusammen. Zu Beginn von Kapitel
2 werden experimentelle Daten von ZnSe basierten zweidimensionalen Elektronengasen nied-

3engl.: molecular beam epitaxy.
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riger Dichte pésentiert. Die optischen Eigenschaften dieser Strukturen werden durch negativ
geladene und neutrale Exzitonen bestimmt. AnschlieBend werden diedégungen der opti-

schen Spektren mit zunehmender Elektronendichte im Quantentrog dargestellt. Die gezeigten
Messungen wurden an nichtmagnetischen und semimagnetischen ZnSe bzw. (Zn,Mn)Se Quan-
tentibgen durchgefhrt.

In Kapitel 3 werden die experimentellen Ergebnisse zur Wechselwirkung zwischen mag-
netischen lonen und freien Ladunggiern zusammengefasst. Die Experimente wurden an
undotierten und dotierten (Zn,Mn)Se Quantégen durchgefhrt. Einen weiteren Schwer-
punkt von Kapitel 3 bilden zeitaufgadte Lumineszenzmessungen, durch die die Spin-Gitter-
Relaxationszeit der Mn-lonen in den (Zn,Mn)Se Quantegen in Ablangigkeit von der Mn-
Konzentration und der Elektronendichte gemessen wurde. Den Abschluss des Kapitels bildet
die Beschreibung ortsaufgaiter Lumineszenzmessungen zur Diffusion der Laduagstrin
diesen Strukturen. Im Mittelpunkt des Interesses steht hierbei der Einflussoeiiner vari-
lerenden ZEMAN-Aufspaltung auf die Diffusionginge der Ladungsiger.
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Kapitel 1

Grundlagen semimagnetischer Il-VI
Halbleiter Heterostrukturen

Dieses Kapitel beschreibt grundlegende Eigenschaften semimagnetischer 11-VI
Halbleiter, wie die Kristall- und Bandstruktur von Zinkblende Halbleitern und die
s/p-dAustauschwechselwirkung zwischen magnetischen lonen und den Bandkan-
tenzusinden. Dailber hinaus werden dig-d-Austauschwechselwirkung zwischen
den lokalisierten Elektronen der 3d-Schale benachbarter Mn-lonen und die Spin-
Gitter-Relaxation der Mn-lonen diskutiert. Des Weiteren werden optische Eigen-
schaften der Halbleiter und ihrer Heterostrukturen, wie Auswahlregétropti-
scheUbergange, exzitonische Effekte sowie Vielteilchen Effekte beschrieben. Die
Erlauterung eines Modells mit dem die Wechselwirkung zwischen freien Ladungs-
tragern und magnetischen lonen beschrieben werden kann, bildet den Abschluss
des Kapitels.

1.1 Kristall- und Bandstruktur von Zinkblende Halbleitern

Die in dieser Arbeit untersuchten Halbleiter Heterostrukturen basieren auf daneiverbin-
dungshalbleiter ZnSe. Wie die meisten 1I-VI Halbleiter kristallisiert ZnSe in Zinkblendestruk-
tur. Eine schematische Darstellung dieser Kristallstruktur ist in Abb. 1.1 gezeigt. Sie besteht
aus zwei von Kationen bzw. Anionen besetzten kubisabkiénzentrierten Gittern (fcc), die um

ein Viertel der Raumdiagonalen gegeneinander verschoben sind. Jedes lon ist somit tetraedrisch
von 4 rachsten Nachbarn der jeweils anderen lonensorte umgeben, die sich in einem Abstand
von \/3/4(10 befindena, bezeichnet hierbei die Gitterkonstante, die der Kaitege der Ein-
heitszelle eines Untergitters entspricht. Der Wert der Gitterkonstante von ZnSetbei76 A
[Seg67]. Die chemische Bindung zwischen Kationen und Anionen in II-VI Halbleitern findet
durch dies- und p-Valenzelektronen benachbarter lonen statt. Wegen der Unterschiede in der
Elektronegativifit der beteiligten lonen hat die Bindung derf-hybridisierten Atomorbitale

teils ionischen und teils kovalenten Charakter.



6 Grundlagen semimagnetischer II-VI Halbleiter Heterostrukturen

Abbildung 1.1: Einheitszelle der
z [001] Zinkblendestruktur. Die Gitterkon-
stante ist mita, bezeichnet. Offene
bzw. geschlossene Kreise répentie-
ren jeweils die Atome eines Teilgitters
y [010] (Anionen bzw. Kationen).

x [100]

Die Symmetrie der Zinkblendestruktur wird durch digPunktgruppe beschrieben. Diese
Untergruppe der vollen sghischen Grupp@(3) entfalt die 24 eigentlichen und uneigentlichen
Drehungen, die den Kristall in sich selligieriihren. Im Gegensatz zu monoatomaren Halblei-
tern mit Zinkblendestruktur, wie Silizium oder Germanium, besitzen Kristalle mit zweiatomiger
Basis wie ZnSe keine Inversionssymmetrie.

Die Kristallstruktur von ZnSe bleibt bei den témen Materialien (Zn,Mn)Se und
(Zn,Be)Se, bei denen ein geringer Anteilder Zn-Kationen durch die ebenfalls zweiwerti-
gen Mn- bzw. Be-Kationen ersetzt wird, erhalten. BeSe kristallisiert ebenfalls in Zinkblende-
struktur, MnSe jedoch in NaCl-Struktur. Ab einer Mn-Konzentration von etwa 0.3 erfolgt die
Kristallisation von (Zn,Mn)Se in Wurzitstruktur. Die Gitterkonstante derdesn Materialien
lasst sich nach demBGARD'schen Gesetz als lineare Interpolation zwischen den Werten der
entsprechenden kanen Halbleiter gewinnen.uF die in dieser Arbeit relevanten Materialien
erhalt man:

Zni_,Mn,Se : ao/A =5.6676+0.262c [LB99, (1.1)
Zni_,Be,Se : ao/ A =5.6676 —0.516y [LB99)]. (1.2)

Die Bandstruktur von ZnSe ist in Abb. 1.2 gezeigt. ZnSe ist ein direkter Halbleiter, d.h.
die fundamentale Banidtke E, liegt amI'-Punkt in der Mitte der BILLOUIN-Zone. Alle opti-
scherlUbergange in dieser Arbeit finden in defe vork = 0 amI-Punkt statt. Die elektroni-
schen Zusinde ims-artigenl's-Leitungsband haben einen Gesamtdrehimpuls von 1/2 und sind
zweifach spinentartet. Das haugtlich aus p-artigen atomaren Zarstien hervor gehende Va-
lenzband spaltet béi = 0 aufgrund der Spin-Bahn-Wechselwirkung in €iiQuartett und ein
[';-Duplett auf, die jeweils bemlich des Gesamtdrehimpulsés= 3/2 bzw. J = 1/2 entartet
sind. Rir k& # 0 spaltet dag's-Valenzband in zwei Bnder mit unterschiedlichen &immungen
auf, die aufgrund ihrer effektiven Massen als Leichtlochband (z-Komponente des Gesamtdreh-
impulsesn; = £1/2) und Schwerlochband:{; = +£3/2) bezeichnet werden. Da d&s-Band
in ZnSe energetisch etwd0 meV tiefer liegt, als dafs-Band [Wor97], ist es bei tiefen Tem-
peraturen fast immer vollkommen besetzt und hat somit keine Auswirkungen auf die optischen
Eigenschaften im Bereich der fundamentalen Backid. Wegen der Gf3e der fundamenta-
len Bandiicke besteht nur eine schwache Kopplung zwischen Leitungs- und Valenzband. Die
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Abbildung 1.2: Links: Berechnete elektronische Bandstruktur von ZnGe dusgehlte
Richtungen hoher Symmetrie na@MELIKOWSKY und COHEN [Che76]. Die fundamentale
Bandlicke wird vomI's-Leitungs- unds-Valenzband gebildet und hat bei 1.6 K einen Wert
von Ey, = 2.8201 eV [Ven79]. Dasl';-Valenzband ist wegen der Spin-Bahn-Wechselwirkung
umA, = 0.43 eV vomI'g-Valenzband abgespalten. Rechts: Lage der entsprechenden Symme-
triepunkte in der ersteBRILLOUIN -Zone.

Leitungsbanddispersion kann daher als isotrop und parabolisch angenommen und mit einer ef-
fektiven Massen’ beschrieben werden:

h2k?
2m*

e

Erp = Ep + (1.3)

Die Valenzbanddispersion ist nicht isotrop und wird meistim Rahmen demKLUTTINGER-
Theorie beschrieben [Lut56]iiF die effektiven Massen der Valenzbandzuste in [100]- bzw.
[111]-Richtung ergibt sich:

mo

= F 2y [100] - Richtung, (1.4)
Mpp ik

0 4 %2y [111] - Richtung (1.5)
Mopp ik

Hierbei sind~;, v und 3 die KOHN-LUTTINGER-Parameter undh, die Elektronruhemasse.
Tabelle 1.1 gibt eine Zusammenfassung der in dieser Arbeit verwendeten Parameter.

m;/mo 7 Yo V3
0.147 £ 0.003 | 245+ 0.05 | 0.61 £ 0.12 | 1.11 £ 0.10

Tabelle 1.1: Effektive Elektronenmasse urllOHN-LUTTINGER-Parameter von ZnSe nach
HOLSCHERet al. [HOI85].
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Der qualitative Verlauf der Bandstruktur, wie in Abb. 1.2 dargestellt, bleibt bei der Her-
stellung der teraren Halbleiter (Zn,Mn)Se und (Zn,Be)S& fden Fall, dass nur ein geringer
Anteil der Zn-Kationen durch Mn- bzw. Be-Kationen ersetzt wird, erhalten. De&&der fun-
damentalen Banittke E, kann sich jedoch je nach Material sehr stark mit der Konzentration
der substituierten Kationen \@&rdern. Die AbhAngigkeit der Bandicke vom Legierungsfaktor
x istin Tabelle 1.2 zusammengefasst.

| Material | Bandlicke Ey () | bei Temperatuf Quelle |
Zn,_,Mn,Se| 2.82 —0.145x + 4.0732? 42K [Twa83]
Zn,_,Be,Se | 2.69 + 2.87z + L.1z(z — 1) 300 K [Wil99]

Tabelle 1.2: Abhangigkeit der fundamentalen BatidkeE, vom Legierungsfaktor der teginen
Halbleiter (Zn,Mn)Se und (Zn,Be)Se.

1.2 Magnetische Eigenschaften semimagnetischer Halbleiter

In semimagnetischen oder vértht magnetischen Halbleitern wird ein geringer Anteil der Ka-
tionen des Wirtsgitters durch magnetische lonen ersetzt. Als magnetische Bausteine dienen hier-
bei vor allemUbergangsmetalle wie Mangan, Eisen und Chrom, wobei Mangan in der Praxis
die gio3te Rolle spielt. Der Einbau von Mangan hat starke Auswirkungen auf die magneti-
schen und elektronischen Eigenschaften des Materialsitmtdnter anderem zu eingesi-
genZEEMAN-Aufspaltung. Die Ursache dieser Effekte ist die halbigjed innere d-Schale der
Mn-lonen, mit der beim Einbau eines Mn-lons gleichzeitig lokalisierte Spins und magnetische
Momente in den Kristall eingebaut werden. Die elektronische Struktur sowie das Verhalten der
Mn-lonen im Magnetfeld wird in diesem Kapitel genauegatert.

1.2.1 Elektronische Zusinde der Mangan 3d-Schale

Ein isoliertes Manganatom besitzt die elektronische Konfiguratiddd®. Im Grundzustand
koppeln die @inf Elektronen der halb géliten 3d-Schale ge&fd der HIND’schen Regel zu
einem sechsfach spinentartefey ,-Zustand mit Gesamtspifi = 5/2, Bahndrehimpuld, =
0 und Gesamtdrehimpulé = 5/2. Die energetisch niedrigsten angeregten Zonde*F, D,
4P und*G haben einen Gesamtspin v6n= 3/2 und gehen aus dem Grundzustésg), durch
das Umklappen jeweils eines Spins hervor. Die energetische Lage dandesst schematisch
in Abb. 1.3 gezeigt.

Beim Einbau der Mn-lonen ins Kristallgitter tragen die beidefElektronen zur Bildung
von Valenz- und Leitungsband bei. Da® @ omB-Feld der tetraedrisch angeordnetétims-
ten Nachbarnifhrt zu einer Energieverschiebung und einer teilweisen Aufhebung der Entartung
der Zuséinde der 3d-Schale. EntsprechendAlederung der Symmetrie von sptisch fir das
freie Mn-lon zur tetraedrischen Symmetrie des Kristallfeldedert sich die Nomenklatur des
655 /2-Grundzustandes Zul. Der niedrigste angeregte Zustattdspaltet im Kristallfeld in vier
verschiedene Energieniveaus auf, die entsprechend ihrer Transformationseigenschéaftgn mit
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Ey
4
4[; Abbildung 1.3: Schematische Darstel-
) lung der energetisch niedrigsten Zuste
O ‘A, ‘E der Mn 3d-Schale eines isolierten Mn-
= T, lons, eines Mn-lons im Kristallfeld und
T, m eines Mn-lons in eineraul3eren Magnet-
296V 5 feld. Die energetischen AbEtde sind
S, ‘A ———— % nicht maBstabsgetreu. Debergang von
s 4Ty nach%A wird als interner Mnbber-
52 gang bezeichnet.
freies Mn?"-lon Mn?-lon

Mn?*-lon im Kristallfeld  im Magnetfeld

4Ty, *A; und*E, bezeichnet werden [Fur88]. Der niedrigste angeregte Zuétgrkgt energe-
tisch ungefihr 2.2 eV lbher als der Grundzustafid. Ubergainge zwischen dem Grundzustand
65 und den angeregten Zastden mitS = 3/2 sind in freien Mn-lonen aus Pagisgtinden
verboten. Im Kristallfeld ist diese Auswahlregel gelockert. Deergang'7; — A wird vor
allem in Materialien beobachtet, deren Bdrake gbRer als die entsprechendbergangsener-
gie von 2.2 eV ist und wird als interner Mdbergang bezeichnet.

Im externen MagnetfeldB spaltet der Grundzustand des Mn-lons @&mder z-
Komponente des Gesamtsping in sechsaquidistante Niveaus auf

E = gumppmsB  mit mg = —5/2,-3/2,...,5/2 (1.6)

Hierbei istgyr, der g-Faktor der Elektronen, ung; das BoHR'sche Magneton. Da der Grund-
zustand’ S5, des Mn-lons keinen Bahndrehimpuls besitzt, liegt ein reiner Spinmagnetismus
mit einem g-Faktor von 2 vor.

1.2.2 Magnetisierung nicht wechselwirkender Manganionen

Im Fall kleiner Mn-Konzentrationem < 0.01 kdnnen die einzelnen Mn-lonen als voneinander
isoliert betrachtet werden. Der thermische ErwartungsW&rt der z-Komponente des Ge-
samtspins des Grundzustandes ergibt siclaufderen Magnetfeld® fur ein isoliertes Mn-lon
Zu:

(1.7)

kB TMn

Hierbei sindS = 5/2 der Gesamtspin der Mn-loneg,, der g-Faktor der Mn-3d-Elektronen,
kg die BoLTZMANN-Konstante undy,, die Mangantemperatur. DieRBLLOUIN-FunktionBg

ist durch
Bs(y) = 25 +1 coth <2S + 1y) _ L coth (%y) (1.8)

28 28

1im Folgenden gilt @ir die Orientierung des Magnetfeld&s|| z-Achse, d.h.B = (0,0, B).
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gegeben. &r die Magnetisierung/ der semimagnetischen Schicht folgt:

dgvnptB B >

1.9
2kpTm (1.9)

5
M = «TNOQMnNBigg (
N, entspricht hier der Dichte der Kationen pro Volumen. Mit dem Faktaird beriicksichtigt,
dass nicht alle Kationpltze des Gitters mit Mn-Atomen besetzt sind.

1.2.3 d-d-Austauschwechselwirkung der Manganionen

Die Naherung nicht wechselwirkender Mn-Spins im vorangegangenen Kapitel ist nur auf stark
verdinnte Systeme anwendbaiirfMangankonzentrationen > 0.01 muss vor allem diel-d-
Austauschwechselwirkung der Mn-Elektronen untereinandércksichtigt werden. Die mag-
netische Dipol-Dipol Wechselwirkung kann weiterhin vernaskigt werden.

Im Fall derd-d-Austauschwechselwirkung handelt es sich um einen so genannten Su-
peraustausch. Die Kopplung zweier benachbarter Mn-lonen findet durch virhegl@ng
Prozesse durch die 4p-Orbitale der dazwischen liegenden Se-lonen statt [Lar88] und wird
durch diep-d-Hybridisierung begnstigt. Die Kopplung zweier benachbarter Mn-lonen ist an-
tiferromagnetisch und reduziert somit den thermischen Erwartungswert des Mn¢Spims
Magnetfeld. Allgemein kann die-d-Austauschwechselwirkung durch den folgenden Spin-
HAMILTON -Operator beschrieben werden [Lar89]:

Hia =~ S1.aTes(R12)S25 = Hio + Hom (1.10)
a8

S1.4 bzw. S, , entspricht hierbei der Komponentebzw. 3 des Mn-Spins 1 bzw. 2 am OR;

bzw. R,. J, s ist der Austauschtensor uid;; = R, — R, der Abstandsvektor der beiden
Spins. Dieses Tensorproduliskst sich in eine Summe aus einem isotropen und einem aniso-
tropen Beitrag zerlegen. Der isotrope Austausch kann durch eis@ENBERGHAMILTON -
Operator beschrieben werden:

Hiso - —J(R12)5152 (111)

J(R,2) bezeichnet die Austauschkonstante der isotropen Austauschwechselwirkung. Der aniso-
trope DZYALOSHINSKY-MORIYA Anteil [Dzy58, Mor60] der Austauschwechselwirkung kann
fur zwei Mn-lonen auf benachbarten Katioagden dargestellt werden durch:

HDM = —D(ng) . (Sl X 52) (112)

Der Vektor D steht hierbei senkrecht zu der Ebene, die durch die beiden Mn-lonen und das
dazwischen liegende Se-lon aufgespannt wird. Der isotrope Anteil der Austauschwechselwir-
kung Uiberwiegt normalerweise bei weitem den anisotropen, weshalb dieser bei der Beschrei-
bung der meisten statischen Probleme verréssigit werden kann. Die Bedeutung des an-
isotropen Anteils kommt vor allem bei der Beschreibung dynamischeidvigey wie der Spin-
Gitter-Relaxation (siehe Kap. 1.2.4) zum Tragen, da ohne anisotrope Wechselwirkung, wie dem
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Abbildung 1.4: Unten: ZEEMAN-
Aufspaltung des Schwerlodberganges
einer Zry.9,Mng os Se-Schicht bel’ = 1.6

K. Die ZEEMAN-Aufspaltung ist propor-
tional zur Magnetisierung. Die Quadrate
in der Bildeinlage entsprechen der
Ableitung der ZEEMAN-Aufspaltung
nach dem Magnetfeld. Zaglich sind
die Daten @r Schichten mit einem
Mn-Gehalt vonx = 0.035 (Kreise) und
x = 0.025 (Dreiecke) dargestellt. Bei
einer Mn-Konzentration vof).025 sind
fast keine Magnetisierungssprge mehr

Energie / |J|

P,
o
oo Y,
o %
D
A

Zeeman Aufspaltung (meV)

20 zl?ﬂagnetrg?d M 0 zu erkennen. Oben: Energie der Zraie
0 ' ' ' ' eines antiferromagnetisch gekoppelten
0 10 20 s 40 op res von Mn lonen (nach [Fur87])
Magnetfeld (T) aa urerj).

DzYALOSHINSKY-MORIYA-Austausch oder der magnetischen Dipol-Dipol-Wechselwirkung,
die Magnetisierung eines Systems zeitlich konstant bleibt [Sca96].

Die GroRRe Jyn fur Mn-lonen auf direkt benachbarten Katioafden ist experimen-
tell durch Messung der Magnetisierung anglich. Die Magnetisierung zeigt im Bereich
grol3er Magnetfelder > 10 T) einen stufenartigen Verlauf, was auf das Aufbrechen der
antiferromagnetisch gekoppelten Spiréehster Nachbarn zikckzufihren ist. Die ZEMAN-
Aufspaltung von Exzitonen ist direkt proportional zur Magnetisierung der Schicht (siehe Kap.
1.2.5) und kann somit alternativ zur Messung Vi verwendet werden. Experimentelle Er-
gebnisse der ZEMAN-Aufspaltung des Schwerlochexzitons sind im unteren Teil der Abb. 1.4
exemplarischiir eine Zi o4,Mng osSe Schicht gezeigt. Zur Veranschaulichung des stufenartigen
Verlaufs ist die Ableitung dieser Kurve in der Bildeinlage dargestellt (Quadrate3tzich sind
in diesem Bild die entsprechenden Daté&ndhnliche Schichten mit Mn-Konzentrationen von
x = 0.035 (Kreise) undz = 0.025 (Dreiecke) gezeigt. In allen drei Proben treten die Magne-
tisierungsstufen bei ungafr 19 und 38 T auf. Die Amplitude der $prge nimmt jedoch mit
sinkendem Mn-Gehalt ab, was daraufizckzufihren ist, dass die Wahrscheinlichkeit das
Auftreten antiferromagnetisch gekoppelter Mn-lonen Paare mit sinkender Mn-Konzentration
abnimmt. Aus der Magnetfeldstke bei der die Magnetisierungsstufe auftritt, kann die Aus-
tauschkonstantdyy bestimmt werden. Der Spin zweier benachbarter Mn-lonen koppelt zum
GesamtspirS, mit 0 < S < 5, wobei jeder Zustand bé® = 0 (25 + 1)-fach entartet ist. Im

Magnetfeld kann ein solches Paar mit dem folgendemiTON -Operator beschrieben werden
[Nag80]:

H = _2JNN5152 — gMnuB(Sf + SQZ)B (113)
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Zn_Mn Se
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Mn-Konzentration x Mn-Konzentration x

Abbildung 1.5: Experimentelle Werte der effektiven ParameigrundTy,. Die Daten stammen
aus [Zeh98, Yu95]. Die Linien entsprechen Interpolationen der Daten und wurden in dieser
Arbeit zur Bestimmung der effektiven Parameter benutzt.

Hierbei istS? die z-Komponente des jeweiligen Mn-SpinsirFdie Energie in Abangigkeit
vom Magnetfeld ergibt sich:

B = hn((S(5+1) = 2) = guamB, (114)
wobei—S < m < S. Die Energie der einzelnen Zastde mit den Quantenzahlenund S in
Abhangigkeit vom Magnetfeld ist in Abb. 1.4 oben dargestellt. Der Zustandsmait 0 bleibt
nur Grundzustand biguz B = 2Jyn. Danach ist der Zustand mit = 1 undm = —1 nieder
energetischster Zustand, was zu einem sprunghaften Anstieg der Magnetisigmingus der
Lage der Magnetisierungssgprge bei Vielfachen von 19 T, ergibt sich somit die Kopplungskon-
stante @chster Nachbarn ziyy = 12.8 K. Auch die Kopplung zu deiiberrachsten Nachbarn
ist antiferromagnetisch. Der Wert des Austauschintegralagetiny = 3.0 K [Lew88].

Die ZEEMAN-Aufspaltung zeigt in Abb. 1.4 zészlich zu den Magnetisierungsspigen
einen linearen Anstieg. Dieser Aisliche Anstieg ist auf Cluster von mehrereng) antiferro-
magnetisch gekoppelten Mn-lonen @okzufihren. PAnomenologischdnnen die Paare und
Cluster durch die Eirifnrung zweier neuer Parametgf; und 7;, in Gleichung 1.7 beschrie-
ben werden, durch die die Verminderung des effektiven Spins in den antiferromagnetischen
Clustern beiicksichtigt wird [Gaj79]. Der thermische Erwartungswert des Spins eines Mn-lons
ergibt sich damit zu:

(S.) = —SeaBs ( (1.15)

2

59MnMBB
2k (T +To) )

Hierbei istS.¢ der effektive Spin, undj die antiferromagnetische Temperatur. Abbildung 1.5
zeigt experimentell ermittelte Werte dieser Parameter inafigigkeit der Mangankonzentra-
tion z in Zn;_,Mn_Se. Die durch Linien in Abb. 1.5 dargestellten Interpolationen der Daten
wurden in dieser Arbeit zur Bestimmung der effektiven Parameter der Proben benutzt.
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1.2.4 Spin-Gitter-Relaxation

Mit Spin-Gitter-Relaxation bezeichnet man die Relaxation des Spins magnetischer lonen durch
die Wechselwirkung mit Phononen. In semimagnetischen Halbleitern beruht diese Wechselwir-
kung auf der Modulation des auf die magnetischen lonen wirkenden Austauschfeldes durch die
Gitterschwingungen. Die Spin-Gitter-Relaxationszeit ist die charakteristische Zeit mit der die
durchaul3ere Einfisse gestrte Magnetisierung wieder das thermische Gleichgewicht erreicht.

Prinzipiell konnen bei der Wechselwirkung von magnetischen lonen und Phononen drei
verschiedene Mechanismen unterschieden werden: Die Spinrelaxation kann unter der direk-
ten spontanen oder stimulierten Emission von Phononen stattfinden. Die zwitehkeit
zur Spinrelaxation stellen so genannt®&EACH-Prozesse dar. Hierbei handelt es sich um
einen zwei Phononen Prozess, bei dem das Mn-loachst durch Absorption eines Phon-
ons in einen angeregten Zustailblergeht, und dann durch Emission eines zweiten Phonons
in ein anderes ZEMAN-Niveau des Grundzustandes relaxiert. Des Weiteren kann eine Spin-
Gitter-Relaxation durch PhononAlRIAN -Prozesse stattfinden. Phonon#RaN -Prozesse sind
ORBACH-Prozessen sef@hnlich. Im Unterschied zum RBACH-Prozess handelt es sich beim
Phonon-RMAN -Prozess um eine resonante Streuung, bei der der Zwischenzustand nur virtuell
eingenommenen wird. Aufgrund der inhomogen Verbreiterung dedrAdst wie sielir semi-
magnetische Halbleiter wegen der magnetischen Wechselwirkungen typisch ist, verlieren die
Zwischenzusinde jedoch ihre Kdlrenz und die Streuun@uft in zwei Schritten, mit realem
Zwischenzustand (RBACH-Prozess) ab [Sca96]. PhonomiRAN -Prozesse spielen in semi-
magnetischen Halbleitern also keine Rolle.

Nach heutigem Verandnis setzt sich die Spin-Gitter-Relaxation in semimagnetischen
Halbleitern aus zwei nacheinander ablaufenden Prozessen zusammaaoh&iarfolgt durch
Kreuzrelaxatiof eine Diffusion des Spins zu Clustern aus direkt benachbarten Mn-lonen, in
denen anschliel3end eine schnelle Spin-Gitter-Relaxation stattfindet. Isolierte Mn-tomamk
ihren Spin nur durch die so genanmtbit-lattice Wechselwirkung [Blu62] relaxieren. Hierbei
werden dieUbergange zwischen den Zéstden des Mn-lons durchnderung des Kristallfel-
des mit der Gitterschwingung induziert. Diese Wechselwirkung ist jedoch sehr schwach. Die
Spinrelaxationduft in isolierten Mn-lonen deshalb um @3¥enordungen langsamer ab, als in
Clustern.

Voraussetzungifr eine Spinrelaxation in den Clustern ist eine anisotrope Wechselwir-
kung zwischen den einzelnen Mn-lonen, da nur durch anisotrope Wechselwirkungen eine Kopp-
lung von Zusanden mit unterschiedlichem Spin entsteht. Isotrope Wechselwirkungen lassen die
Magnetisierung der Cluster zeitlich konstant. NadnrSBERT [Sca95, Sca96] ist die dominie-
rende anisotrope Wechselwirkungy fdirekt benachbarte Katioriize die X YALOSHINSKY-
MoORIYA-Wechselwirkung (siehe Kap. 1.2.3). Wie bereits &mwt entsteht die Kopplung zwi-
schen den magnetischen lonen und den Phononen durch déngigkeit der Austauschkon-
stanten/(R) und D(R) derd-d-Austauschwechselwirkung vom Abstaidzwischen den lo-
nen. Der FAMILTON -Operator @ir ein Paar Achster Nachbarn im Magnetfeld lautet:

H=—-J(R)S1S, — D(R) - (81 x S2) — gmupt5(ST + 55)B. (1.16)

2Die Kreuzrelaxation entspricht einer Energie und Gesamtspin erhaltenden Spinrelaxation zwischen zwei Mn-
lonen.
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6
10 Abbildung 1.6: Experimentelle  Da-

I ] ten der Spin-Gitter-Relaxationsrate von
—~ Cd,_,Mn, Te-Schichten mit verschiedenem
'g y ; Mn-Gehaltx in Abhéngigkeit der Tempe-
Q¢ J ratur (offene Symbole). Berechnete Werte
;‘; i 2-" unter Beificksichtigung von Paaren und

g ) Tripletts (geschlossene Symbole). Quelle:

g [Scag5].
10° .- 4

1 10 T(K) 100

Die Anderung der AustauschkonstantéR) als Funktion der Auslenkun@R um die Gleich-
gewichtslagek? = d kann in erster Ordnung angegeben werden mit:

oJ
= ““éR. 1.17
J(R)=J+ (8R> R ( )
Damit lasst sich Gleichung 1.16 in erster Ordnundléls:- H,+¢H; um die Gleichgewichtslage

entwickeln, wobek = ¢ R/d der Verspannung entspricht uit} bzw. H,; gegeben sind durch:

Ho = —JSlsg - D (Sl X 52) — gnanB(Sf + SQZ)B, (118)
oJ
Hi = —d(55)S:Ss. (1.19)

Mittels FERMI’s goldener Regekdnnen nunUbergangswahrscheinlichkeiten zwischen
den ungesirten Eigenzustnden|S, M) von H, berechnet werder. < S < 5 entspricht hier
dem Gesamtspin des Paargsder z-Komponente des Gesamtspins (vgl. Abb. 1.4 oben). Un-
ter der Beiicksichtigung der entsprechendebergangswahrscheinlichkeiteirfCluster aus
zwei und drei Mn-lonen wurde vonC3LBERT [Sca95] fir Cd,_,Mn,Te-Schichten mit ver-
schiedenen Mn-Konzentrationendie Abhangigkeit der Spin-Gitter-Relaxationsrate von der
Temperatur berechnet. Es wurde gezeigt, dass die Spin-Gitter-Relaxation in Schichten mit nied-
riger Mn-Konzentration: < 0.02 vor allem durch die Anzahl der Cluster aus drei Mn-lonen
bestimmt wird. Far die Ablangigkeit der Spin-Gitter-Relaxationsrate von der Temperatur und
dem Mn-Gehalt der Schichten wurde der folgende analytische Zusammenhang angegeben:

1 ag\2 . I 2.1 6 s 1
~(—) 42z2°(1 — 10 1.20
ToLR ( a > T=0 ey =1 Tepmm=1) 10" (1.20)
Hierbei entspricht,, dem BoHR-Radius. Mit dem Parameter= .J/(0.J/OR) wird die Ande-
rung der Austauschkonstanten durch die Deformation des Gitters beschrieben.oBieaGr
dient alsfitting-Parameter. Die bestdbereinstimmung mit den experimentellen Werten von
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Ts,r haben EALBERT etal. fira = 0.35 A erzielt. Das Ergebnis dieser Simulation zusammen

mit den experimentellen Daten ist in Abb. 1.6 gezeigt. Der starke Anstieg der SLR-Rate mit
der Temperatur ist auf die thermische Besetzung von Phononen und die daraus resultierenden
ORBACH-Prozesse ziickzufihren. Vor allem im Bereicll” > 10 K konnte eine sehr gute
Ubereinstimmung zwischen der Simulation und den experimentellen Daten erreicht werden.

1.2.5 ¢/p-d Austauschwechselwirkung

Die Austauschwechselwirkung zwischen deartigen Leitungs- bzwp-artigen Valenzband-
elektronen und den lokalisierten Elektronen der Mn-3d-Schal@risli€ wichtigste Eigenschaft
der semimagnetischen Halbleiter, diesigeZEEMAN-Aufspaltung, verantwortlich. Analytisch
kann sie in der KWNDO-Form [Liu61] mit dem FAMILTON -Operator

Hojpa=—» J(r—R)Sio (1.21)

beschrieben werden. Hierbei entspridtdem Spin undR; dem Ortsvektor des i-ten Mn-
lons.r und o stehen @ir den Ortsvektor bzw.lir den Spin des Bandelektrons uddir den
Austauschoperator. Die Sumnéft Uber alle Mn-lonen im Kristall. Unter der Annahme dass
die Wellenfunktionen der Bandelektronen stark ausgedehnt sind und somit eine Mitielemg
mehrere Gittergtze erlaubt ist, kann derA1ILTON -Operator aus Gleichung 1.21 durch zwei
Naherungen vereinfacht werden. In der so genanwvtgnellen Kristall Naherungersetzt man
die Summatioriiber alle Mn-Patze durch eine Summatiamer alle Kationgitze im Gitter und
wichtet den Wert der Summe mit dem Mn-Gehaltn derMolekularfeld Naherungnimmt man
an, dass die EinzelspinS; durch ihren thermischen Erwartungswert ersetzt werdamén.
Man erfalt:

Happ—a = =20 (S2) Y J(r — Ry). (1.22)

Aus Strungsrechnung erster Ordnung@thman die Eigenwerte der Energieverschiebuirg f
Valenz- und Leitungsband:

AEr, = xNoa(S.,)ms mitm,= :I:%, (1.23)
AEr, = 3xzNoB(S.)m; mitm; = :I:%, :i:;. (1.24)
Hierbei sind
a = (S|J]S) und (1.25)
5 = (X1JX) (1.26)

die Austauschintegraléf das Leitungs- und Valenzbaifer Funktionen, die die Symmetrien
atomares-Zus@nde (S)) undp-Zustnde (X)) aufweisen. Br (Zn,Mn)Se ermittelten \WAR-
DOWSKI et al.[Twa84]:

Noaw = 260 meV, Ny = —1310 meV. (1.27)
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Die Tendenzx > 0, § < Ound| « |<| § | ist in allen semimagnetischen Materialien
vorhanden und hat ihren physikalischen Ursprung darin, dass dlgeGtes Austauschintegrals
durch zwei miteinander konkurrierende Effekte beeinflusst wird [Bha83]. Zum einen wird der
Wert des Austauschintegrals durch einen direkténPotenzial Austausch zwischen den Band-
elektronen und den Mn-3d Elektronen bestimmt. Dieser Effekt existiert sowpHbs s-artige
Leitungsband als auclurf das p-artige Valenzband undhirt zu einer parallelen (ferromagne-
tischen) Ausrichtung des Spins der Bandelektronen und der Mn-lonen. Er liefert somit einen
positiven Beitrag zum Austauschintegral. Zum anderen wird der Wert des Austauschintegrals
bestimmt durch den so genannten kinetischen Austausch, der seinen Ursprung in der Hybridi-
sierung der 3d Elektronen mit denund p Bandelektronen hat. Diese Wechselwirkurigprt
zu einer antiferromagnetischen Ausrichtung der Spins von Mn-lonen und Bandelektronen. Eine
s-dHybridisierung ist aus Symmetrid@ggrden aml’-Punkt verboten [Bha83, Die81], die Lei-
tungsbandaufspaltung wird also einzig vom ferromagnetischen direkten Potenzialaustausch be-
stimmt. Der negative Beitrag durch died Hybridisierunguiberwiegt fir Valenzbandzuande
immer den positiven Beitrag durch den direkten Austausch uihd £u einer antiferromagne-
tischen Kopplung (negatives Austauschintegral). Die Werte der Austauschintegualéd ;3
konnen experimentell durch den Vergleich von Magnetisierungsmessungen und optischen Mes-
sungen der EEMAN-Aufspaltung bestimmt werden.

Die Energieaufspaltung duraip-dAustauschwechselwirkung ist wegéfi,) stark von
der Temperatur des von den Mn-lonen gebildeten Spin-Systenasigigh Die Gol3e der Ener-
gieverschiebung bei einem bestimmten Magnetfeld wird in dieser Arbeit deshalb zur Bestim-
mung der Temperatur der Mn-lonen benutzt. Abbildung 1.7 zeigt exemplarisch die Energiever-
schiebung des Leitungsbandes in einer (Zn,Mn)Se-Schicht mit einem Mn-Gehaltvor3
fur verschiedene Temperaturen.

1.3 Optische Eigenschaften semimagnetischer Quanteiiige

1.3.1 Einteilchenzusinde in Quantentrogen

Die in dieser Arbeit untersuchten (Zn,Mn)Se/(Zn,Be)Se Quartigatwurden durch Moleku-
larstrahlepitaxie hergestellt. Der Bandkantenverlauf der Quadgmnin Wachstumsrichtung ist
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(Zn,Be)Se  (Zn,Mn)Se (Zn,Be)Se

A
n=2 /\ -

\/ lchCAEO Abbildung 1.8: Schematische Darstellung ei-
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nes Typ | Quantentroges der Breitge. Die
Aufteilung der Differenz der Bandtken von
[ Trog und Barriere auf Leitungsband- und Va-
E,

n=1

lenzbandtrogtiefe (- bzw. Vi,) kann mit dem

Leitungsband- oder Valenzbandoffs€lA bzw.

f;'l 111;1 (Qv) beschrieben werden. Zazlich ist schema-
V,=Q, AE, tisch die envelope-Funktion der Leitungsband-

elektronen eingezeichnet.

n=2 hh

VB

in Abb. 1.8 schematisch dargestellt. Bei den verwendeten Mn- bzw. Be-Konzentrationen ergibt
sich ein so genannter Typ | Bandkantenverlauf, d.h. Elektronen toddr lokalisieren in der
gleichen Halbleiterschicht. Die Verteilung der Differenz der Béaoken A E, auf Leitungs-

und Valenzband kann mit dem Valenzbandoffi@et = Vi, /AE, charakterisiert werden.UF
(Zn,Mn)Se/(Zn,Be)Se Heterostrukturen aefrder Valenzbandoffs€l, = 0.22 [Kon99].

Das Trogpotenzialifhrt zu einer Quantisierung der Elektronenergie-Richtung. Die
Einteilchenzusinde im Quantentrog lassen sich nach der so genammesiopeFunktions-
Naherung berechnen [Bas81, Bas82]. Unter den Annahmen, dass der Potenzialsprung an der
Grenzfliche der Schichten A und B auf deagenskala deknderung derenvelopeFunktion
als lokalisiert betrachtet werden kann, und dass der Potenzialsprung nicht zu einer Mischung,
sondern nur zu einer energetischen Verschiebung der Bandkanterdmi$thrt, kann gezeigt
werden, dass die Einteilchen-Wellenfunktion durch den folgenden Ansatz beschrieben werden
kann:

U(r) = Zexp(z'kmugf(r)xg(z). (1.28)
A,B

Hierbei entsprecheik; dem Wellenvektor in der Quantentrogebene ung den BL.OCH-
Wellenfunktionen in der Schickt bzw. B. Die envelopeFunktiony,,, kann in guter Niherung
durch die folgende SHRODINGER-Gleichung bestimmt werden:

h2 82
—+ V. “(z2) = Eoxa(z). 1.29
(o + V) ) i) = B2 (1.29
Die Energie EigenwerteF, entsprechen derconfinemerdEnergie der verschiedenen
Sublkander. DieenvelopeFunktionen @ir das Subband mit = 1 bzw.n = 2 sind in Abb. 1.8
schematisch dargestellt. Die exponentiell abfallendengist derenvelopeFunktionen in die
nichtmagnetischen Barriereiilren zu einer gegéber Volumenschichten verringertsrp-d-
Austauschwechselwirkung. Durch eine Berechnung der Envelope-Funktion isigiisimden
Anteil der Wellenfunktion in der Barriere zu ermitteln und in der Zeeman-Aufspaltung quanti-
tativ zu beficksichtigen.
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Die Auswirkungen des Quantentrogpotenzials auf die Valenzbaréddmessind komple-
xer. Das Quantentrogpotenzid@ihrt zum einen zu einer Aufhebung der in Volumenhalbleitern
mit Zinkblendestruktur noch vorhandenen Entartung zwischen Leicht- und Schwerlochband bei
k = 0. Zum anderen kann es je nach Trogpotenziabzigh zu einer Mischung von Leicht-
und Schwerlochzuahden bek # 0 kommen.

1.3.2 Zustandsdichte und Energie von Einteilchenzuanden im
Magnetfeld

Abbildung 1.9a zeigt die Zustandsdichte der Leitungsbandelektronen in einem Quantentrog bei
B = 0. In der parabolischenaherungtl = h*(k + k) /2m* fur die Quantentrogebene ist die
zweidimensionale Zustandsdichte konstant und hat einen Wert von:

*

m

PaD = 25 (1.30)

Die Zustandsdichte bei der Enerdiehangt nur von der Anzahl der irRichtung quantisierten
erlaubten Quantentrogniveaus nilf, < E ab. In Abb. 1.9b ist die Zustandsdichte eines se-
mimagnetischen Quantentrogs im Magnetfeld dargestellt. Biedau-Quantisierungihrt in
einem idealen Halbleiter zu einaquidistanted-formigen Zustandsdichtéif Elektronen und
Locher, bei der die Anzahl der erlaubten Zuste pro lANDAU-Niveau nachV = eB/h vom
Magnetfeld ablngt. Der energetische Abstand zweier aufeinander folgentebAu -Niveaus
entspricht der Zyklotronenergieo, = eB/m*. In realen Quanteriigen fihrt die Streuung der
Ladungstéger an Gitterfehlstellen und Verunreinigungen zu einer VerbreiterungAMeDpAU -
Niveaus (siehe Abb. 1.9b). Bei der Anwesenheit eines zweidimensionalen Elektronengases im
Trog werden diese Streupotenziale abgeschirmt. Die Effektidiér Abschirmungdngt stark
von der Zustandsdichte ameRMI-Niveau ab. Das Problem der Verbreiterung dembAu -
Niveaus muss daher selbstkonsistentgelverden. Nach [And74, Cai86] ergibt sidlr fdie
Verbreiterung der BRNDAU -Niveaus:

1 E—Ey
Dy(E) = m\ﬁ—( F)r falls 2 > (E— Ey)? bzw. (1.31)

Dy(E) = 0 falls T% < (E — En)>. (1.32)

Wobeilsz = /h/eB die magnetische ange undy die Verbreiterung des n-tenANDAU -
Niveaus sind. Sie kann durch eine Summatidrer die Streuamplituden der einzelnen Streu-
potenziale berechnet werden. Experimentell wurde festgestellt, dass die Verbreiterung der
L ANDAU-Niveaus am besten mit eineraBss-Funktion geahert wird [Gor85].

Durch das Anlegen eineful3eren Magnetfeldes erfahren die Quantentrogniveaus,
zusatzlich zur Energieverschiebung durch dieNDAU-Quantisierung, eine Energieverschie-
bung durch den normaleneEEMAN-Effekt sowie eine Energieverschiebung durch sip-d
Austauschwechselwirkung. Insgesamt ergibt sich:

AE, = (geptp B + v Noa (S,)) ms + (N + 1/2) hw fir mg = £1/2, (1.33)

1 .
AFEy, = 3 (grnitsB + 0\ NoB (S2)) mj + (Npp + I/Q)M?h fir m; = £3/2. (1.34)
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Abbildung 1.9: (a) Zustandsdichte der Elektronen im QuantentiaglF = 0. E; und Es
bezeichnen die Subbandenergien des ersten bzw. zweiten Trogniveaus. (b) Zustandsdichte im
Magnetfeld. Dieaquidistantet. ANDAU -Niveaus sind durch Streuung an Gitterfehlstellen und
Verunreinigungen verbreitert.

Hierbei entsprechen? = eB/m} der Zyklotronfrequenz N, der LANDAU-Quantenzahl

(N, = 0,1,2,...) und g, dem intrinsischen g-Faktor der Elektronen bzw. der schweren
Locher.o berticksichtigt die Ausdufer der Wellenfunktionen in die nichtmagnetischen Bar-
rieren. Im Fall kleiner Magnetfelder < 10 T) und nicht zu geringer Mn-Konzentrationen

(r > 0.01) Uberwiegt die Austauschwechselwirkung die intrinsiscleEAN-Aufspaltung

und die LANDAU-Quantisierung bei weitem und die beiden zuletzt genannten Efféktedn
vernachéssigt werden. Der Elektron g-Faktor hat in ZnSe-basierten Strukturen einen Wert von
ge ~ 1.15. Der intrinsische ZEMAN-Effekt hat das gleiche Vorzeichen wié,«. Im Valenz-

band hingegen haben die Austauschwechselwirkung und die intrinsigseheafi-Aufspaltung
unterschiedliches Vorzeichen. Des Weiterghrf die Mischung von Leicht- und Schwerloch-
zustinden in zweidimensionalen Strukturen zu unterschiedlichen g-Faktoren von Leicht- und
Schwerloch. Einen gutedberblickiiber g-Faktoren in ZnSe-basierten Quaniagn verschie-
dener Breite gibt [Ast02b].

1.3.3 Auswahlregeln und Polarisationsgrad optischetbergange

Abbildung 1.10 zeigt schematisch die Aufspaltung von Valenz- und Leitungsband der Quan-
tentrogzusinde im Magnetfeld. Die ANDAU-Quantisierung ist vernadigsigt. Eingezeichnet
sind die erlaubten optischen Dijiergange mitAm,; = 0, £1. Die Ubergange mitAm; = £1
entsprechen in ARADAY -Konfiguratior? rechts- ¢+) bzw. linkszirkular ¢~) polarisiertem
Licht. Ubergange mitAm; = 0 (7) sind nur in VoI1GT-Konfiguratiorf zu beobachten. Im Fall
starker Magnetfelder, wenn dieaNDAU -Quantisierung nicht mehr vernaélskigbar ist, giltir

3Ausbreitungsrichtung des Lichts parallel zum Magnetféd| (B).
4Ausbreitungsrichtung des Lichts senkrecht zum Magnetfeld (B).
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B=0 B>0

+1/2 Abbildung 1.10: Schematische Dar-
stellung der Aufspaltung vonTg-
Leitungsband undT's-Valenzband im
Quantentrog. Zu#zlich eingezeich-
PPl olg net sind die erlaubten elektrischen
3 Dipoliilbergange mitAm; = =1 und
deren Polarisationc™ (rechtszirkular)

S=1/2
4
112

J=3/2 . . - .
und o~ (linkszirkular). Ubergange mit
- Am; = 0 (m-polarisiert) sind nur in
= J=12 " VoIGT-Geometrie beobachtbar.

+1/2

Ubergange zwischen Elektron und LoclaNDAU-Niveaus mit den Quantenzahlén bzw. N,
zusatzlich die Auswahlregeh N = 0.
Der zirkulare Polarisationsgrae. des jeweiligen Leicht- bzw. Schwerldgberganges ist
definiert durch:
-1
P=——— 1.35
¢ ]o"" + Joo ’ ( )
wobei 7°" bzw. I°~ der Intensiat desUbergangs untes- bzw. ¢~ -Detektion entspricht.
Bei unpolarisierter Anregung undif den Fall dass magnetische Fluktuationen verréessiit
werden lonnen, gilt fir den Polarisationsgrad in Akhgigkeit von der EEMAN-Aufspaltung
AFEyy = AEr, + AEr, desUbergangs [Zeh98]:

AEn(T, B
Po=—"  tanh <L)) . (1.36)
Topin + T 2k T

Hierbei istT die Lebensdauer und,,;, die Spinrelaxationszeit. Der Polarisationsgrad ist we-
gen der Temperaturabhgigkeit der ZEMAN-Aufspaltung sehr stark von der Temperatur des
durch die Mn-lonen gebildeten Spin-Systemsataiig und wird im experimentellen Teil dieser
Arbeit zur Ermittlung dieser Temperatur benutzt.

1.4 Exzitonische Effekte

OptischeUbergainge wurden in den letzten Kapiteln ditberginge zwischen Einteilchen-
zustinden beschrieben. DiedLoMmB-Wechselwirkung zwischen Elektron und Loch wur-

de bisher vernachksigt. Sieifihrt zu einer Kopplung des optisch generierten Elektron-Loch-
Paares. Der von Elektron und Loch gebildete gebundene Zustand wird als Exziton bezeichnet.
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Bindungsenergie und Oszillatorsérke dreidimensionaler Exzitonen

Das Zwei-Teilchen-Problem wird in effektiver Masse aierung durch folgende
SCHRODINGER-Gleichung beschrieben:
2 2 2
pe ph €
— U(re,ry) = (E — E)U(re, 7). 1.37
2m * 2m;  Ame g |Te — 1) (re,ma) = 0)¥(re, ) ( )
Hierbei ist ¢, die statische Dielektrizitskonstante, durch die die Abschirmung der
CouLomB-Wechselwirkung durch die Polarisierbarkeit des Gitterdiblesichtigt wird. Die
SCHRODINGER-Gleichung &sst sich analog dem Wasserstoffproblem durch eine Transforma-
tion in Relativ- und Schwerpunktskoordinatanifzw. R) und einen Separationsansatsén.
Man erfalt als Ergebnisiir die Wellenfunktion des Exzitons:

U(r,R) = % exp (iIK R) ppim (1), (1.38)
wobei V das Kristallvolumen und< der Eigenwert zum Schwerpunktimpuls ist,;,, sind
die bekannten Eigenfunktionen des Wasserstoffatoms, in denen ZigkBmhtigung der ande-
ren Massen und der abgeschirmtea@ omB-Anziehung der BHR-Radius des Wasserstoffs
durch einen effektiven BHR-Radiusa, = (4re.eoh?)/(e*) mit der reduzierten Masse des
Exzitonsu = (mim;)/(m: 4+ m;) ersetzt werden muss. Die Bindungsenergie des Elektron-
Loch-Paares ergibt sich analog zum Wasserstoff zu

n_ Ry
mit der Hauptquantenzahlund der effektiven RDBERG-Konstante
4
pe L
Ry=————-=|— 13.6 eV. 1.40
Y 32(me €0)?h? (m()e%) % ( )

Fur ZnSe wurde die Bindungsenergie experimentellbd{ zu Ry = 20.0 meV bestimmt
[Wo0r97]. Die Gesamtenergie eines freien Exzitons inklusive der kinetischen Energie der
Schwerpunktsbewegung ist:

RPK? Ry
2mr+m;)  n?’
Der Impuls eines Photons ist verna@$gigbar gegérer dem Schwerpunktimpuls des Exzi-
tons. Aufgrund der Impulserhaltung bei der Erzeugung oder Rekombination eines Exzitons

sind in den optischen Spektren deshalb nur Exzitonerfiimit 0 beobachtbar. Der Beitrag zur
optischen Suszeptibiét ergibt sich nach ELIOTT zu [EII57]:

On(r =0) |?
X =2e|re PZEE m_lé (1.42)

E,=FE,+ (1.41)

Hierbei istr., das Matrixelement des Dipoloperators. Mit— 0 ergibt sich der Absorptions-

koeffizient aus der optischen Suszeptibilizu:
4w

a = Im(x) (1.43)

en(w)

W 9 9 B ) s
= o €l Zn:|¢n(7“—0)| 5(Ey — hw) (1.44)
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Nur fur s-artige Exzitonen ohne Bahndrehimpuls= 0) gilt ¢,,(r = 0) # 0. Eine Absorp-

tion durch ein @uLoMB-gebundenes Elektron-Loch-Paar ist nubglich fur exzitonische
Zustinde bei denen eine gewisse Wahrscheinlichkeit existiert, dass sich Elektron und Loch
am selben Ort befinden. Die Wechselwirkung zwischen Elektron und Ligwof im Absorp-
tionsspektrum unterhalb der fundamentalen Backk zu einer Serie (1s,2s,3s,...) scharfer
Exzitonlinien.

Bindungsenergie und Oszillatorsérke zweidimensionaler Exzitonen

Durch die Losung der zweidimensionalert BRODINGER-Gleichung ergibt sich die Bindungs-
energie zweidimensionaler Exzitonen zu [Shi66]:

Ry

Ry

(1.45)

Die Wellenfunktion des am &tksten gebundenen 1s Exzitons ist gegeben durch:

1/2
D) = (g) 2 exp (—Q—T) . (1.46)
™ Qo Qo

Die Bindungsenergie des zweidimensionalen 1s Exzitons ist vier mal so grol3 wie die Bindungs-
energie im dreidimensionalen Fall, was zu einer Zunahme der Oszilkatston 3D nach 2D

fuhrt. Im Gegensatz hierzu kann gezeigt werden, das$Jderlapp von Elektron und Loch

beir = 0 fur angeregte Zuahde ¢ > 1) im zweidimensionalen Fall &tker abnimmt, als im
dreidimensionalen:

[,°0) = =177 [417(0) 2, baw. (1.47)
[, (0) 7 = (m)7 [ 1 (0) 7. (1.48)

Dies fuhrt zu einer Abnahme der Oszillatdgidte von angeregten Exzitonzastlen mit der
Quantisierung.

Wegen der starken @JLoMB-Wechselwirkung in ZnSe-basierten Halbleitern, die Exzi-
tonbindungsenergie béyt20 meV im Vergleich zul0 meV in CdTe bzw4.2 meV in GaAs,
werden die optischen Eigenschaften dieses Materials maf3geblich durch Exzitonen bestimmt.
Nach der Bildung eines freien Exzitons kann das Exziton seine Energie durch Lokalisierung in
Potenzialfluktuationen absenken. Eine besondere Form lokalisierter Exzitonen sitidsael-St
len gebundene Exzitonen, bei denen das Exziton dukeh DER-WAALS-Wechselwirkung an
neutralen Donatoren und Akzeptoren gebunden wird. In semimagnetischen Halbleitern besteht
aul3erdem die Kglichkeit der Bildung eines magnetischen Polarons. Bei diesem Quasiteilchen
handelt es sich um ein Exziton, das seine Energie absenkt, indem es die magnetischen Momente
der innerhalb seiner Wellenfunktion befindlichen Mn-lonen ausrichtet [Mac96].

1.4.1 Quasi-zweidimensionale Exzitonen im Magnetfeld

ASTAKHOV et al. berechneten die Bindungsenergien von Exzitonen in realen quasi-
zweidimensionalen Quantedgen fir ZnSe-basierte Strukturen [AstO2b]. Die Simulationen
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290 F A

tvpe A ® YnSe/(ZnBeMg)Se
283 A ZnScf(ZnMg)(SSe)

wpe B, ®  7nSe/ZiBe)Se Abbildung 1.11: (a) Experimentelle Werte der
L Exziton Energie in Abhngigkeit der Quan-
tentrogbreite iir verschiedene ZnSe-basierte
Quantentbge (Symbole) beiB = 0 und
T = 1.6 K. Durchgezogene Linien entspre-
0 50 100 750 200 chen berechneten Werten. (b) Berechnete Bin-
ZnSe/(ZnBeMg)Se dungsenergie des 1s und 2s Exzitons in Zn-
Se/(Zn,Be,Mg)Se Quantebtyen in Ablangig-
keit der Quantentrogbreite. Im Bereichbger
100 A stimmen diese Bindungsenergien in gu-
) ter Naherung mit den Bindungsenergien der
’ '(h) 2s in dieser Arbeit verwendeten ZnSe/(Zn,Be)Se
Quantentbgeniiberein. Quelle: [AstO2b].
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wurden in parabolischer &herung @ir Valenz- und Leitungsband durchgéft. Effekte durch
die Mischung von Leicht- und Schwerlochzaistien wurden vernaddsigt. Der Elektron-Loch
HAMILTON -Operator @ir einen Quantentrog im Magnetfel8 = (0,0, B) lautet:

H = Hez + th + HQD + Ueh = HO + Ueh' (149)
Hierbei entspricht:
h* 9? L

V; ist das Trogpotenzialif Valenz- bzw. Leitungsband und: die Elektron- bzw. Schwerloch-
masse in Wachstumsrichtung. Die leichte Anisotropie der Elektronmasse wurde vassagthl
(mZ = m2). Der HamiltonianH,, beschreibt die zweidimensionale Bewegung eines freien
Elektron-Loch-Paares im Magnetfeld:

1 , 9 1 , 9
Hop = T (—ihVp, +eA.)” + I (—ihVp, +eAy)”, (1.51)
wobei A = 1/2Bp; das Vektorpotenzial in symmetrischer Eichung ist yng,, die Koordi-
naten von Elektron bzw. Loch in der Quantentrogebene sind. RieLOMB-Wechselwirkung
zwischen Elektron und Loch wird durch

62

Ueh -

1
(1.52)
\/p2 + (2e — Zh>2]

beriicksichtigt. Die Wellenfunktion des Exzitons kann nach einem Produkt aus @amgen
der eindimensionalenc3HRODINGER-Gleichung inz-Richtung fir Leitungs- und Valenzband
(&(ze) bzw.£(z,)) und den Ibsungen der eindimensionalen radialerHBODINGER-Gleichung
des @uLoMB-Potenzialsy, (p) entwickelt werden:

V(p) =D Aijnk(2)(20) dn(p). (1.53)

4me,€q
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Eine Diagonalisierung desA#1iLTON -Operators aus Gleichung 1.49 in dieser Basis liefert die
Eigenfunktionen und Eigenwerte des Exzitons im realen Quantentrog. Abbildung 1.11a zeigt
einen Vergleich von experimentellen Werten der Exziton Energie in ZnSe-basierten Quanten-
trogen verschiedener Breite mit den Ergebnissen der Diagonalisierurig) Be). Abbildung
1.11b zeigt die berechneten Bindungsenergien der 1s und 2s Exzitonen amghpkeit der
Quantentrogbreiteif ZnSe/(Zn,Be,Mg)Se Quantedtre. Im Bereich vori00 bis200 A stim-
men diese Bindungsenergien in sehr guté@ah&rung mit den Bindungsenergien der in dieser
Arbeit verwendeten ZnSe/(Zn,Be)Se Quantégétiberein.

Die Energie quasi-zweidimensionaler Exzitonen im Magnetfeld kann durch die oben
erlauterte Methode berechnet werden. Das Anlegen eines Magnetféldesi Allgemeinen
zu einer diamagnetischen Verschiebung der Exzitonenergie. Im Bereich kleiner magnetischer
Felder w. < Ry) erhalt man fir s-artige Exzitonen eine quadratische Alolgigkeit der Ex-
zitonenergie vom Magnetfeld [Mac86]:

BQ
AEyiq o< —(r)?. (1.54)
1

Hierbei entsprechefr) dem mittleren Abstand von Elektron und Loch undier reduzierten
Masse des Exzitons.

1.4.2 Geladene Exzitonen

Bereits 1958 wurde von AMPERT in Analogie zu den bekannten ZasdenH ~ und H, des
Wasserstoffs die dgliche Existenz von geladenen Exzitonen in Halbleitern postuliert [Lam58].
Die auch Trionen genannten geladenen Exzitonen entstehen durch die Bindung eitds zus
chen Elektrons X ) bzw. Lochs X ) an ein Exziton. Die ersten experimentellen Nachwei-
se von Trionen gelangen 1993 in CdTe- [Khe93] und 1995 in GaAs-basierten Quagésntr
[Fin95, Shigsg].

In dieser Arbeit wurden negativ geladene Exzitonen untersucht. Die Bildung von ne-
gativ geladenen Exzitonen erfordert die Anwesenheit eines Elektronengases geringer Dichte
(ne =~ 10% bis 10*° ¢m~2). Im Quantentrog kann ein Elektronengas durch eine leichte Modu-
lationsdotierung erzeugt werden. Die optische Anregung mit einer Laserenergie)@ez gis
die Barrierenenergie ist, kann ebenfalls zur Erzeugung eines Elektronengases niedriger Dichte
im Quantentrogiihren. Die wesentlichen Eigenschaften negativ geladener Exzitonen werden
im Folgenden aher erhutert.

Spinstruktur negativ geladener Exzitonen

Ein negativ geladenes Exziton besteht aus zwei Elektronen und einem Loch. Die Spins der
beiden Elektronen koppeln zum Gesamtsgimit der z-KomponenteS,. Analog zum ge-
ladenen Wasserstoffatoi — konnen die mglichen Trionzuginde nach der Symmetrie des
Spinanteils der Wellenfunktion der Elektrongfi S,) unterschieden werden. Im Singulett-
Zustand koppeln die Spins der beiden Elektronen zum Gesanfispird). Der Spinanteil des
Singulett-Zustande®, 0) = (| +1/2, —1/2) — | — 1/2,+1/2))/+/2 ist antisymmetrisch. Der
Spinanteil der drei Triplett-Zughde mit Gesamtspif = 1 und z-KomponenteS, = 0, +1

(J1, 1) = |£1/2,41/2) bzw.|1,0) = (|+1/2,-1/2)+|—1/2,+1/2))/+/2) ist symmetrisch.
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Abbildung 1.12: Schematische Darstellung der Spinstruktur negativ geladener Exzitonen in
(Zn,Mn)Se. Der Grundzustand des geladenen Exzitons ist der Singulett-Zustand. Im Singulett-
Zustand koppeln die Spins der beiden Elektronen zum Gesantispin 0. Die ZEEMAN-
Aufspaltung des Singulett-Trions wird daher allein durch die Aufspaltung des Lochs bestimmt.
Im Triplett-Zustand koppeln die Spin der beiden Elektronen zum Gesantispinn. Nach der
Rekombination des Trions bleibt ein Elektron im LeitungsbandakirDie nach der Auswahl-

regel fir den Gesamtspin erlaubtélbergange sind mit durchgezogenert() und gestrichelten

(0~ ) Pfeilen dargestellt.

Bei B = 0 ist der Grundzustand des geladenen Exzitons der Singulett-Zustand. Das Anlegen ei-
nes Magnetfeldedihrt dazu, dass die Triplett-Za@stde ebenfalls gebundene Zrstie werden
konnen, d.h. sie werden stabil gegber der Dissoziation in Elektron und Exziton. Im Grenzfall
hoher Magnetfelder wird der Triplett-Zustand der Grundzustand des Systems. Syriibegtrie
legungen zeigen, dass der Triplett-Grundzustand nicht optisch aktiv istibeweine unendli-

che Lebensdauer gegédrer strahlender Rekombination viggt [Woj00, Dzy00]. Er wird des-

halb mit X, (dark triple) bezeichnet. Exakte Auswahlregelir fden Fall hoher Magnetfel-

der, die die Translations- und Rotationsinvarianz des zweidimensionalen SystémissiT-

tigen sind in [Dzy00] entwickelt. Die Translations- und Rotationsinvarianz kann jedoch durch
Storstellen bzw. Mischung der verschiedenesNIDAU -Niveaus gebrochen werden, was dazu
fuhrt, dass der normalerweise optisch nicht aktive Triplett-Zust@pnan Lumineszenzspek-

tren beobachtet werden kann [Woj00]. In numerischen Berechnungen der Bindungsenergie der
Triplett-Zuséinde wurde gezeigt, dass neben dem Triplett-Grundzusfanaoch gebundene
angeregte Triplett-Zuahde existieren, die optisch aktiv sind und deshallilipi¢bright triplef)
bezeichnet werden [Wo0j00, Riv01]. Experimentelle Ergebnisse zur Magnetféldgigkeit der
Bindungsenergie und zur Feinstruktur geladener Exzitonen in CdTe-basierten Qusyaentr
finden sich z.B. in [Ast04].

Die Aufspaltung der Trionzuahde fir (Zn,Mn)Se Quanteritige im Magnetfeld sind in
Abb. 1.12 schematisch gezeigt. Im Quantentrog sind die Leichtlociradestdurch Verspan-
nung undconfinemeniEffekte energetisch abgespalten und werden daher nicht dargestellt. Bei
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B = 0 ist der energetisch niedrigste Zustand des negativ geladenen Exzitons der Singulett-
Zustand. Die ZEMAN-Aufspaltung des Singulett-Trions wird allein durch die Aufspaltung
des Schwerlochs bestimmt. Die Aufspaltung der Triplett-Znge im Magnetfeld ist ebenfalls
in Abb. 1.12 gezeigt. Die Aufspaltung von Valenz- und Leitungsbandmnden sind in die-
ser Darstellung entsprechend der relativenl&r deip-d- bzw. s-d-Austauschwechselwirkung
gewahlt. Obwohl die Bindungsenergie des Tripletts kleiner ist als die des Singuletts, kann die
grol3e Leitungsbandaufspaltung in semimagnetischen Halbleiternidtaznf dass der Triplett-
Zustand des Trions schon in kleinen Magnetfeldern energetisch tiefer liegt, als der Singulett-
Zustand.
Nach der Rekombination des Trions bleibt ein Elektron im LeitungsbanctkuFur op-
tische Dipolibergainge der Trionen gelten die Auswahlregalinden Gesamtspif und fur den
Bahndrehimpuld. mit AS = +1 bzw. AL = 0. Die nach der Spinauswahlregel infADAY -
Konfiguration erlaubtetybergange sind in Abb. 1.12 als durchgezogené-polarisiert) bzw.
gestrichelte € -polarisiert) Pfeile dargestellt. Die Auswahlregél fden Bahndrehimpuls ist
nicht beficksichtigt und @ihrt wie oben bereits ef@hnt dazu, dass der Grundzustand des Tri-
pletts optisch nicht aktiv ist. Durch Abweichungen von der idealen Gittersymmetrie und den
Einbau von Sirstellen wird diese Auswahlregel jedoch gelockert, weshalb der Grundzustand
des Tripletts vor allem in Lumineszenzspektren experimentell beobachtet werden kann [Ast04].
Die Photonenergie ist im Vergleich zum ungeladenen Exziton um die Bindungsener-
gie des zweiten Elektrons verringert. Aufgrund der Energie des Endzustaedepricht
die Energieverschiebung des Tridsergangs im Magnetfeld, bis auf die eventuelle Magnet-
feldabtangigkeit der Bindungsenergie, der Verschiebung des entsprechenden @xerton
gangs.

Bindungsenergie und Oszillatorsérke negativ geladener Exzitonen

Die Bindungsenergi&;*  des Trions ist definiert als die Energie, dittig ist, um ein isoliertes
Trion in ein freies Exziton und ein freies Elektron zu trennen. Im Grenzfall eines starknrerd
ten Elektronengases{ — 0) entspricht diese Energie der Energiedifferenz des Exziton- und
TrionubergangsFx — E'x-. Mit steigender Elektronendichte wird experimentell ein linearer
Anstieg VOnExy — E'x- mit der FERMI-Energie beobachtet [Ast02b]:

Ex — Ex- = EY +Ep. (1.55)

In einem einfachen Modell kann dieser Anstieg dadurchaetkberden, dass das ziwkblei-
bende Elektron nach der Rekombination des Trions einen unbesetzten Zustand oberhalb des
FERMI-Niveaus einnehmen muss. Die Energie des Trimrgangs ist um die kinetische Energie
des zuiickbleibenden Elektrons vermindert. Der Anstieg ¥op— E'x—- mit der FERMI-Energie
kann auch durch eine Mischung von Exziton- und Trionandéen erkdrt werden, die aus der
Wechselwirkung von Exziton und Trion mit dem Elektronengas resultiert [SurO1]. Abbildung
1.13 zeigt experimentelle Werte der Bindungsenergie des Singulett-TiioZn e Quanten-
troge mit verschiedenen Barrierenmaterialien in Atdigkeit der Breite. Eine Reduzierung der
Dimensionali&t ertoht, wie bereitsiir Exzitonen beschrieben wurde, die Bindungsenergie des
geladenen Exzitons. Das zweite Elektron ist wegen awwi®MB-Abstol3ung der beiden Elek-
tronen weniger stark gebunden. Mit der Bindungsenergie des Trions kanoéerBadius des

SNach der Rekombination des Trions bleibt ein Elektron im Leitungsbarictkur
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Trions abgesdhizt werden. In einerh00 A breiten Trog betigt die Bindungsenergie des Tri-
ons ungedhr4.5 meV. Dies entspricht einem &HRr-Radius vorzy = 200 A, im Vergleich
zum Exziton BOHR-Radius vonz, ~ 40 A.

Das Verfaltnis der Oszillatorsirken von Trion und Exziton in Reflexionsmessungen bei
B = 0 ist direkt proportional zur Elektronendichte im Trog [Ast02a]:

T
W =Y Ne. (156)

Die Konstantey hangt von der Bindungsenergie des zweiten Elektrons und somit von den Pa-
rametern des Quantentroges ab. Das &tnis der Oszillatorgirke von Exziton und Trion wur-

de in dieser Arbeit zur Bestimmung der Elektronendichte verwendet. Im Magnéeifeiddie
Spinpolarisation des Elektronengases durch dieMAN-Aufspaltung des Leitungshandes zu
einer entsprechendéinderung vonl'y’ /T in o~ bzw. o~ -Polarisation. Br das Verfltnis

der Intensifiten der Lumineszenzsignale in Abigigkeit der ZEMAN-Aufspaltung der Elek-
tronenA, gilt nach [K6n00a]:

. hQ x E'X*
X —n, X exp | —2— | . (1.57)
Ix cosh? (kﬁ—T> kpT.mm’ kpTe

m% = m; + m; ist hierbei die effektive Masse des Exzitons ung_ = 2m; + mj die

effektive Masse des Trions. Zuri@Gigkeit von Gleichung 1.57 muss vorausgesetzt werden,
dass sich Exziton, Trion und Elektronengas im thermischen Gleichgewicht befinden und dass
die Lebensdauer des geladenen Exzitons gégemstrahlender Rekombination viebfger ist

als seine Bildungs- und Dissoziationszeit aus bzw. in Elektron und Exziton.

1.5 Vielteilcheneffekte in stark modulationsdotierten Quan-
tentrogen

Modulationsdotierte Quanteige stellen eine sehr guteddlichkeit zur Untersuchung zwei-
dimensionaler Ladungstgergase dar. Der wichtigste Unterschied zu Quariigetr, die direkt
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Energie

LB\/ 92\/ Abbildung 1.14: Schematische Darstel-

1 = lung eines symmetrisch modulationsdo-
L e [ ~° T tierten Quantentroges. Die Dotierung er-
7 :Donatoren * folgt in einem Bereich.; im AbstandL,

vom Quantentrog. Die Bandverbiegung
resultiert aus dem elektrischen Feld, das
durch den Ladungstransfer in den Trog
entstenht.

in der Trogschicht dotiert sind, besteht dé&umlichen Trennung der Ladungsger von den
Donatoren. Die durch den Einbau der Donatoren entstehendestelenpotenziale befinden

sich auf3erhalb des Quantentroges und es kann somit eine sehr hohe Beweglichkeit der Ladungs-
trager im Quantentrog erreicht werden. Abbildung 1.14 zeigt schematisch den Bandverlauf ei-
nes symmetrisch n-dotierten Quantentroges. Die Dotierung erfolgt in eiGemed Bereich

der Barriere mit der Breitd,; im AbstandZ, vom Quantentrog. Die ERMI-Energie £ ist

in Wachstumsrichtung konstant, was zu einer lonisation der Donatoren und zum Transfer der
Donatorelektronen in den nieder energetischeren Quanternithog Durch die Trennung der
Elektronen von den positiv geladen Donaionpfen entsteht ein elektrisches Feld in Wachs-
tumsrichtung. Das auf die Ladungsger wirkende Gesamtpotenzial wird im Rahmen der Dich-
tefunktionaltheorie durch dasdiN-SHAM-Potenzial beschrieben [Koh65, SR89]:

Der erste Term entspricht dem Bandoffset zwischen Barriere und Trog. D&IREE-
Potenzial/’;; bericksichtigt das elektrische Feld durch den Ladungstransfer in den Quantentrog.
Da es von der Elektronendichte im Trog albolgt, muss es selbstkonsistent bestimmt werden und
fuhrt zur raherungsweise parabolischen Bandverbiegung im Quantentrog:

27TN662 2 Lz 2 LZ

z°, fir — =<z —=. (1.59)
EoLz

Vir(2) ~ 2 2

Der letzte TermV,,. enthalt die Vielteilcheneffekte, wie Korrelationseffekte und Korrekturen
durch die Austauschwechselwirkung der Elektronen. Diese Effekte werde@dhsten Ab-
schnitt raher erdutert.

1.5.1 Kaorrelationseffekte und Austauschwechselwirkung

Zur korrekten Beschreibung zweidimensionaler Elektronengase (2D&t&)yér Dichtef. ~

10 em~2) ist die Beticksichtigung von Vielteilcheneffekten erforderlich. Hierziiissen
zunachst die A\RTREE-LOsungen bestimmt werden. Die Vielteilcheneffekte durch die Aus-
tauschwechselwirkung und die Korrelation der Elektronen untereinander, werden anschliel3end
durch die Selbstenergiekorrekturen der Elektronefdiesichtigt und @ihren zur so genannten
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band gap renormalizatio®ie SCHRODINGER-Gleichung fir Elektronen bzw. Bcher nimmt
die folgende Form an [SR89]:

nv? K,
—2m:7h + 7 -+ VC(Z) + VH(Z)

U (r, z)—i—/ dr'dZS(r — ' 2,2 E)U(r' ) = EV(r, 2)

(1.60)
Hierbei entsprichtr den Koordinaten in der Quantentrogebene anhdlem Selbstenergie-
operator der Elektronen. In der so genannteandom phase approximatidfRPA) kann die
Selbstenergie aufgeteilt werden in degsreened exchangeé,, und den @uULOMB-hole Term
Yon[SR89]:

=Yg + Ycn (161)
mit
S = =3 L(k—kK e —ew)f(K) und (1.62)
k/
7 dw I,(k — k' w)g(—w)
Z - _ = 1.63
oh ;/Wek—ek/—hquM’ (1.63)

— 00

wobeie, = h*k?/(2m} )+ const. die HARTREE-Energien f (k) = 1/ (exp((ex — ) /kpT)+1)
die FErRMmI-Verteilung mit dem chemischen Potenzialindg(w) = 1/(exp(hw/kgT) — 1) die
BosEk\Verteilung ist. Die Koeffizienten

I(q,w) = I(q) (1.64)

e(q,w)
entsprechen der abgeschirmtero@ omB-Wechselwirkung, wobeil(¢q) = (27¢e?)/(e0q)
die Koeffizienten der BURIER-Transformation der zweidimensionalen oGLOMB-

Wechselwirkung sind. Die dielektrische Funktiofig,w) wird in der RPA durch die
LINDHARD-Formel

e(q,w) =€ (1 —2I(q) Z m{(k) +J(k+aq) ) (1.65)
k

+2(5+ €l — €k+q

beschrieben.

Die Energiekorrektureh,, undX -, sind beide negativ und verringern somit die Gesamt-
energie der Elektronen. Diese Verkleinerung der Béacki mit zunehmender Elektronendichte
wird als band gap renormalizatiobezeichnet. Die abgeschirmte Austauschwechselwirkung
Y entspricht der Energie, die Elektronen mit gleichem Spin gewinnen, indem sie sich nicht
am gleichen Ort aufhalten. Derd@LoOMB-hole TermX.;, entspricht der Energie, die ein Elek-
tron durch die Polarisation seiner Umgebung gewinnt. Die Renormalisierung angeregter Quan-
tentrogsublnder aufgrund von Ladung&gern in nieder energetischen Sahdern ist nur sehr
klein. Bei den Valenzbandzustden niissen in n-dotierten Quantedyen nur Korrelationsef-
fekte (CouLoMB-hole Term) beiicksichtigt werden.



30 Grundlagen semimagnetischer 1I-VI Halbleiter Heterostrukturen

1.5.2 Oszillatorstirke und Bindungsenergie von Exzitonen

Eine hohe Dotierungihrt zur Abschviachung der exzitonischen Effekte in den optischen Spek-
tren von Volumenhalbleitern. Die Untefdikung der exzitonischen Effekte ist auf zwei unter-
schiedliche Auswirkungen der Anwesenheit des Elektronengas@éskauiihren. Zum einen
wird die CouLomB-Wechselwirkung zwischen Elektron und Loch durch die Elektronen des
2DEGs abgeschirmt, was zu einer Verkleinerung der Exzitonbindungsenéhgte Zum an-
deren tihrt das RuLI-Verbot dazu, dass die durch das 2DEG besetzteréaAdstnicht zum
Aufbau der Wellenfunktion des Exzitons genutzt werdénren. Letzteres wird in der Literatur
alsphase space fillingpezeichnet. In zweidimensionalen Systemen ist eine Uritekdng der
Exzitonformation durch die vollahdige Abschirmung der @LomB-Wechselwirkung nicht
moglich [Bru84]. Die Bindungsenergie von Exzitonen wirdr fhohe Elektronkonzentratio-
nen unabhngig von der Elektronenkonzentration und bleibt konstantIKMAN untersuchte
theoretisch die Auswirkungen der gebundenen Elektron-Loch-Paare auf die optischen Spektren
[Kle85]. Es konnte gezeigt werden, dass in Absorption eine resonante Erzeugung der gebun-
denen Exzitonen oyglich ist. Falls die Bindungsenergie, grol3er als die ERMI-EnergieEr
des 2DEGs ist, sind die Exzitonen stabil und auch in Emission beobachtbar. 2l £,
erfolgt eine Dissoziation der Exzitonen in ebene Wellen.

Fur die Unterdiickung des Exzitons ist haugtshlich dagphase space fillingzerantwort-
lich. Fur kleine Elektronkonzentrationena? < 1 gilt fur die optische Suszeptibiit [SR85]:

2e* | rey |2

LZ

> In (1.66)

X = E, — hw—id

n

Hierbei entsprichtz,, den renormalisierten Exzitonenergien ufydden renormalisierten Oszil-
latorstirken. Unter der Voraussetzung, dag&sdie Unterdickung der exzitonischen Zidstde
haupt&chlich dagphase space fillingrerantwortlich ist und die Effekte aufgrund der Abschir-
mung der @uLoMB-Wechselwirkung vernachssigt werden &nnen, erflt man fir die rela-
tive Abnahme der Oszillatordtke des 1s-Exzitons mit der ElektronendichifSR85]:

Ot _ e (1.67)

o nel

12 entspricht hier der Oszillatogatke bein, = 0. Fur die kritische Elektronendichte’®/ gilt:

1
—p = 7 fix kT < Ep  bzw. (1.68)
1 E

Anschaulich kann dies wie folgt interpretiert werden: Eine Erzeugung eines Exzitons ist nur
moglich, wenn sich im Bereich des Exzitons keine&ubchen Elektronen aufhalten. Ein Mal3

for die Elektronendichte ist der mittlere Abstand zweier Elektraonen %, /WLW in Einheiten

des BoHR-Radius des Exzitons. Die kritische Elektronendictite’ entspricht einem mittleren
Abstand der Elektronen van = 1.
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1.5.3 Linienform optischer Spektren

HAWRYLAK berechnete dieAnderung der Linienform und der energetischen Lage der
Ubergange von Absorptions- und Emissionsspektren als Funktion der Dichte des Elektronenga-
ses [Haw9l1l]. Bei der Berechnung wurde die Abschirmung durch das Elektronenghandie

gap renormalizationnd die dynamische Antwort de€RmI-Sees bei der Erzeugung bzw. Ver-
nichtung des lokalisierten Valenzbandlochsilmsichtigt. DieAnderung der Matrixelemente

der Dipoliberginge mit derAnderung der Elektronendichte wurde ebenfallstl&sichtigt.

Alle Energien sind im Folgenden in Einheiten der dreidimensionalen Exzitonbindungsenergie
Rydberg (Ry) angegeben und werden relativ zur Back# des undotierten Halbleiters gemes-
sen.
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Abbildung 1.15: (a) Absorptions- und Emissionsspektrum eines zweidimensionalen Elektro-
nengases mit eindfFERMI-Energie vonEr = 1 Ry. Die Absorption setzt bei der Absorpti-
onskantev, ein. Uberginge bei dieser Energie entsprechésergingen zwischen lokalisier-

ten Lochern und Elektronen oberhalb degrMmI-Kante. Die zweite 6her energetische Linie

im Absorptionsspektrum bei der Energig ist auf die Erzeugung eines gebundenen Exzitons
(E,) zunickzufihren. (b) Energie der renormalisierten Barakle, derFERMI-Energie. und

des nieder energetischsten gebundenen Exzitonzustanddm Vergleich ist die Lage der
Absorptions- bzw. Emissionskante dargestellt. Quelle: [Haw91].

Abbildung 1.15a zeigt die Form des Absorptions- bzw. Emissionsspektiurask Elek-
tronenkonzentration, die eineeERMI-Energie von einem Rydberg entspricht. Die Oszillationen
sind auf die numerische Diskretisierung der Energieniveatgckauitihren und haben keinen
physikalischen Hintergrund. Die Absorptionskantebefindet sich in der Bhe von ungeihr 4
Ry. Die energetische Position der Absorptionskante entspricht alsoalmgidr energetischen
Lage des zweidimensionalen Exzitons. Die Linie ist jedoch nicht auf die Absorption eines ge-
bundenen Exzitons ziickzufihren, sondern entspricht der energetischen Lagé&Jtesgangs
eines Valenzbandelektrons in freie Zustie oberhalb desgRmI-Niveaus unter Bercksichti-
gung aller Vielteilchenkorrekturen. Der zweitéher energetische peak im Absorptionsspek-
trum ist auf die Absorption des anéasksten gebundenen Exzitons zckzufihren. Die Absorp-
tionskantenu; undw, sind jeweils zu Bheren Energien asymmetrisch verbreitert. Die Emission
erfolgt von der nieder energetischen Absorptionskanteu niedrigeren Energien und ist eben-
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60

Abbildung 1.16: Emissionsspektren ei-
nes 2DEG verschiedener DichtEy{ =
1,2,4,8 Ry). Die Lage der Emissionskan-
te w; bleibt fiir alle Konzentrationen in
der Nahe der 2D-Exzitonbindungsenergie
von 4 Ry. Bei hohen Dichten bildet sich
eine zweite nieder energetische Flanke
im PL-Spektrum aus. Die Breite, — ws
. entspricht ungéthr derFERMI-Energie.
92 o 8 6 3 2 o Quelle: [Haw9l].
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falls asymmetrisch verbreitert. Abbildung 1.15b zeigt die Lage der durch die Vielteilcheneffekte
renormalisierten Bandtke, des ERMI-Niveausy und der Energie des gebundenen Zustands
E, im Vergleich zur Energie des optischelbergangsy; in Abhangigkeit der Elektronenkon-
zentration. Die Energie des gebundenen Exzitonzusteptat bein, = 0 den Wert von-4 Ry.
Eine steigende Elektronendichtéft zur einer starken Abnahme der Bindungsenerdgiehb-
he Konzentrationen bleibt die Bindungsenergie konstant und der gebundene Zustand verschiebt
parallel zur Bandicke. Die Beiicksichtigung der Selbstenergie der Valenzbanidkesg fedoch
dazu, dass in Emissions- und Absorptionsspektren, die Energiel#fieegangs zwischen Elek-
tronen am ERMI-Niveau und dem lokalisierten Lochy) fur alle Elektronenkonzentrationen
in der Nahe der zweidimensionalen Exzitonbindungsenergie-voRy bleibt.

Abbildung 1.16 zeigt didAnderung der Linienform des Emissionsspektrums mit zuneh-
mender Dichte. Die Lumineszenzspektren entsprecterMi~Energien vonEr = 1,2,4,8
Ry. Die zunehmende Elektronendichieénft zu einer Verbreiterung der nieder energetischen
Flanke des Lumineszenzsignals. Im Fall hoher Elektronendichten ist im PL Spektrum eine nie-
der energetische Kante zu beobachten, die der Leitungsbandkante entspricht. Die Breite des
Lumineszenzsignals entspricht unglef der FERMI-Energie. Die starke Intenat§ibertohung
am FERMI-Niveau wird in der Literatur als ErRMI-edge singularitypezeichnet. Das Auftre-
ten einer logarithmischen Singuld@itam FERMI-Niveau in Absorptionsspektren wurde erst-
mals von MAHAN vorausgesagt [Mah67].0F das Auftreten der Singulaaitist die @ULOMB-
Wechselwirkung zwischen Elektronzaatien am ERMI-Niveau und dem Valenzbandloch ver-
antwortlich (MAHAN-Exziton). Die Annahme einer endlichen Masse flas Valenzbandloch
fuhrt zu einer Verschmierung der Singulatit

1.6 Energierelaxation in semimagnetischen Halbleitern

Die Anwesenheit von Ladung&ern mit zuatzlicher kinetischer Energie, wie z.B. bei
Transport- oder optischen Experimenten, hat starke Auswirkungen auf die magnetischen Ei-
genschaften von semimagnetischen Schichten. Di&tzliche kinetische Energie der Elektro-

nen kann durch eine Spinflip-Streuung teilweise an die magnetischen lonen abgegeben werden,
was zu einer Verringerung der Magnetisierung und somit zum VerlustiegenZEEMAN-
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Aufspaltung tihrt. Optische Experimente stellen eine idealéghthkeit zur Untersuchung der
beteiligten PAnomene dar. Ein quantitatives Modell zur Beschreibung dieses Energietransfers
wurde von KONIG et al. entwickelt [Kbn00a, KbN0Ob] und wird in diesem Kapitel énlitert.

Das Modell geht davon aus, dass ein semimagnetischer Halbleiter in verschiedene Sub-
systeme aufgeteilt werden kann, die jeweils durch ihre Temperatur und iarsm&Wapazét
gekennzeichnet werderdknen. Diese in Abb. 1.17 schematisch dargestellten Subsysteme sind
miteinander gekoppelt unddknen Energie austauschen. Diar&e der jeweiligen Kopplung
kann mit einer Energierelaxationszejtangegeben werden. Die Relaxationszeitehestim-
men die sich im statidiren Zustand einstellenden Gleichgewichtstemperaturen der einzelnen
Subsysteme. Insbesondere im Fall einer langen Spin-Gitter-Relaxationgzeait es noglich,
dass die Temperatur des Mn-Systems deutlich gégender Gittertemperatur @vht ist, was
im Folgenden alé/berheizungles Mn-Systems bezeichnet wird.

INARAVAVAVAVAVA' = heiBe

I——rL Ladungstriger I——rLl.c

i
LHe Gitter (Phononen) | . IV Elektronengas
« < T,.C
M1.6K T.C e Lo
VI v v
QLR A | Mn-System | EMH
TMn ’CMn

Abbildung 1.17: Schematische Darstellung der verschiedenen Energiereservoirs in einem se-
mimagnetischen Halbleiter mit Elektronengas. Die Systetm&n durch ihre Temperatily

und ihre Warmekapaziét C,, charakterisiert werden. Durch Licht der Energie;, werden in

der Probe heil3e Ladungag@rer erzeugt. Die zugéfirte Energie kaniiber die verschiedenen
Kanéle an das \@rmebad (LHe) abgéhrt werden. Als Mal3ifr die Kopplungssirken der ein-
zelnen Reservoirs dienen die Energierelaxationszejt@rgl. [K 6n00a, Kbon00Db]).

Durch Laserbeleuchtung werden in der Probe heil3e Lad@ggsterzeugt. Die Ladungs-
trager haben aldimgig von der Laserenergies;, eine hoheUberschussenergie zur Leitungs-
und Valenzbandkante. Dies¢berschussenergie wititber verschiedene Pfade ans Gitter und
anschlieend an das Heliumbad abgegeben. Ein Teil der Energie wird durch Emission von op-
tischen und akustischen Phononen direkt an das Gitter abgegeben (I). Typische Relaxations-
zeiten fir diese Prozesse liegen im Bereich weniger Picosekunden. Eine merkliche Tempera-
turerfbhung des Gitters ist bei moderaten Anregungsdichten wegen der hairemeRapaziit
des Gitters und der guten Kopplung an das Heliumbad nicht zu erwarten.

In semimagnetischen Halbleitern haben die hei3en Ladwaggstruatzlich die Moglich-
keit durch eine Spinflip-Streuung einen Teil ihrer Energie an die Mn-lonen abzugeben (11). Ein
direkter Nachweis dieser Wechselwirkung gelang z.B. in Experimenten zur photoinduzierten
Magnetisierung [Kre85, Kre89, Aws87]. Die direkte Wechselwirkung der Photoladéggstr
mit den Mn-lonen wird in Kapitel 3.1 im Detail untersucht.
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Bei der Anwesenheit eines Elektronengases, wie etwa bei modulationsdotierten Proben,
haben die heilen Photoladungster des Weiteren die dglichkeit einen Teil ihrer Energie
an das Elektronengas abzugeben (lll). Dieser Kanal wird umso effektivedher ldie Elek-
tronendichte ist. In GaAs wurde beispielsweise festgestellt, dass ab einer Konzentration von
n. = 5 x 10! em~2 dieser Kanal sogar effektiver ist als die Energierelaxation zum Gitter
[Ulb78].

Das Elektronengas selbst kann ebenfalls Energie ans Gitter abgeben (V). Die Effizienz
dieser Kopplung bestimmt maf3geblich diedGe der sich unter Laseranregung einstellenden
Gleichgewichtstemperatur des Elektronengases. Des Weiteren ist das Elektronengas an die Mn-
lonen gekoppelt (V). Die Kopplung erfolgt higber den gleichen Spinflip-Streuprozess wie bei
den Photoladungsigern. Die charakteristische Zeitrfden Energieaustausch zwischen einem
Elektronengas und dem Mn-Systegm;,, wird im nachsten Kapitel diskutiert.

Der Energieaustausch zwischen Mn-lonen und dem Phononensystem (VI) é@lelgt
die Spin-Gitter-Relaxation (siehe Kap. 1.2.4). Er spiéitdine ndglicheUberheizung des Mn-
Systems eine wichtige Rolle, da durch diesen Mechanismus der Kontakt Zarmebad her-
gestellt wird.

1.6.1 Energietransfer zwischen Elektronengas und Mangansystem

Der Energietransfer zwischen Leitungsbandelektronen und dem Mn-System findet durch eine
Spinflip-Streuung der Elektronen an den Mn-lonen statt. Das dem Prozess zu Grunde liegende
Streupotenzial ist dis-dAustauschwechselwirkung (siehe Kap. 1.2.5). Die Effekiivitieser
Streuung Angt im Wesentlichen von den Nebendiagonalelementen des in Gleichung 1.21 an-
gegebenen WMILTON -Operators ab. Bei der Spinflip-Streuung bleibt der Gesamtspin erhalten.
Es handelt sich bei der Streuung um eirfigmflop Prozess der Form:

Im, M) — |m+1,M F1). (1.70)

Hierbei istm die z-Komponente des Spins der Leitungsbandelektrodérentspricht der:-
Komponente des Gesamtspins eines Mn-lon$ArGrundzustand (siehe Kap. 1.2.1) und kann
Werte vonM = —5/2 bis M = +5/2 annehmen. Abbildung 1.18 zeigt schematisch wel-
che Streuprozesse zu einerwarmungbzw. Abkihlung des Mn-Systemsihren. Die diskre-

ten Zuséinde der Mn-3d-Schale sind hier mit/) bzw. | M — 1) dargestellt. Die Streuratéif
Spinflip-Prozesse von isolierten Mn-Spins und Elektronen eines zweidimensionalen Elektro-
nengas kann nach [Tya97] angegeben werden mit:

1 1 D\? T,
_br. (P hol . (1.71)
Te—Mn 2h L.) exp(—FEp/kpT,)+1

Hierbei sindEr die FERMI-Energie,D = m*/(wh?) die zweidimensionale Zustandsdichte,
die Quantentrogbreitey die Austauschkonstante des LeitungsbandesTyrdie Elektronen-
temperatur.

1.6.2 Spintemperatur des Mangansystems im stati@men Fall

Allgemein lasst sich der Energieaustausch zwischen Elektronengas, Mn-System und Gitter
durch ein System von drei Gleichungen beschreib&mpOa, Kbn0O0b]:
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Abbildung 1.18: Schematische Darstel-

far;agrﬁlsl;sgtfffs ﬁiﬁgﬁ;’gs t‘iiﬁs lung der Leitungsbanddispersion der im
Magnetfeld aufgespaltenen Siéaler
mit Spin m; und ms. Zusitzlich ein-

m,  E m, gezeichnet sind die diskreten Energie-

M \ >1§ l;< / M niveaus deri-Schale eines Mn-lons im

A o | Magnetfeld. Die Pfeile symbolisieren die
M-1 —— k, k, M-1 Spinflip-Streuprozesse der Leitungsban-
delektronen an den lokalisierten Mn-
Elektronen, die zu einer Evmung (lin-
K ke Halfte) oder Abkihlung (rechte Flf-
” te) des Mangansystemsitfren. Quelle:
KONIG [K6n00a].
d]flM" _ _ G (E(AByn — AB.) + AEpBL) — Carm Aban (1.72)
t §TMn—e TMn—L
dge = Ce (E(ABrm — ABe) + AERSL) — C. AP + G, (1.73)
STE—Mn Te—I
dAER _ (aEF,+1/2 n (9EF,1/2) (1.74)
dt an+1/2 8n_1/2
X ( Nt (E(AByn — AB) + AERS,) + GS> _ AL (1.75)
TMn—e Ts

Hierbei sindg;, = (kgTp)~! die invertierte Gittertemperatur ung, = (8. — 31) bzw.

AByn = (Bun — Br) die Abweichungen der invertierten Elektron- bzw. Mn-Temperaturen
von 1. & = gumppB entspricht dem Energieunterschied zweier Niveaus des Mn-lons mit
Spin M und M — 1. Cypp = OFwnm/0Bun ~ —3562Nym/12 < 0undC, = 0E, /9B, < 0
bezeichnen die \Wtmekapazéten des Mn-Systems bzw. des Elektronengaseasgtiel inrer
invertierten TemperatureV,,, bzw. n.,/,, stehen f@ir die Konzentration der Mn-lonen bzw.

die Konzentration der Elektronen mit Spifl /2. 7.y, = Tarm—eCe/Chrny Tarm—r1 UNA 7o

sind die charakteristischen Zeiten mit denen sich die Temperaturen der einzelnen Subsysteme
einander angleichen. Mity werden alle nichtmagnetischen Spinrelaxationsmechanismen, wie
der BIR-ARANOV-PIKUS, der BLLIOTT-YAFFET und der DYAKONOV-PEREL Mechanismus
beriicksichtigt. Einen gutetuberblick Uiber diese Relaxationsmechanismen gibt [Fab@9].
beschreibt den Energiefluss aus externen Quellen ins Elektronengas. In den optischen Experi-
menten resultier. aus der Erzeugung heil3er Photoladurégger. G5 entspricht dem Fluss

des aus externen Quellen zugeften Spins. In den optischen Experimenten ké&hQndurch

die Anregung mit polarisiertem Licht véndert werdendEp, 41 /2/0n41/, sind die Geschwin-
digkeiten mit denen sich dassRmiI-Niveau mit der Elektronendichte im jeweiligen Subband
andert. Diese Geschwindigkeit kanir fElektronen der jeweiligen Sulbder unterschiedlich

sein, falls die ZEMAN-Aufspaltung zwischen den beiden Sabldern ausreichend grof3 ist.
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Abbildung 1.19: (a) Hir verschiedene Elektronendichten berechnete Elektron-Mn-
Relaxationszeit, 1, in Abhangigkeit vom Magnetfeldir einen CggyyMny o, Te Quantentrog.

Zum Vergleich ist die aus experimentellen Daten berechnete Spin-Gitter-Relaxationszeit
Tsrr dargestellt. Die zur Berechnung verwendeten Daten stammen aus [Str92]. (b) Linien:
Fir B — 0 berechnete Werte von._\, in Abhangigkeit der Elektronendichte. Symbole:
Experimentelle Werte vons i flr Cd_,Mn, Te Schichten mit unterschiedlichem Mn-Gehalt

x bei B = 0. Die Daten stammen aus [Sca96] (offene Symbole) und [Str92JifteeSymbole).
Quelle: [Kbn0O0a].

Bei schwach dotierten Quantedgren, wenn die Anzahl der Photoladungger ge-
geriiber der Anzahl der Elektronen des Elektronengases nicht mehr veassidgiar ist, muss
zusatzlich die Variation der Elektronendichte mit der Anregungsdichtédseichtigt werden.

Fur kleine Abweichungen vom thermischen Gleichgewidht & Ty, ~ 77) und unter
der Voraussetzung, dass diervi-Energie fir Elektronen mit Spinn = +1/2 gleich ist,
erhalt man:

TSLR

(Be — Brim) = Brm — Be- (1.76)

Te—Mn

Im Fall 7spr > .M gleicht sich die Spintemperatur der Mn-lonen also an die Temperatur
des Elektronengases an.

Die Zeit7,_\1, hangt jedoch stark von verschiedenen Parametern, wie der Elektronendich-
te und der ZEMAN-Aufspaltung ab. Br ein vollstindig polarisiertes Elektronengas verschwin-
det der Einfluss der Elektronentemperatur auf die Temperatur des Mn-Systems. Abbildung
1.19a zeigt die berechnete Temperaturrelaxationszejt, zwischen Elektronengas und Mn-
System @ir verschiedene Elektronendichten eineg §ting o; Te Quantentroges in Aldimgig-
keit vom Magnetfeld. Zum Vergleich ist die aus experimentellen Daten gewonnene Tempera-
turrelaxationszeits, r zwischen Mn-System und Gitter gezeigt. Bgi= 0 sattigt 7,_,y, fur
entartete Elektronengase.(~ 5 x 10'° cm~2) und wird unabkngig vonn,.. Der Grund hieriir
ist, dass nur Elektronen in deralNe des ERMI-Niveaus an der Spinflip-Streuung teilnehmen
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konnen. air Elektronen aus energetisch tieferen Niveaus sind keine unbesetzten Stedeust
vorhanden und die Spinflip-Streuung der Elektronen ist wegen desi HPrinzips verboten.
Die Magnetfeldabéngigkeit vonr._y, ist fur hohere Elektronendichten ebenfalls weniger stark
ausgepagt, da aufgrund der niedrigen Mn-Konzentration wos 0.01 bei hohen Elektronen-
dichten keine vollsindige Polarisation des Elektronengases erreicht werden kann. Nach Glei-
chung 1.76 ist einéJberheizung des Mn-Systems niiir fr._y, < 7sLr zU erwarten. Eine
Erhohung der Elektronendichtdilirt zu einer Zunahme des Magnetfeldbereichs in dem eine
Uberheizung zu erwarten istilFn, > 8 x 10 cm~2 ist die Bedingungr._ym < 7sig im
gesamten Bereich bis ZB = 7 T erfilllt. Das Verschwinden ddgberheizung mit steigendem
Magnetfeld fir kleine Elektronenkonzentrationep < 5 x 10'° cm~2 konnte in [Kbn00b] ex-
perimentell begttigt werden. In einem GdyMn, o; Te Quantentrog mit einer Elektronendichte
vonn, = 1.2 x 10! cm~2 wurde ein starker Abfall der Mn-TemperatuirfMagnetfelder

B > 1.5 T gemessen.

Abbildung 1.19b vergleicht die Relaxationszeit zwischen Elektronengas und Mn-
Systemr,_\r, als Funktion der Elektronendichte mit experimentellen Werten der Spin-Gitter-
Relaxationszeitrs; » fur verschiedene Mn-Gehalte im Grenzfall B — 0. Wie oben be-
reits envahnt &ttigt 7._,, flr entartete Elektronengase. Aufgrund der starkenaibigkeit
von 75,z von der Mn-Konzentration, kanfn,_y;, < 7g,g nur fur Proben mit kleiner Mn-
Konzentration efillt werden. Fir 2 > 0.02 ist in (Zn,Mn)Se keineUberheizung des Mn-
Systems durch das 2DEG mehbgtich.
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Kapitel 2

Exzitonische Effekte in
modulationsdotierten ZnSe-basierten
Quantentrogen

Gegenstand dieses Kapitels ist die Modifikation der optischen Spektren ZnSe-
basierter Quantentige durch zuitzliche Elektronen. In undotierten Quanten-
trogen werden die optischen Spektren stark durch exzitonische Effekte bestimmit.
Die CouLomMB-Wechselwirkung zwischen dem optisch erzeugten Elektron-Loch-
Paar fuhrt zur Bildung gebundener Zéstde, die als Exzitonen bezeichnet wer-
den. Falls sich ein Elektronengas geringer Dichte im Quantentrog befindet, be-
steht die Mbglichkeit zur Bildung negativ geladener Exzitonen, d.h. das optisch
erzeugte Elektron-Loch-Paar bindet ein @twiches Elektron des Elektronenga-
ses. Im Fall sehr hoher Elektronendichtérnift die Abschirmung de€EouLomB-
Wechselwirkung und dgshase-space-fillingurch die Elektronen des 2DEGs zum
Verschwinden der exzitonischen Effekte. In diesem Grendliatidn die optischen
Ubergange als Band-Bantl/bergainge zwischen einer durch Vielteilcheneffekte re-
normalisierten Bandlcke beschrieben werden. Ein wichtiger Parameter, durch den
derUbergang zwischen den beiden Gréiiieh undotierter und sehr stark dotierter
Quantentbge charakterisiert werden kann, ist das \éthis von Bindungsener-

gie des Exziton&;, und derFERMI-Energie des 2DEG&'». ZnSe-basierte Struk-
turen zeichnen sich durch eine stark®uLomB-Wechselwirkung der Ladungs-
trager aus. Die Exzitonbindungsenergie hat in ZnSe einen Wer2¥aneV im
Vergleich zul0 meV in CdTe bzw4.2 meV in GaAs. Dies eriaglicht eine de-
taillierte Analyse exzitonischer Effekte in zweidimensionalen Elektronengasen mit
moderater Dichte.

2.1 ZnSe Quantentidbge mit geringer Elektronengaskonzen-
tration

Dieses Kapitel beschreibt die optischen Eigenschaften ZnSe-basierter Quagganit gerin-
ger Elektronendichte. Die Messungen wurden an nominell undotierten Quégemtdurch-
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$=1.6K Ref. Abbildung 2.1: Lumineszenz- und Reflex-
lonsspektrum von SQW3 b& = 0 und1.6 K.
5 Bei SQW3 handelt es sich um einen nominell
E { ‘ undotierteri00 A breiten ZnSe/Zgo,Be o5 Se
K X, Quantentrog. Um den Verlust der Photola-
W e X, dungstager durch Obedichenrekombination
’é S und Diffusion ins G:szAs-Substrat zu verhin-
g dern, sind diel000 A-dicken Znr y4Be,osSe
3 X Barrieoren des Quantentroges éatmich in
o 500 A-dicke Znyg,Be)sSe Barrieren einge-
bettet. Zur Anregung des Lumineszenzspek-
. PL trums wurde ein He-Cd-Laser mit einer Ener-
2.80 2.81 2.82 2.83 2.84 gie vonhw;, = 3.8 eV verwendet.

Energie (eV)

gefuhrt. Ein Elektronengas geringer Dichte kann im Quantentrog optisch erzeugt werden. Durch
eine optische Anregung mit einer Laserenergie, difgr als die Bandcke des Barrierenma-
terials ist, werden im Barrierenmaterial Elektron-Loch-Paare erzeugt. Die unterschiedlichen
Sammlungseffizienzen von Elektronen urithern fihren zur Erzeugung eines zweidimensio-
nalen Elektronengases geringer Dichte im Quantentrog.

Abbildung 2.1 zeigt ein Lumineszenz- und Reflexionsspektrum von SQW3. Bei SQW3
handelt es sich um einen nominell undotiertéf A breiten ZnSe/ZnBeSe Quantentrog. Eine
Tabelle, in der die Parameter aller in dieser Arbeit beschriebenen Proben zusammengefasst sind,
findet sich in Kapitel A.2. Die Spektren wurden li¢i= 0 und7 = 1.6 K aufgenommen. Im PL
Spektrum ist be2.8162 eV die Linie des neutralen Schwerlochexzitons zu erkennen. Die Halb-
wertsbreite der Exzitonlinie voih.5 meV weist auf eine gute strukturelle Qualitdes Quan-
tentroges hin. Die zweite nieder energetische Liagst sich der Rekombination des geladenen
Exzitons zuordnen. Die energetische Differenz der Linien4/8nneV entspricht ungethr der
Bindungsenergie des zweiten Elektrons. Im Fall geringer Elektronendichten wird experimentell
ein Anstieg der Energiedifferenz von neutralem und geladenem Exziton miegesiFEnergie
beobachtet (vgl. Glg. 1.55). In Abwesenheit eines Magnetfeldes ist der Grundzustand des gela-
denen Exzitons der Singulett-Zustah@riplett-Zustinde sind beBB = 0 gegeriiber Dissozia-
tion in Elektron und neutrales Exziton nicht stabil und werden erst deeten Magnetfeldern
gebundene Zuahde. Im Reflexionsspektrum sind atdich Resonanzen von geladenem und
neutralem Leichtlochexziton zu erkennen. Aufgrund der Verspannung des Quantentroges und
der unterschiedlichenonfinemerfEnergie tir Leicht- und Schwerloch ist die Resonanz des
Leichtlochexzitons gegéter der des Schwerlochexzitons uth2 meV zu hoheren Energien
verschoben. Aus dem Vaitinis der Oszillatorgtrken von Exziton und Trion kann die Elek-
tronendichte im Quantentrog abgeatdt werden [Ast02b]. & SQWS3 ergibt sich mit dieser
Methode ein Wert vom, ~ 8 x 10'° cm—2.

Die Anderung der Spektren beim Anlegen eines Magnetfeldes ist in Abb. 2.2a dargestellt.
Diese Messungen wurden aNational High Magnetic Field Laboratom Los Alamos durch-

!Die Spinstruktur geladener Exzitonen wurde in Kapitel 1.418ar erautert.
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Abbildung 2.2: PL- und Reflexionsspektren von SQW3 bei [a)= 20 und (b)B = 35 T bei
einer Temperatur vofii = 1.6 K. Zusatzlich zu den optischeldbergingen von neutralem Exzi-
ton und Singulett-Trion sind digbergange des Triplett-Trions zu erkennen. (c) Energie der op-
tischenUbergange in Ablngigkeit vom Magnetfeld. Die Daten stammen aus PL-Messungen.

gefuhrt. Zur Erzeugung der hohen Felder von bisZu= 50 T wurde ein gepulster Magnet
mit einer Pulsdauer von ungefr400 ms verwendet. Details zum genauen Aufbau des Mess-
platzes finden sich z.B. in [Cro00]. Abbildung 2.2a zeigt PL- und Reflexionsspektren bei einem
Magnetfeld vonB = 20 T. Die mit durchgezogenen Linien dargestellten Spektren wurden in
o~ -Polarisation und die durch gestrichelte Linien dargestellten Spekteeh-Polarisation de-
tektiert. Zu@tzlich zu den ZEmAN-aufgespaltenen Linien des neutralen und negativ geladenen
Exzitons im Singulett-Zustand ist in den PL-Spektren eine weitere Linie erkennbar. Die Linie
liegt energetisch zwischen dem Exziton und dem geladenen Singulett-Trion und ist in beiden
Polarisationen vorhanden. Sie ist auf die Rekombination eines geladenen Exzitons im Triplett-
Zustand zuickzufihren. Die Energiedifferenz zwischen Exziton und dem Triplett-Trion von
2.6meV entspricht ungethr der Bindungsenergie des zweiten Elektrons bei diesem Magnet-
feld, das schvcher gebunden ist als im Singulett-Zustand. In den Reflexionsspektren besitzt
der Triplett-Zustand bei diesem Magnetfeld noch keine Oszilladtst

Die Resonanz des Singulett-Trions ist in den Reflexionsspektren aradist zirkular
polarisiert. Der Grund hiedir liegt in der vollsandigen Polarisation des Elektronengases
[AstO02a]. Die ZZEMAN-Aufspaltung des Leitungsbanddshft dazu, dass alle Elektronen des
2DEGs Zusinde mit SpinS,pre = —1/2 besetzen. I -polarisierten optischen Schwer-
lochiibergaingen werden ebenfalls Elektronen mit Sgjn.., = —1/2 erzeugt. Insgesamt ergibt
sich fur den elektronischen Spinanteil der trionischen Wellenfunktion dilesgangs irv-
Polarisation|Sapea, Sphete) = | — 1/2,—1/2). Da die Elektronen im Singulett-Zustand des
Trions jedoch eine Spinkonfiguratigin+ 1/2, —1/2) — | — 1/2,4+1/2))/+/2 haben nissen,
ist die Formation eines Singulett-Trions aus dem photogenerierten Elektron und einem Elek-
tron aus dem Elektronengas wegen der Spinauswahlregel niagiiam. In o~ -polarisierten
Schwerlockibergingen hingegen werden Elektronen mit Sfjp,., = +1/2 erzeugt. In die-
sem Fall ergibt sichifr den Spinanteil der Wellenfunktid®spec, Sproto) = | — 1/2,+1/2)
und ein Singulettdbergang ist nach der Spinauswahlregel erlaubt.
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Abbildung 2.2b zeigt die entsprechenden PL- und Reflexionsspektren in einem Magnet-
feld von B = 35 T. Im o -polarisierten Reflexionsspektrum hat der Triplétiergang nun
an Oszillatorsirke gewonnen. Seine Oszillat@mdte ist bei diesem Magnetfeld vergleichbar
mit der Oszillatorsirke des Singulett-Trions. Ein deutlicher Zuwachs an Oszillgtdkstdes
Triplett-Ubergangs ist in dem—-polarisierten Reflexionsspektren ab Magnetféidstn von
etwaB = 22 T zu erkennen.

Abbildung 2.2c fasst die Energie der optiscHéberginge in Abkingigkeit vomaule-
ren Magnetfeld zusammen. Die Daten stammen aus Lumineszenzmessungérkbéffene
Symbole repisentierer —-polarisierte und geschlossene SymbstepolarisierteUbergange.
Sowohl Exziton als auch Singulett-Trion zeigen eine deutliche diamagnetische Verschiebung.
Aus der diamagnetischen Verschiebuagdt sich die Lochmasse in der Quantentrogebene be-
stimmen. Mit einer effektiven Elektronenmasse des Leitungsbandeswoa 0.15m, und
einer Schwerlochmasse vem; = 0.55m, in Wachstumsrichtung eéit man einen Wert von
mhy = 0.46m, fOr die Lochmasse in der Quantentrogebene. Ab MagnetfelBern 30 T
ist in o -polarisierten Lumineszenzspektren eine weitere Linie zu beobachten. Die Linie liegt
energetisch unterhalb der des Singulett-Trions und ist in Abb. 2.2c durch Rauten dargestellt.
Die Intensitt der Linie ist anfangs nur sehr schwackchst aber mit steigendem Magnetfeld
an. In Reflexionsspektren besitzt diese Linie keine Oszillaidest Bei dieser Linie handelt es
sich ebenfalls um einen Tridibergang im Triplett-Zustand.

Im Grundzustand des Tripletts haben die beiden Elektronen die Spinkonfiguration
| —1/2,—1/2). Der Grundzustand ist aufgrund der Auswahlregelden Bahndrehimpuls op-
tisch nicht aktiv, bildet im Grenzwert hoher Magnetfelder jedoch den energetisch niedrigsten
Zustand [Dzy00]. In Absorptions- bzw. Reflexionsmessungen iberginge des Grundzu-
stands aufgrund der Auswabhlregel nicht erlaubt. Der Zustand wird in der Literatur daher mit
dark triplet X . bezeichnet. Experimentell wurde in CdTe- bzw. GaAs-basierten Strukturen
festgestellt, dass die Auswahlregel in Emission durch die Streuung des Trions mit Elektronen
des 2DEGs gelockert ist [Ast04, San02]. In Messungen auf CdTe-basierten Strukturen wurde
des Weiteren festgestellt [Ast04], dass der optisch nicht aktive Grundzustand des Thpletts
ab einem Magnetfeld voB > 27 T nieder energetischer ist, als der Singulett-Zustagd Fur
groRere Magnetfelder isk . der Zustand mit der niedrigsten Energie, den zwei Elektronen
und ein Loch einnehmerndkinen und ist deshalb thermisch ararksten besetzt. Obwohl eine
strahlende Rekombination eigentlich nach der Auswahlrégelén Bahndrehimpuls verboten
ist, wird er in diesem Fall wegen seiner starken Besetzung in den PL-Spektren beobachtet.

Der ab einem Magnetfeld vaB ~ 10 T in den PL-Spektren beobachtbare Tripletier-
gang besitzt vor allem im Bereicloherer Magnetfelder Oszillatoéske in Reflexionsspektren.

In Absorptions- bzw. Reflexionsmessungen kann die Auswahlrégelen Drehimpuls nicht
durch eine Streuung mit Elektronen gebrochen werden. Es handelt sich bei diesegang
also um einen nach der Drehimpulsauswahlregel erlauiibengang. Dieselbergange werden

in der Literatur alsbright triplet Ubergange (X,) bezeichnet. DekX . Ubergang ist in Abb.
2.2c durch Dreiecke dargestellt. In Reflexionsspektren besitz)t’geﬂbergang die gleiche zir-
kulare Polarisation wie der Singuldftsergang. Dies weist darauf hin, dass der Triplett-Zustand
die Spinkonfiguratiord| + 1/2, —1/2) + | — 1/2,+1/2))/+/2 besitzt.

Im Gegensatz zu ZnSe Quanté&gen sind in (Zn,Mn)Se Quantedgen mit gerin-
ger Elektronendichte kein&lberginge der Triplett-Zuginde des geladenen Exzitons beo-
bachtbar. Wegen der groRReEZMAN-Aufspaltung des Leitungsbande&ng bei lbheren Mn-
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Konzentrationenf > 0.02) eigentlich zu erwarten, dass di€ ZMAN-Aufspaltung der Elektro-

nen die Differenz der Bindungsenergie von Singulett- und Triplett-Trion schon bei sehr kleinen
Magnetfelderribersteigt (vgl. Abb. 1.12). Diesiimsste dazuithren, dass dedark triplet Zu-

stand schon bei kleinen Magnetfeldern thermisch a@rksten besetzt ist. Warum der Triplett-
Zustand dennoch nicht in Lumineszenzspektren beobachtet wird, konnte im Rahmen dieser
Arbeit nicht enddjltig gekfart werden.

2.2 Stark dotierte ZnSe Quantentidge

Eine Steigerung der Elektronendichte im Quantentidytfzur Abschviichung der exzitoni-
schen Effekte in den optischen Spektren. Im Grenzfall sehr hoher Elektronendightedié
Abschirmung der ©uLomB-Wechselwirkung und die Besetzung des Phasenraums durch die
Elektronen des 2DEGs zum Verschwinden der exzitonischen Effekte. Eineandlige Ab-
schirmung der ©uLomB-Wechselwirkung durch die Elektronen des 2DEGs ist in zweidimen-
sionalen Systemen nichtdglich. Fir hohe Elektronenkonzentrationen wird die Bindungsener-
gie von Exzitonen unal@mgig von der Elektronenkonzentration urdttgt auf einem kon-
stanten Wert [Bru84]. DasA® LI -Verbot fuhrt jedoch dazu, dass die durch das 2DEG besetzten
Zus@nde nicht zum Aufbau der Wellenfunktion des Exzitons genutzt werdiendn. Diesiihrt
nach HMITT-RINK et al. zu einer starken Absclaehung der exzitonischen Effekte [SR85].
Die optischenUbergange in diesem Bereichbknen als Band-Bantlbergange interpretiert
werden, die zwischen einer durch Vielteilcheneffekte renormalisierten Bekelktattfinden.
Der Ubergang zwischen dem exzitonischen bzw. trionischen Bereich und dem Band-Band Be-
reich ist theoretisch noch nicht verstanden. Die in dieser Arbeit verwendeten ZnSe-basierten
Quantentibge eignen sich sehr gut zur experimentellen Analyse didbesgangs. Die charak-
teristischen Parameter diedgbergangs sind die Exzitonbindungsenergje bzw. Trionbin-
dungsenergi&] und die ERMI-Energie des 2DEGE.. Fir FERMI-Energien im Bereich von
El' < Er < E;* sollten keine gebundenen Trionzastle vorhanden sein. DiedDLOMB-
Wechselwirkung zwischen Elektron und Loch sollte jedoch noch einen deutlichen Einfluss
auf die optischen Spektren haben. Die starkeuComB-Wechselwirkung in ZnSe-basierten
Strukturen erraglicht die Variation der Elektronendichtéber einen weiten Bereich in dem
die Bedingungk! < Er < E; erfullt ist. Zur Erzeugung der hohen Elektronendichten im
Quantentrog wird eine Modulationsdotierung der Quantg@rverwendet. Bei diesen Struk-
turen erfolgt die Dotierung in eineridnen Schicht des Barrierenmaterials in einem Abstand
von etwal00 A zum Quantentrog. Hierdurch wird gétwleistet, dass der Einfluss debtel-
lenpotenziale der ionisierten Donatoren im Quantentrog gering ist. Bei einseitig modulations-
dotierten Quantenbgen kann die Elektronendichte im Quantentrog durch das Anlegen einer
Gate-Spannung vandert werden. Die Quantentrogstruktur wird hierzu auf einem n-dotierten
GaAs Substrat gewachsen. Als zweiter Kontakt wird in situ eine semitranspatente dicke
Goldschicht auf die Obe#the der Probe aufgedampft.

Abbildung 2.3a zeigt dieAnderung der PL-Spektren von GQW1 b8 = 0 und
T = 1.6 K beim Anlegen einer Gate-Spannung. Bei GQW1 handelt es sich um einen
ZNg.982Mnq g13S€e/Zny 94Bey o6Se Quantentrog mit einer Breite voo0 A. Ohne angelegte Gate-
Spannung sind im PL-Spektrum die Linien des geladenen und neutralen Exzitons zu erkennen.

%Die Vielteilcheneffekte, die zur Renormalisierung der Baicie fihren, sind in Kapitel 1.54her erhutert.
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Abbildung 2.3: (a) PL-Spektren von GQWI1 bd? = 0 undT = 1.6 K fir verschieden
Gate—Spannunge;n im Bereich vbig = 0 V bisUs; = —1 V. (b),(c),(d) PL- und Reflexions-
spektren von00 A breiten ZnSe Quanteridgen mit verschiedenen Dotierungen Bet 0 und
T=16K.

Das Reflexionsspektrum b€l = 0 (nicht gezeigt) wird durch die Resonanz des neutralen Ex-
zitons dominiert. Aus dem Vedhinis der Oszillatorgtrken von Trion und Exzitorabkst sich die
Elektronendichte im Quantentrog déi; = 0 zun, ~ 1 x 10*° cm~2 absclkatzen. Das Anlegen
einer negativen Gate-Spannufig fuhrt zu einer Erbhung der Elektronendichte im Quan-
tentrog. Die Erbhung der Elektronendichte hat zur Folge, dass das geladene Exziton in Bezug
auf das neutrale Exziton an Interdigewinnt. Bei einer weiteren Eshung der Gate-Spannung
verschwindet das neutrale Exziton. Die Trionlinie verschiebt zu niedrigeren Energien und zeigt
eine deutliche Verbreiterung zur nieder energetischen Flanké/Bei —1 V hat die Trionlinie
eine volle Halbwertsbreite (FWHM) voh7 meV. Aus der Halbwertsbreite der verbreiterten
Trionlinie kann die Elektronenkonzentration im Quantentrog abgestiwerden. Wie siter
noch gezeigt wird, entspricht die Halbwertsbreite der Linie ualgetier ERMI-Energie des
Elektronengases im Quantentrog. Mit einer effektiven Masse der Leitungsbandelektronen von
me = 0.15m, ergibt sich ein Wert vom, = 3.7 x 10! cm~2 bei einer Gate-Spannung von
Us=—-1V.

Der rechte Teil von Abb. 2.3 veranschaulicht iederung der Lumineszenz- und Reflexi-
onsspektren, bei einer nochoferen Variation der Elektronendichte. Alle Spektren wurden bei
B = 0und1.6 K aufgenommen. In Abb. 2.3b sind die Spektren des nominell undotierten Quan-
tentroges SQW3 dargestellt. In den Spektren sind die Linien des Exzitons und des Singulett-
Trions zu erkennen. Abbildung 2.3c zeigt die entsprechenden Spektren von ModQW4. Hierbei
handelt es sich um einen symmetrisch modulationsdotierten Quantentrog mit einer Breite von
100 A. Wie im Folgenden noch gezeigt wird, kann die Elektronenkonzentration im Quantentrog
durch die charakteristischémderungen der optischen Spektren bei ganzzahligi#faktoren
bestimmt werden. Dies liefert bei ModQW4 einen Wert von= 5 x 10'! cm~—2. Das Lumi-
neszenzsignal von ModQW4 ist gegier den exzitonischen Linien von SQW3 verbreitert und
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hat ein Maximum beR.810 eV. Die Halbwertsbreite des Lumineszenzsignals hat einen Wert
von7 meV. Dieser Wert stimmt in guter &herung mit der ERMI-Energie des 2DEG3berein.

Fur die FERMI-Energie ergibt sich bei einer effektiven Elektronenmasse-= 0.15m, ein Wert

von Er = 7.7 meV. Das Reflexionsspektrum von ModQW4 zeigt eine scharfe Resonanz bei
der hoch energetischen Flanke des PL-Signals. Bei deyhrig der Temperatur nimmt die
Breite dieser Resonanz linear miit7' zu (nicht gezeigt). Abbildung 2.3d zeigt das PL- und
Reflexionsspektrum von ModQWS5 bgi = 0. Der Aufbau von ModQWS5 entspricht dem von
SQWS3, mit dem Unterschied dass der Quantentrog beidseitig modulationsdotiert ist. Die Elek-
tronenkonzentration im Quantentrog téeftn, = 1.4 x 10'? cm 2. Die Dichte wurde ebenfalls
durch die charakteristischelinderungen der optischen Spektren bei ganzzahligetfakto-

ren bestimmt. Das Lumineszenzspektrum ist gégen ModQWS5 noch strker verbreitert und

hat eine Halbwertsbreite vaiv.8 meV. Dieser Wert liegt ebenfalls in der &enordnung der
FERMI-Energie des 2DEGs voAr = 21.5 meV. Im Reflexionsspektrum ist nur noch eine
schwache Resonanz in deéhe der hoch energetischen Flanke des PL Spektrums zu erkennen.
Bei beiden modulationsdotierten Quantégin liegt die Absorptions- bzw. Emissionskante

in der Nahe der Exzitonenergie des undotierten Quantentroges. Dies wurdeAwRYHAK
theoretisch vorausgesagt [Haw91], der die Form und die energetische Lage der Absorptions-
und Emissionsspektren unter Beksichtigung aller Vielteilcheneffekte, wie der Renormalisie-
rung der Bandicke durch die Selbstenergie der Elektronen und die Selbstenergié@deerL
berechneté.

Die Bindungsenergie des neutralen Exzitons fliateinen100 A ZnSelZnR 94Bey osSe
Quantentrog einen Wert von ungéf £X = 30 meV (vgl. Abb. 1.11). Dieser Wert ist gRer
als die FERMI-Energien in ModQW4 und ModQWS5. Von ke INMAN wurde gezeigt [Kle85],
dass in diesem FalF- < E;*) Exzitonen in einem Elektronengas stabil geigiger Dissoziati-
on sind. Folglich ist zu erwarten, dass die in Abb. 2.3 gezeigten Spektren beider modulations-
dotierter Quanteniige stark durch exzitonische Effekte beeinflusst sind.

In Abb. 2.4a ist dieAnderung der PL-Spektren von ModQWS5 mit der Probenraumtem-
peratur dargestellt. Es lassen sich verschiedene Auswirkungen auf die Spektrenform bei einer
Erhdhung der Temperatur erkennen. Zum einen bewirkt diese eine Abflachungrdeed-
rige Temperaturen steil abfallenden hoch energetischen Flanke des Spektrums. Zum anderen
verschwindet das Maximum bei8066 eV und die Halbwertsbreite des Signals nimmt konti-
nuierlich zu, bis sie bei ung&hr30 K auf einem Wert vor23.5 meV sattigt. Der Abfall der
hoch energetischen Flankeskt sich mit einer ERmI-Verteilung anpassen (gestrichelte Linien).

Das Ergebnis dieser Anpassung ist in der Bildeinlage von Abb. 2.4a gezeigt. Mahezne

lineare Ablangigkeit der ermittelten Elektrontemperatur von der Probenraumtemperatur mit ei-
ner Steigung von eins. Dies deutet darauf hin, dass die hoch energetische Flanke des Spektrums
mit Ubergangen der Elektronen aneRMI-Niveau verkiiipft ist. Eine weitere Auswirkung der
Temperaturerhung ist das Verschwinden des Maximums 8066 ¢V. Ab etwa30 K ha-

ben die Spektren eine nahezu rechteckige Form, wigieBdnd-BandJbergange zwischen
2D-Leitungsbandelektronen und lokalisiertedchern zu erwarten ist. Der Wellenfunktion der
lokalisierten Locher sind Zustnde mit lbherem Wellenvektok beigemischt. Dies hat zur Fol-

ge, dass die Form der Spektren nur durch die Energiedispersion der Elektronen im Leitungsband
bestimmt wird. Da die Zustandsdichte im zweidimensionalen konstant ist, ergibt sich in diesem

3Einen kurzerUberblickiber Vielteilcheneffekte in zweidimensionalen Elektronengasen gibt Kapitel 1.5.
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Abbildung 2.4: (a) PL-Spektren von ModQWS5 béé = 0 fur verschiedene Temperaturen.

Die hoch energetische Flanke kann durch é&mewmi-Verteilung fir die Besetzung des 2DEGs
angepasst werden (gestrichelte Linien). Das Ergebnis ist in der Bildeinlage gezeigt. (b) Sche-
matische Darstellung der Band-Bablberginge zwischen 2DEG und Valenzband. Nach der
Impulsauswahlregel sind nur direktéberginge PL,) mit Ak = 0 erlaubt. Die Auswahire-

gel kann durch Streuung mit anderen Elektronen gelockert werden. theisziu indirekten
Ubergangen PL;).

Fall ein rechteckiges Lumineszenzspektrum mit der Breite @en-Energie. Im Fall lokali-
sierter Locher entsteht durch die Bildung so genannteyHMN -Exzitonen [Mah67] zu&tzlich

eine starke Intengitdiberfohung an der ERMI-Energie. Eine starke Intenattiberfohung des
PL-Signals an der hoch energetischen Flanke ist in Abb.2.4a auch bei niedrigen Temperaturen
nicht zu erkennen. Die so genannterRMI-edge-singularitwerschwindet jedochifr endli-

che Lochmassen [Haw91, SR89], was darauf hindeutet, dassodiget. in ModQWS5 nicht
lokalisiert sind. Im Fall endlicher Lochmasseangt die zu erwartende Breite des Signais f
Ubergange zwischen Einteilchenzéstden von der effektiven Masse der Elektronen ucHer

und von der thermischen Besetzung der Loctiamusde ab. Vernachssigt man zuichst die
tatsachliche thermische Besetzungsfunktion décter und nimmt an, dass alle Lochzrsie

mit k < kr besetzt sind, ergibt siclif direkte optisché&Jbergainge (\k = 0) eine zu erwarten-

de Breite von1+m./m;) Er (Siehe Abb. 2.4b). Die atkere Besetzung von Lochzaatlen in

der Nahe vonk = 0 fuhrt bei kleinen Temperaturen dazu, dass bevorzugt direkte und indirekte
Ubergange (\k +# 0) bei k ~ 0 stattfinden.

Experimentell wird eine monotone Zunahme der Halbwertsbreite des Lumineszenzsig-
nals von ModQWS5 mit der Temperatur festgestellt, bis die Halbwertsbreite beiamgef K
auf einem Wert vor23.5 meV sattigt. Nimmt man an, dass bei dieser Temperatur alle Loch-
zustinde mitk < kp thermisch besetzt sind, kann aus der gemessenen Halbwertsbreite des
PL-Signals die effektive Lochmasse bestimmt werden. Mit einer effektiven Elektronenmasse
vonm,. = 0.15m, ergibt sich ein Wert vomn;, = 0.62m,. Dieser Wert ist in guter qualitativer
Ubereinstimmung mit dem Wert der Lochmasse in der undotierten Referenzstruktur SQW3 von
my? = 0.46m.
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Abbildung 2.5: (a) Ino~-Polarisation detektierte PL-Spektren von ModQWib\erschiedene
Magnetfelder bei einer Temperatur vare K. Die Spektren wurden in einem Bereich von

B = 0 bis B = 48 T in Schritten von einem Tesla aufgenommen. (b) Entsprechende Spektren
in o -Polarisation.

Die Temperaturakdngigkeit der PL-Spektren bét = 0 lasst sich zusammenfassend
folgendermalien interpretieren: Trotz der verbleibendeni®mB-Wechselwirkung zwischen
Elektron und Loch Er < E;¥) entspricht die Form der Lumineszenzspektren von ModQWS5
qualitativ der zu erwartenden ForiiarflUberginge zwischen Elektronen unéthern endlicher
Masse. Die Form der Spektren wirgrfniedrige Temperaturen durch die thermische Besetzung
der Locher beeinflusst. Erst ab einer Temperatur 30K sind alle Lochzusinde mitk < kg
thermisch besetzt und der Einfluss der thermischen Besetzung der L@stdriauf die Spek-
trenform verschwindet.

In Abb. 2.5 ist dieAnderung der PL-Spektren von ModQWS5 beim Anlegen eines Mag-
netfeldes dargestellt. Die Spektren wurden bei einer Temperatut.Gol in einem Magnet-
feldbereich vorD bis 48 T im Abstand von einem Tesla aufgenommen. Abbildung 2.5a zeigt
untero~-Polarisation und Abb. 2.5b unter -Polarisation detektierte Spektren. Die Inteasit
der Spektren ist in logarithmischen Einheiten aufgetragen. Im Bereich kleiner Magnetfelder
B < 15 Tist der Einfluss des Magnetfeldes gering. Das angelegte Feld bewirkt die zirkulare Po-
larisation sowie eine schwache Oszillation der hoch energetischen Flanke des Lumineszenzsig-
nals. Ab einem Magnetfeld voB = 15 T wird deutlich sichtbar, dass das Lumineszenzsignal
in zwei separate Linien aufspaltet, die beide dhéren Energien verschieben. Ab einem Mag-
netfeld von ungethr B = 30 T bleibt nur eine Linie erhalten, deren Inte@dsistark ansteigt.

Die schwache Linie, die in den"-polarisierten Spektren ab Magnetfeldern \Bn= 40 T bei

einer Energie von ungéhr2.814 eV zu sehen ist, ist auf die nicht voléstdige zirkulare Pola-
risation des PL-Signals durch den verwendeten Zirkularpolarisatdckemfihren. Die Linie

ist ebenfalls in de~-polarisierten Spektren vorhanden und hat in diesen Spektren eine etwa
60-mal lohere Intensit.
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Abbildung 2.6 fasst die Magnetfeldadnigigkeit wichtiger Parameter des Lumineszenz-
signals von ModQWS5 zusammen. Aus den charakteristiséreterungen dieser Parameter
bei ganzzahligen Wlfaktoren v kann die Elektronendichte im Quantentrog bestimmt wer-
den. Der zirkulare Polarisationsgrad der Lumineszenz ist in Abb.2.6a durch Kreuze dargestellt.
Aufgrund der unterschiedlichen Anzahl von besetztemwhAu-Niveaus fir Elektronen mit
gleichem Spin bei ungeraderiillfaktoren, zeigt der Polarisationsgrad deutliche Oszillationen
in Abhangigkeit des Magnetfeldes. Bei geraddillfektoren ist die Anzahl der besetzen
LANDAU-Niveaus mit unterschiedlichem Spin gleich (,, = n.,/). Die zirkulare Polari-
sation der Lumineszenz ist daher minimal. Bei ungeradalfiaktoren giltn_,/, = niy/, + 1
und der Polarisationsgrad der Lumineszenz nimmt ein lokales Maximum an.

Die integrale Intensét des Lumineszenzsignals ist in Abb. 2.6a durch eine durchgezoge-
ne Linie dargestellt. Sie steigt mit dem Magnetfeld an. Bei 2 ist der Anstieg der Intensit
mit dem Magnetfeld deutlich &tker als @ir v > 2. Bei Rillfaktorenv < 2 ahneln die opti-
schen Spektren den exzitonischen Linien der undotierten Referenzstruktur und die Energie der
verbleibenden Linien entspricht genau der Energie des negativ geladenen Singulett-Trions von
SQW3.

Eine Aufspaltung der breiten PL-Bande in diskreteNDAU-Niveaus ist in den PL-
Spektren in Abb. 2.5 bei niedrigen Magnetfeldern nicht zu erkennen. Eagtiche Ursache
hierfur ist die Streuung der Ladungagrer an Gitterfehlstellen oder an den Potenzialen der io-
nisierten Donatoren in dérdotierten Schicht. Diese Streuurighft zu einer Verbreiterung der
L ANDAU-Niveaus. Die sprunghafténderung der ERMI-Energie bei ganzzahligeriiffakto-
ren kann jedoch durch die Analyse der Halbwertsbreite des Lumineszenzsignals nachgewie-
sen werden. Die volle Halbwertsbreite des Lumineszenzsignals ist in Abb.2.6b durch offene
(o~ -polarisiert) bzw. geschlosseng'(-polarisiert) Kreise dargestellt. Selbst im Bereich niedri-
ger Magnetfelder zeigt die Halbwertsbreite deutlichelge bei Magnetfeldern bei denen die
FERMI-Energie in ein niedrigeresANDAU -Niveau springt. Abbildung 2.6b zeigt des Weiteren
die Energie der nieder energetischsten Linie iAPolarisation in AbAngigkeit des Magnetfel-
des. Auch hierdsst sich eine deutlichgnderung der Steigung bei ganzzahligdillfaktoren
erkennen.
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Abbildung 2.7: (a) Energie der optischetlberginge in ModQW4 in Ab&ngigkeit des
Magnetfeldes. Offene Symbole résentiererw™ -polarisierte und geschlossene Symhotfe
polarisierteUbergange. Zum Vergleich ist die Energie des Exzitons und des Singulett-Trions
der Referenzstruktur SQW3 (durchgezogene und gepunktete Linien) gezeigt. Die Energie von
EinteilchenUbergingenN, N,, zwischen Elektron- und LochANDAU -Niveaus mit den Quan-
tenzahlen\, bzw. N,, ist ebenfalls durch durchgezogene und gepunktete Linien dargestellt. (b)
Die entsprechenden DateiiriModQWS5.

Die Elektronendichte im Quantentrog wurde aus der Peri@didiér Oszillationen der
oben genannten Parameter bestimmt. Die Anzahl der erlaubteaindespro IANDAU-Niveau
N steigt mit dem Magnetfeld. GanzzahligélFaktoren sind periodisch i/ B. Die besteJber-
einstimmung mit den experimentellen Daten aus Abb. 2.6 konimteime Elektronendichte von
n. = 1.4 x 10'? cm~? erzielt werden. Die in Abb. 2.6 durch vertikale Linien markierténl+
faktoren entsprechen dieser Elektronendichte.

Die Energie der in den PL-Spektren modulationsdotierter ZnSe Quaigertteobachte-
ten optischerUbergange in Abkingigkeit vomauRReren Magnetfeld ist in Abb. 2.7 dargestellt.
Abbildung 2.7a zeigt Lumineszenzdaten von ModQW4 béi K. Die durch offene Symbo-
le dargestellten Daten wurdendti -Polarisation und geschlossene SymboleirPolarisation
detektiert. Die Gbl3e der Symbole entspricht der relativen Intéxger Linie im Spektrum. Die
Elektronendichte im Quantentrog wurde analog zu ModQWS5 aus den charakterisésuten
rungen der optischen Spektren bei ganzzahligdtigktoren bestimmt und hat einen Wert von
ne. = 5 x 10 ecm~2. Im Bereich kleiner Magnetfelder spaltet das breite Lumineszenzband in
mehrere Linien auf, deren Energie siciherungsweise linear mit dem Magnetfaldert. Ab
B = 10.3 T (v = 2) andert sich die lineare Energieverschiebung abrupt in eine quadratische
Energieverschiebung und vauft parallel zur diamagnetischen Verschiebung des negativ gela-
denen Singulett-Trions in der nominell undotierten Referenzstruktur SQW3. Der Wechsel von
einer LANDAU -niveauartigen (linearen) auf eine exzitonartige (quadratische) Energieverschie-
bung der optischeblberginge mit dem Magnetfeld bei= 2 kann durch eine versteckte Sym-
metri¢' des Elektronengases beillfaktorenv < 2 erklart werden [Ras00]. Diese versteckte
Symmetrie @ihrt im Fall vonr < 2 dazu, dass eine Wechselwirkung des optisch erzeugten

4engl.: hidden symmetry
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Elektron-Loch Paares mit den Elektronen des 2DEG aus Symméin@gn verboten ist. Die
Energie des Elektron-Loch Paares entspricht der Energie des Exzitons der entsprechenden un-
dotierten Schicht. Der Wechsel von einer linearen auf eine quadratische Energieverschiebung
wird in Kapitel 2.4 genauer diskutiert. Die Energie des Exzitons und des geladenen Singulett-
Trions von SQWS3 sind in Abb. 2.7 zum Vergleich durch durchgezogenepflarisiert) bzw.
gestrichelte Linien{™-polarisiert) dargestellt. Bei < 1 ist in o"-Polarisation eine weitere

Linie in der Nahe der Exzitonenergie der undotierten Referenzstruktur beobachtbar, die eben-
falls eine diamagnetische Verschiebung zeigt. Der abrupte Wechsekbeivon einer linearen
Energieverschiebung, wie difUbergange zwischen ANDAU -Niveaus charakteristisch ist, auf

eine quadratische Energieverschiebung, wie er typiscaxXzitonischdJbergange ist, wurde in
GaAs-basierten Quanteagen ebenfalls festgestellt [Yoo97].

Im Bereich kleiner Magnetfelder stimmt die energetische Position der Linien in guter
Naherung mit der zu erwartenden Energig Band-BandUbergainge zwischen ANDAU-
Niveaus von Elektronen unddcherntiberein (durchgezogene und gestrichelte Linien). Im
idealen zweidimensionalen Elektronengas dilt lberginge zwischen ANDAU-Niveaus die
AuswahlregelN, = N,, fur die Quantenzahl desANDAU-Niveaus von Elektron und Loch.
Die Streuung der Ladungsiger an Verunreinigungefitirt in realen Quanterdgen jedoch zu
einer Lockerung dieser Auswahlregel [Lyo88]. In Abb. 2.7 sind deshalbUarginge von
Elektron LANDAU-Niveaus zu Loch lanDAU-Niveaus mitV, = 0 gezeigt. Die besté&ber-
einstimmung mit den experimentellen Daten ergab sichefne effektive Elektronmasse von
m, = 0.15mq, einer Lochmasse vom, = 0.5mq und einer Energie der renormalisierten
Bandiicke von2.808 eV. Dieser Wert entspricht in guterdderung der Energie der nieder
energetischen Flanke im PL-Spektrum gi= 0 T (vgl. Abb. 2.3). Die Oszillationen der
Energie der optischedbergange mit dem Magnetfeld ist auf die Oszillation der Selbstenergie
von Elektron und Loch und auf die Oszillation der exzitonischen Effekte mit dékfaktor
zuriickzufihren [Uen89, LemO00].

In Abb. 2.7b sind die entsprechenden Dati@nodQWS5 dargestellt. i kleine Magnet-
felder kbnnen dieUbergange zwischen den einzelnemNpAu-Niveaus wegen ihrer starken
Verbreiterung nicht getrennt werden. Im Bereich niedriger Magnetfelder ist deshalb nur die La-
ge der hoch energetischen Flanke des PL-Spektrums gezeigt (Quadrate), die der Energie von
Ubergangen der Elektronen in derélNe des ERmI-Niveaus entspricht. Beimififaktor v = 2
ist ebenfalls ein Wechsel der Energieverschiebung der optisdberginge von einer dhe-
rungsweise linearen Aldimgigkeit zu einer quadratischen Abtgigkeit vom Magnetfeld zu
erkennen. Br Fullfaktorenr < 2 entspricht die Energie ddsbergangs exakt der Energie des
Singulett-Trions in der undotierten Referenzstruktur.

Im Vergleich hierzuasst sich in Abb. 2.7a eine leichte Abweichung zwischen der Energie
des neutralen und geladenen Exzitons der undotierten Referenzstruktur uddetgingen in
ModQWs4 fur v < 2 erkennen. Die Ursache hiérfist vor allem im unterschiedlichezonfi-
nementder Ladungstiger durch den Quantentrog zu sehen. Bei ModQW4 handelt es sich um
einen100 A breiten ZnSelZpgBey 0sMgo.10Se Quantentrog. Die Bandtke des Barrieren-
materials ist etwd 40 meV grof3er als die Bandkke desl00 A breiten ZnSelZiny,Bey o6 Se
Referenztroges SQWa3.
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2.3 Optische Eigenschaften semimagnetischer (Zn,Mn)Se
Quantentroge

Im vorangegangenen Kapitel wurden die optischen Eigenschaften von ZnSe-basierten zweidi-
mensionalen Elektronengaseréettert. In nichtmagnetischen Quantégen ist die Zyklotron-
energieiw,. bzw. der Abstand zwischen aufeinander folgendenAu -Niveaus immer gil3er

als die ZZEMAN-Aufspaltung der Elektronen. Das Anlegen eigefieren Magnetfeldegtirt

in diesem Fall dazu, dass bei geradzahligéf&ktoren die gleiche Anzahl von ANDAU -
Niveaus fir Elektronen mit Spin-1/2 und Spin—1/2 besetzt ist. Dies ist schematisch in Abb.
2.8a dargestellt. Die spinaufgespalten&yNDAU -Niveaus des Leitungsbandes sind in Abb. 2.8
durch gepunktete bzw. gestrichelte Linien dargestellt. BieMAN-Aufspaltung der [ANDAU -
Niveaus wird im nichtmagnetischen Fall nur durch den intrinsischen g-Faktor des Leitungsban-
des bestimmt, der in ZnSe-basierten Quantgygn einen Wert vop = 1.15 hat [Ast02b]. Die
durchgezogene Linie markiert die Lage de&rR™MI-Energie in Abkngigkeit des Magnetfeldes

bei einer Elektronendichte van. = 1.7 x 10'! cm~2. Die FERMI-Energie wurde numerisch
durch die Invertierung des Integrals

ne = /D(E,B,T)f(E, Ep,T)dE (2.1)

berechnet. Hierbei ist. die bekannte Elektronendicht¢(E, Er,T) die FERMI-DIRAC-
Verteilung undD(E, B,T') die Zustandsdichte der Elektronen. Zur Vereinfachung wurde die
Berechnungiir 7 = 0 undJd-formige LANDAU-Niveaus durchgéihrt. Die Spinpolarisation des

ElektronengaseBs = (nd"/* — no'/?)/(nd"/* + n.'/?) in Abhangigkeit des Magnetfeldes ist

@ L e Abbildung 2.8: (a) Oben: Schematische Dar-
stellung der Energieverschiebung dexNDAU -
Niveaus des Leitungsbandeir fElektronen mit
Spin £1/2 (gepunktete bzw. gestrichelte Lini-
en) mit dem Magnetfeld in nichtmagnetischen
40 . ZnSe-basierten Quante@gren. Die durchgezoge-

05 M ne Linie markiert die Lage deBERMI-Niveaus
_ bei einer Elektronendichte von, = 1.7 x

LLO"
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Polarisation

10  cm~2. Unten: SpinpolarisationPs =
(" — na® /(nd? + n'’?) des Elektro-
nengases in Abingigkeit des Magnetfeldes. Ei-
ne vollsandige Polarisation des Elektronenga-
ses wird erst beiv = 1 erreicht. (b) Die
entsprechenden Datenirf einen semimagneti-

_ schen (Zn,Mn)Se Quantentrog mit einer Mn-
o Konzentration vonr = 0.01. Bei der gleichen

0 2 4 6 8 10 12 14 Elektronendichte ist die vollghdige Polarisation

Magnetfeld (T) des Elektronengases schon bei 3 erreicht.
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im unteren Teil von Abb. 2.8a gezeigt. Eine vdlstige Spinpolarisation des Elektronengases
lasst sich in diesem Fall nur beiilfaktorenv < 1 erreichen. Br hohere Rllfaktoren nimmt

die Spinpolarisation des Elektronengases bei ungeradifal&oren ein lokales Maximum an
und geht bei geradenififaktoren zuiick auf einen Wert voi’s = 0.

Die Verwendung semimagnetischer (Zn,Mn)Se Quanbgetr erndglicht eine
vollstandige Spinpolarisation des Elektronengases hb#heren HRllfaktoren. Die s-d-
Austauschwechselwirkung der Mn-lonen mit den Leitungsbandmdsn @ihrt zu einem
Anstieg der ZEMAN-Aufspaltung der Elektronen. Die GiRe der ZEMAN-Aufspaltung kann
durch die Mn-Konzentratiofiber einen weiten Bereich variiert werden und éghicht effek-
tive g-Faktoren in der Gif3enordnung vog* =~ 100. Abbildung 2.8b zeigt schematisch die
Energie der laNDAU-Niveaus in Abkangigkeit des Magnetfeldesif eine Mn-Konzentration
x = 0.01. Das Elektronengas ist voléstdig polarisiert, wenn die ZEMAN-Aufspaltung des
Leitungsbanded., doppelt so grol3 ist wie dieERMI-Energie des Elektronengasés bei
B = 0. Die zusitzliche Information, die durch die Spinpolarisation des Elektronengases durch
die Variation der ParametereERMI-Energie und ZEMAN-Aufspaltung gewonnen werden
kann, erndbglicht eine genauere Untersuchung der exzitonischen Effekte in zweidimensionalen
Elektronengasen. Der Einfluss der Spinpolarisation auf die optischen Eigenschaften des 2DEGs
ist der Gegenstand der folgenden Kapitel.

2.3.1 Teilweise spinpolarisierte Elektronengase

Das Verfaltnis von FERMI-Energie und ZEMAN-Aufspaltung ist der mafRgebliche Parameter
durch den die Spinpolarisation des Elektronengases in semimagnetischen Quagatebérein-
flusst wird. Dieses Kapitel beschreibt die charakteristisohederungen der optischen Spek-
tren bei einer teilweisen Spinpolarisation der 2DEGs. Im teilweise spinpolarisierten Fall ist die
FERMI-Energie golier als die halbe ZEMAN-Aufspaltung (Er > 1/2Ey).

Abbildung 2.9a zeigt-"-polarisierte PL-Spektren von ModQWarfverschiedene Mag-
netfelder im Bereich vonB = 0 bis B = 44 T. Bei ModQW3 handelt es sich um
einen symmetrisch modulationsdotierten, £.3Mng qo5Se/Zn 94Bey.06Se Quantentrog mit ei-
ner Elektronendichte von, = 5.8 x 10''em~2. Dies entspricht einer ERMI-Energie von
Er = 8.9 meV. Der Sttigungswert der EEMAN-Aufspaltung des Leitungsbandes durch die
s-d-Austauschwechselwirkung hat im Vergleich hierzu einem Wert #gn= 2.6 meV. In
Analogie zum nichtmagnetischen Fall entwickelt sich das PL-SpektrunBbei 0 bei die-
ser Elektronenkonzentration in eine breite PL-Bande. Die Halbwertsbreite des PL-Signals hat
einen Wert vor8.8 meV und stimmt mit der Gi3e der ERMI-Energieuberein. Durch die
s/p-d-Austauschwechselwirkung verschiebt daspolarisierte PL-Signal im Magnetfeld zu
niedrigeren Energien. Dédber hinausdsst sich eine leichte Verbreiterung des Signals erken-
nen. Ab einem Magnetfeld von etwa = 8 T spaltet das PL-Signal in zwei Linien auf, die mit
steigendem Magnetfeld zuwheren Energien verschieben. Diéhler energetische Linie ver-
schwindet bei etwaB = 15 T und abB = 28 T ist in den Spektren eine weitere Linie in der
Nahe der Exzitonenergie der undotierten Referenzstruktur zu erkennen.

Abb. 2.9b zeigt die Energie der optischelberginge in Abkingigkeit des Magnetfel-
des. Offene bzw. geschlossene Symbole entsprecherozw. o*- polar|5|ertenUbergingen
in ModQW3. Die GbRe der Symbole ist proportional zur Inteésitler Ubergainge in den
Lumineszenzspektren. Zum Vergleich ist die Energie des Exzitons bzw. Singulett-Trions in
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Abbildung 2.9: (a) Ino"-Polarisation detektierte PL-Spektren von ModQWB\ferschiedene
Magnetfelder im Bereich voi8 = 0 bis B = 44 'T. (b) Offene bzw. geschlossene Symbole
repiésentieren die Energie der ém bzw. ot -Polarisation detektierten optischélbergainge

von ModQW3 in Abkingigkeit des Magnetfeldes. Die Energie des geladenen und neutralen
Exzitoniibergangs der undotierten Referenzstruktur SQW1 ist zum Vergleich durch Linien dar-
gestellt.

der undotierten Referenzstruktur gezeigt (gestrichelte und durchgezogene Linien). Bei klei-
nen Magnetfeldern sind in den PL-Spektren von ModQW3 kéiberginge zwischen dis-
kreten LANDAU-Niveaus zu erkennen. In diesem Bereich ist deshalb die energetische Lage
der hoch bzw. nieder energetischen Flanke des Lumineszenzsignals dargestellt. Analog zum
nichtmagnetischen Fall entsprechen diese Energien optidéhergngen von Elektronen am
FERMI-Niveau bzw. an der renormalisierten Bainthe. Die Ladungsdichte im Quantentrog
wurde aus den charakteristisch&nderungen der PL-Spektren in de&ie von ganzzahligen
Fullfaktoren bestimmt. Wie schoiiif den nichtmagnetischen Fall gezetgdert sich die Ener-
gieverschiebung der optischélberginge mit dem Magnetfeld bei = 2 von einer linearen
Verschiebung durch die ANDAU-Quantisierung des Elektronengases zu einer quadratischen
Verschiebung wie sie typischif exzitonischelbergange ist. Die Energieverschiebung wird

im Bereich kleiner Magnetfelder von derRB.LOUIN-formigen Energieverschiebung durch die
s/p-d-Austauschwechselwirkungperlagert. Des Weiteren ist beillfaktoren» < 1 ein opti-
scherUbergang in der Bhe der Energie des neutralen Exzitons der undotierten Referenzstruk-
tur zu beobachten.

Das Verhalten entsprichifif v < 3 qualitativdem Verhalten von nichtmagnetischen Quan-
tentibgen. Die Spinpolarisation des Elektronengases zeigt jedoch deutliche Auswirkungen auf
die Halbwertsbreite des PL-Signals bei kleineren Magnetfeldern. In Abbildung 2.10 ist die Brei-
te des PL-Signals von ModQW2 und ModQW3 bei kleinen Magnetfeldern gezeigt. Bei Mod-
QW2 handelt es sich ebenfalls um einen symmetrisch modulationsdotierten Quantentrog mit
einer Mn-Konzentration vom = 0.005. Die Elektronendichte im Quantentrog hat einen Wert
vonn, = 3.2 x 10''em 2. Dies entspricht einer BERMI-Energie vonEr = 4.9 meV. Bei
B = 0 stimmt dieser Wert mit der Breite des Lumineszenzsignals von ModQWé2ein. Mit
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Abbildung 2.10: (a) Halbwertsbreite des PL-Signals von ModQW?2 in Abgigkeit vom Mag-
netfeld. Geschlossene bzw. offene Symbole entsprechen Datert abgw. o~ -polarisierten
Spektren. (b) Halbwertsbreite des PL-Signals von ModQWS3. (c) Schematische Darstellung
der Spinpolarisation des 2DEGs durch die s-d-Austauschwechselwirkung im Magnetfeld. Die
L ANDAU -Quantisierung ist vernadsigt.

steigendem Magnetfeld nimmt die Halbwertsbreite des LumineszenzsignaisRolarisation

bis zur Sttigung der ZEMAN-Aufspaltung zu. Inoc—-Polarisation nimmt die Breite des Si-
gnals symmetrisch ab. Wenn man diaNDAU-Quantisierung des Elektronengasesaulrst
vernachéssigt, fangt die FERMI-Energie fir Elektronen unterschiedlichen Spins nur von der
ZEEMAN-Aufspaltung des Leitungsbandes ab. Dies ist schematisch in Abb. 2.10c dargestellt.
Der Unterschied der&Rmi-Energie fir Elektronen mit Spin-1/2 und —1/2 entspricht genau

der ZEEMAN-Aufspaltung des Leitungsbandes. Die zu erwartende Breite des Lumineszenz-
signals fir Band-BandJbergange zwischen Elektronen des 2DEGs und lokalisieriarhern
entspricht inro*-Polarisation dem Wert derEH':eM|-EnergieEl;1/2 fur Elektronen mit Spin-1/2

und ino—-Polarisation dem Wert derEH'?M|-EnergieE;1/2 fur Elektronen mit Spin-1/2. Eine
Simulation der ZEMAN-Aufspaltung der Leitungsband Zaside bei einer Mn-Konzentration
vonz = 0.005 ist in Abb. 2.10a durch Linien dargestellt. Dinderung der ERMI-Energien

fur Elektronen mit Spint1/2 entspricht sehr genau der tatflich gemessenen Breite des PL-
Signals in der jeweiligen Polarisation. Die leichten Oszillationen der experimentell gemesse-
nen Halbwertsbreite ist auf die Oszillation dezfvi-Energie durch das Springen desrMiI-
Niveaus auf dasachste niedrigere ANDAU-Niveau zuiickzufihren.

Die FERMI-Energie vonEr = 4.9 meV bei B = 0 liegt ungeé&hr in der Gélenordnung
der Bindungsenergie des Trions vélj = 4.5meV. Es ist also zu erwarten, dass das Trion
nicht mehr stabil gegérber Dissoziation in Exziton und Elektron ist. Die Bindungsenergie des
Exzitons vonE, ~ 30meV Ubersteigt die ERMI-Energie bei weitem. Das Exzitonirsste
bei dieser Elektronendichte noch stabil sein und einen deutlichen Einfluss auf die PL-Spektren
haben. DiAnderung der Halbwertsbreite der Lumineszenzbande in der jeweiligen Polarisation
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spricht jedoch daifr, dass es sich bei den optischghergangen biss = 2 um Band-Band-
Ubergange handelt.

Die Anderung der Halbwertsbreite des Lumineszenzsignals von ModQW3 mit dem Mag-
netfeld istin Abb. 2.10b gezeigt. Die Elektronenkonzentration im Quantentrog hat in ModQW3
einen Wert vom, = 5.8 x 10''em 2. Das entspricht einerBRMI-Energie vonEr = 8.9 meV
bei B = 0. Das Verhalten entspricht qualitativ dem von ModQW?2. DeeKIAN-Aufspaltung
bewirkt eine Spinpolarisation des 2DEGs. Die Halbwertsbreite des Lumineszenzsignals folgt
ungefhr der theoretisch zu erwartend&nderung vonEfW. Die Anderung der Halbwerts-
breite ist jedoch inr~-Polarisation etwas gfier und ino"-Polarisation etwas kleiner als sich
aus derAnderung vonE:"/? durch die ZEMAN-Aufspaltung erwarten liefe.

2.3.2 \Vollstindig spinpolarisierte Elektronengase

Die Analyse vollsdndig polarisierter Elektronengase liefert aiztiche Informationen, die zur
Identifikation der in den optischen Spektren beobachteteergange genutzt werderdknen.

Um eine vollséndige Spinpolarisation des 2DEGs béilfaktorenv > 1 zu erreichen, muss

die absolute ZEMAN-Aufspaltung des Leitungsbandes doppelt so grol3 sein wie ek
Energie des Elektronengases Bei= 0. Eine ertdohte ZZEMAN-Aufspaltung @ihrt jedoch nicht

nur zu einer Spinpolarisation des 2DEGs, sondern hatbgsrhinaus einen starken Einfluss
auf die Stabiliat geladener Exzitonen. Im Singulett-Zustand des Trions sind die Spins der bei-
den Elektronen antiparallel. Falls dieEZMAN-Aufspaltung des Leitungsbandes die Bindungs-
energie des zweiten Elektroiibersteigt, fihrt dies zur Dissoziation des Trions. In Abbildung
2.11 ist dies exemplarisclif SQW2 dargestellt. Bei SQW2 handelt es sich um einen nominell
undotierten ZggssMng o35S€/Zny 4Bey 06Se Quantentrog. Die Bildeinlage zeigt das Lumines-
zenzspektrum von SQW2 bél = 0 und7 = 1.6 K. Die beiden Linien be2.8134 eV bzw.
2.8081 eV lassen sich der Rekombination des Exzitons bzw. des Singulett-Trions zuordnen.
Die Elektronendichte im Quantentrog wurde aus dem &nis der Oszillatorgtrke von neu-
tralem und geladenem Exziton in Reflexionsspektren zu einem Werntyen3 x 101° cm—2
bestimmit.
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Die Energie des " -polarisierten Exzitotibergangs in Abaingigkeit vom Magnetfeld ist
in Abb. 2.11 durch Dreiecke dargestellt. Die groReeKIAN-Aufspaltung des Valenzbandes
fuhrt dazu, dass—-polarisierteUberginge schon bei sehr kleinen Magnetfeldern nicht mehr
stattfinden, da sie thermisch nicht mehr besetzt sind. Die Oszillationen der Energie des Exzitons
bei hohen Magnetfeldern sind auf das Aufbrechen durchddieAustauschwechselwirkung
antiferromagnetisch gekoppelter Mn-lonen tmkzufihren (siehe Kap. 1.2.3). Das Aufbre-
chen dieser Paare bewirkt einen sprunghaften Anstieg der Magnetisierung bei Vielfachen von
B ~ 19 T. Dies fuhrt zu einem Anstieg derZ=EMAN-Aufspaltung und somit zu einer Energie-
erniedrigung des " polarisierten Exzitoidbergangs. Zuzlich fuhrt die diamagnetische Ver-
schiebung des Exzitons zu einem quadratischen Anstieg der Exzitonenergie mit dem Mag-
netfeld. Die Oszillation der Exzitonenergie ergibt sich ausldieerlagerung dieser beiden Ef-
fekte.

Die Energie des Singulett-Trions ist in Abb. 2.11 durch Kreise dargestellt. BiAN-
Aufspaltung des Leitungsbandeghft bei einem Magnetfeld vo®8 = 0.8 T zur Disso-
ziation des geladenen Exzitons. Der energetische Abstand der geladenen und neutralen Ex-
zitonlinie betagt 5.3 meV. Die FERMI-Energie hat bei einer Elektronenkonzentration von
n. = 3 x 101° cm™2 einen Wert vonEr ~ 0.3 meV. Die Energiedifferenz zwischen gela-
dener und neutraler Exzitonlinie steigt nach Gleichung 1.55 im Bereich kleiner Elektronen-
dichten linear mit der ERMI-Energie. Dies liefert einen Wertif die Bindungsenergie des
Trions vonE;*~ ~ 5.0 meV. Die ZEEMAN-Aufspaltung des Leitungsbandeshft bei einer
Mn-Konzentration vonr = 0.035 bei einem Magnetfeld vo3 = 0.8 T zum Verschwin-
den des Trioiilbergangs in den Lumineszenzspektren. DEe MAN-Aufspaltung des Leitungs-
bandes hat bei diesem Magnetfeld einen Wert von wigef.0 meV und Ubersteigt somit
die Bindungsenergie des zweiten Elektrons. Der dominierende Faktor, der in niedrig dotierten
Strukturen f@ir das Verschwinden des Trions in den Lumineszenzspektren verantwortlich ist, ist
das Verfaltnis von ZEMAN-Aufspaltung der Elektronen und Bindungsenergie des Trions. Bei
hoheren Elektronendichten lassen sich Abweichungen von diesem Verhalten feststellen.

Abbildung 2.12a zeigt PL- und PLE-Spektren von ModQW6 Bek= 0 und einer Tem-
peratur vonl.6 K. Bei ModQW6 handelt es sich um einen symmetrisch modulationsdotier-
ten Zny g65Mng 035S€/Zny 94Bey 0sSe Quantentrog der Breit#)0 A. Die Elektronendichte im
Quantentrog hat einen Wert vax9 x 10! cm~2. Dies entspricht einer ERMI-Energie von
Er = 4.4 meV. Dieser Wert ist in gutetlbereinstimmung mit der Halbwertsbreite des PL-
Signals vond.7 meV. Im PLE-Spektrum sind zwei Linien zu erkennen. Die Absorptionskante
setzt bei der hoch energetischen Flanke des PL-Signals ein, wig emén optischefUber-
gang zwischen Valenzband in die freien Leitungsban@mnast oberhalb dessRmi-Niveaus zu
erwarten ist (vgl. Kap. 1.5.3). Wie im Folgenden gezeigt wigdst sich aus der zirkularen Po-
larisation diese&)bergangs im Magnetfeld schlieRen, dass diese Linie auf die Erzeugung eines
geladenen Exzitons ziikckzufihren ist. Die Linie ist in Abb. 2.12a daher mit~ bezeichnet.

Die zweite, ldher energetische Linie im PLE-Spektrum ist auf die resonante Erzeugung eines
Exzitons zuiickzutihren. Diese Linie zeigt eine deutliche Verbreiterung auf der hoch energe-
tischen Seite. Die Verbreiterung ist auf eine Streuung der Exzitonen mit den Elektronen des
2DEGs zuickzufihren [Sur01, Ess03].

Die energetische Verschiebung der Linien in den PLE-Spektren mit dem Magnetfeld ist
in Abb. 2.12b gezeigt. Offene Symbole répentieren -polarisiertéUberginge, geschlossene
Symbole entsprechem™-polarisiertenUbergaingen. Im Gegensatz zu PL-Messungen liefern
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Abbildung 2.12: (a) PL-und PLE-Spektrum von ModQW26 bei= 0 undT = 1.6 K. (b)
Energie der in den PLE-Spektren beobachtbafberginge in Abléngigkeit vom Magnetfeld.
Offene (geschlossene) Symbole id@gentierem — -polarisierte ¢ -polarisierte)\Uberginge.

PLE-Messungen auch Informationgher angeregte Zustde des Quantentroges. Die Energie
des LeichtloclibergangsX;, und desUbergangs zwischen dem zweiten Quantentrogniveau
des Leitungsbandes und dem ersten Quantentrogniveau des Schwerloch¥anggssind
in Abb. 2.12 durch Sterne bzw. Quadrate dargestellt. Die durch Rauteisegpierten Daten
entsprechen der Energie des Schwerlochexzitons. Die Energie des geladenen Exzitons ist durch
Dreiecke dargestellt. Ia—-Polarisation ist die Trionlini@ber den gesamten Magnetfeldbereich
beobachtbar. Inr™-Polarisation hingegen verschwindet sie bei einem MagnetfeldRon
0.5 T. Dies legt nahe, dass es sich bei der nieder energetischen Linie nicht um einen Band-Band-
Ubergang, sondern um ein geladenes Exziton handelt, dessen Formation durch die Polarisation
des 2DEGs unterdckt wird.

Die FERMI-Energie hat in ModQW®6 einen Wert voA = 4.4 meV. Dieser Wert

liegt in der GbRRenordnung der Trionbindungsenergie \Efﬁg = 4.5 meV in einem100 A
breiten ZnSe/Z#y,Bey osSe Trog. Es ist zu erwarten, dass bei dieser Elektronenkonzentrati-
on keine Trion Formation mehr @glich ist. Eine vollsaindige Abschirmung der @JLOMB-
Wechselwirkung zwischen dem optisch erzeugten Loch und den Elektronen ist in zweidi-
mensionalen Strukturen auchirfsehr hohe Elektronendichtelv{ ~ FE'x) nicht moglich.

Dies filhrt deshalb Ausbildung eines gebundenen Zustands zwischen Elektron untlDash.
CouLoMB-Potenzial des optisch erzeugten Locbhrt deshalb auch bei hohen Elektronen-
dichten zu Ausbildung eines zweifach besetztemuComB-gebundenen Zustands (Singulett-
Trion). Nach BROwN et al. sind in Absorptionsspektren deshalb prinzipiell drei Absorptions-
kantenw,, wy undws zu erwarten, die aus der Besetzung dessComB-gebundenen Zustan-
des durch zwei (Trion) ein (Exziton) bzw. kein (Band-Bddbergang) Elektron resultieren
[Bro96]. Der energetische Abstand — w, entspricht der minimalen Energie, die ki¢igt wird

um eines der gebundenen Elektronen des doppelt besetzten Zustandes zu entfeoven. B

SDie theoretisch berechnete Bindungsenergie zwischen Elektron und Loch éndigkeit der Elektronen-
dichte ist in Abb. 1.15 dargestellt.
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et al. zeigten theoretisch, dass die Absorption zweidimensionaler Elektronditgaseinen
weiten Bereich von Elektronendichten durch die Absorptionskantennd w, des zweifach
bzw. einfach @uLoMB-gebundenen Zustandes bestimmt wird. In den berechneten Absorpti-
onsspektren ist keine Signatur der Absorption des Kontinuug)sz( erkennen. Experimentell
konnten die Autoren in GaAs-basierten Quantiégén nur die Absorption an der Absorptions-
kantew; nachweisen.

Die Trionlinie verschwindet inr"-Polarisation schon in kleinen Magnetfeldern. Die Ab-
sorption durch das Exziton bleibt in dieser Polarisafitier den gesamten Magnetfeldbereich
erhalten. Mit steigendem Magnetfeld undrer werdender ANDAU -Quantisierung entwickelt
sich die zur hoch energetischen Seite verbreiterte Exzitonlinie in eine Serie diskreter Exziton-
Zyklotron-Resonanzen [Yak97]. Die Exziton-Zyklotron-Resonanz ist ein kombinierter Prozess,
bei dem vahrend der Erzeugung des Exzitons&uabch ein Elektron aus besetztealDAU -
Niveaus in ein freies ANDAU-Niveau angehoben wird.

2T

3 / : E Abbildung 2.13: In o -Polarisation detek-

- tierte PL-Spektren von ModQW&éif ver-
: 17] schiedene Magnetfelder in einem Bereich

von B = 0 bis B = 20 T. Die Messungen
wurden bei einer Temperatur véh= 1.6 K
durchgeiihrt.
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274 276 278 280 282
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Der Einfluss eines Magnetfeldes auf das PL-Signal von ModQWS®6 ist Abbildung 2.13
dargestellt. In Abb. 2.13 sind™-polarisierte Lumineszenzspektreir Magnetfelder im Be-
reich zwischenB = 0 und B = 20 T bei einer Temperatur voih.6 K gezeigt. Die Inten-
sitat der Spektren ist in logarithmischer Darstellung angegeben. Die Lini2.&#i0 eV im
Spektrum beiB = 0 wird im Folgenden als A-Linie bezeichnet. Sie zeigt eine Verbreiterung
zur nieder energetischen Seite hin und besitzt eine Halbwertsbreite, die ina&r@&rdnung
der FERMI-Energie liegt. Im Magnetfeld verschiebt das Lumineszenzsignal wegen der grol3en
ZEEMAN-Aufspaltung inc™-Polarisation schnell zu niedrigeren EnergienoinPolarisation
verschwindet das Signal schon bei sehr kleinen Feldern. Bei einem Magnetfeltixan8 T
ist 8.9 meV oberhalb der A-Linie eine zweite Linie in den PL-Spektren beobachtbar, die im
Folgenden als B-Linie bezeichnet wird. Bis zu einem Magnetfeld Boa- 11 T gewinnt
die B-Linie mit steigendem Magnetfeld an Inte@dsitAb dieser Magnetfeldstke ist in den
PL-Spektren eine dritte Linie beobachtbar, die energetisch zwischen der A- und der B-Linie
liegt. Mit zunehmendem Magnetfeld gewinnt diegéisergang an Intensit und die anderen
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Abbildung 2.14: (a) Energie der im ™" -polarisierten PL-Spektren von ModQW6 beobachteten
Uberdginge in Ablingigkeit vom Magnetfeld (Symbole). Die Energie des Exzitons in der un-
dotierten Referenzstruktur SQW?2 ist zum Vergleich durch eine durchgezogene Linie gezeigt.
Bildeinlage: Energie der B-Linie nach der Subtraktion der Exziton Energie. (b) Halbwertsbreite
der A-Linie (Punkte) und Energiedifferenz von A- und B-Linie (Dreiecke). Zum Vergleich ist
die berechnetBERMI-Energie von Elektronen mit Spinl/2 durch eine durchgezogene Linie
gezeigt.

beiden Linien verschwinden. Die dritte Linie bleibt auch bei hohen Magnetfeldern stabil. Bei
der schwachen Linie, die energetisch urddef33 meV unterhalb der B-Linie liegt handelt

es sich um eine Phonon-Replik der B-Linie. Die Phonon-Replik verschiiedt den ganzen
Magnetfeldbereich parallel zur B-Linie. Die Energie des LO-Phonons hat in ZnSe-basierten
Strukturen einen Wert voB2.5 meV.

Die Energie der optischddberginge in Abkngigkeit des Magnetfeldes ist in Abb. 2.14a
zusammengefasst. Zum Vergleich ist die Energie von neutralem und geladenem Exziton in der
nominell undotierten Referenzstruktur SQW2 gezeigt (durchgezogene und gestrichelte Linien).
Im Bereich hoher Magnetfelder (<« 1) stimmt die Energie des in ModQW®6 beobachteten
Ubergangs in guter &herung mit der Energie des Exzitdrergangs in der undotierten Refe-
renzstruktuiberein. Die Wiederherstellung des Exziidwergangs beiillfaktorenr < 1 wur-
de ebenfalls in nichtmagnetischen Quantégéen beobachtet. Bei der Linie, die das Spektrum
abr = 1 dominiert, handelt es sich um die Rekombination eines neutralen Exzitons.

In der undotierten Referenzstruktur verschwindet das geladene Exziton, wenn die
ZEEMAN-Aufspaltung des Leitungsbande®8er ist als die Bindungsenergie des zweiten Elek-
trons. Bei einer Mn-Konzentration van= 0.035 findet die Dissoziation des Trions bei einem
Magnetfeld vonB = 0.8 T statt. Es ist zu erwarten, dass das geladene Exziton in detest
dotierten Strukturen ebenfalls bei diesem Magnetfeld dissoziiert. Die Emissionsspektren zeigen
jedoch deutliche Abweichungen zu diesem Verhalten. Die A-Linie, die sich durch die steigende
Dotierung aus derﬂ(;-Ubergang entwickelt, ist Abb. 2.14a durch @it Kreise dargestellt.

Im Gegensatz zu der undotierten Referenzstruktur ist diese Linie bis Zllfaktor v = 1
stabil.
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Die Halbwertsbreite der A-Linie in Aldmgigkeit vom Magnetfeld ist in Abb. 2.14b durch
Dreiecke dargestellt. Die Halbwertsbreite zeigt das gleiche Verhalten wig esliveise pola-
risierte Elektronengase im vorigen Kapitel beschrieben wurdeBBei0 entspricht die Halb-
wertsbreite der Linie ungahr der FERMI-Energie vonEr = 4.4 meV. Mit der Polarisation
des Elektronengases durch dieeMAN-Aufspaltung des Leitungsbandes steigt derMI-
Energie fir Elektronen mit Spin-1/2 (vgl. Abb. 2.10b). Die Halbwertsbreite der A-Linie in
oT-Polarisation steigt ebenfalls bis zu einem Magnetfeld ¥bn= 2.8 T. Die theoretisch
zu erwartende EEMAN-Aufspaltung des Leitungsbandes hat bei einer Mn-Konzentration von
x = 0.035 bei diesem Magnetfeld einen Wert voR.8 meV. Die Halbwertsbreite der A-Linie
ist bei diesem Magnetfeld auf).8 meV angewachsen, was ungéf der doppelten Breite bei
B = 0 entspricht. Das Elektronengas ist also vélistig polarisiert. Br hobhere Magnetfelder
oszilliert die Breite der A-Linie mit dem ERMI-Niveau, dasiir steigende Magnetfelder in nied-
rigere LANDAU -Niveaus springt. Die berechnete ®vi-Energie fir Elektronen beil’ = 1.6 K
mit Spin —1/2 ist in Abb. 2.14b durch eine durchgezogene Linie dargestellt. Bei der Berech-
nung wurden IORENTZzformig verbreiterte kNDAU-Niveaus mit einer Breite vohi = 2 meV
angenommen. Zur Berechnung der Energie demAu -Niveaus wurde eine effektive Masse
vonm, = 0.15my und eine Mn-Konzentration van = 0.035 verwendet (vgl. Glg. 1.33).

Das Verhalten der A-Linie entspricht qualitativ dem Verhalten der breiten Lumineszenz-
bande, die in den nichtmagnetischen Quante@n beobachtet wird. Der Unterschied zu den
PL-Spektren semimagnetischer Quantégér mit kleinerer Mn-Konzentration besteht in dem
Auftauchen der B-Linie. Bei dem gleichen Magnetfeld bei dem das Singulett-Trion in der undo-
tierten Referenzstruktur dissoziiert, wird in den PL-Spektren des modulationsdotierten Quan-
tentrogs die B-Linie beobachtbar, die mit steigendem Magnetfeld an Iréegsiinnt. Die A-
bzw. B-Linie kann deshalb als gebundener Zustand von zwei Elektronen (Trion) bzw. einem
Elektron an ein Valenzbandloch (Exziton) interpretiert werden.

Die Energiedifferenz der beidedbergange ist in Abb. 2.14b durch Kreise dargestellt.
Der Abstand der beiden Linien oszilliert mit deeiRmi-Energie tir Elektronen mit SpirE;1/2.

Diese Tatsache entspricht ebenfalls der Interpretation der A- und B-Linie als trionischem und
exzitonischem Zustand, da die Energiedifferenz zwischen neutralem und geladenem Exziton
nachAXT = E, + Er von der FERMI-Energie abhngt.

Die B-Linie wird im Bereichy < 1 gleichzeitig mit demUbergang des neutralen Ex-
ziton beobachtet. Des Weiteren ist die Energie der B-Linietbei 1 im Vergleich zur Ex-
zitonenergie der undotierten Referenzstruktur dhdren Energien verschoben. Die Energie-
verschiebung deBlbergangs muss ihre Ursache in der Anwesenheit des 2DEGs haben. Der
mogliche Ursprung der B-Linie wird im Folgenden diskutiert. Um den Einfluss adsmzaN-
Aufspaltung vom Einfluss des 2DEGs auf die Energieverschiebung der B-Linie zu trennen wur-
de die ZEMAN-Aufspaltung des Exzitons der undotierten Referenzstruktur von der Energie
der B-Linie subtrahiert. Das Ergebnis zeigt die Bildeinlage von Abb. 2.14a. Bei niedrigen F
faktoren oszilliert die Energie mit dereRMI-Energie. Im Bereich vo2 > v > 1 steigt die
Energie ungethr mit der halben Zyklotronenergie. Die Zyklotronenergie in ZnSe hat bei einer
effektiven Elektronenmasse ven. = 0.15m, einen Wert vorfiw® = 0.77 meV/T. Ab v < 1
steigt die Energie der B-Linie linear mit dem Magnetfeld an, mit einem Wert der ahgdér
ganzen Zyklotronenergie entspricht.

Fur den Ursprung der B-Linie lassen sich zwei verschiedene Mechanismen verantwort-
lich machen: (i) Ein mglicher Prozess, der einen linearen Anstieg der Energie der A-Linie
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mit ~w? im Magnetfeld fir v < 1 erklaren kann, ist eine inverse Exziton-Zyklotron-Resonanz,
d.h. wahrend der Rekombination des Exzitons findet @ivrergang eines Elektrons aus dem
LANDAU-Niveau mit N, = 1 in das niedrigste ANDAU-Niveau mit N, = 0 statt. Fir die
Energie dieses kombinierten Prozesses ergibt/sich = Ex + hw?. Die Intensiat dieses Pro-
zesses muss eine starke Alblgigkeit von der Besetzung degaNDAU-Niveaus mitN, = 1
haben. Der Prozess verschwindet wenn ffas= 1 LANDAU-Niveau nicht mehr thermisch
besetzt ist. Experimentell wird beobachtet, dass die Iné&ndér Linie beir = 1 stark ab-
nimmt. (ii) Ein weiterer Prozess der den linearen Anstieg mit der Zyklotronenergiarenkl
kann, ist die Rekombination eines Magnetoexzitons, das aus einem Elektron ausdeaul:
Niveau mitN, = 1 und einem Loch aus demaNDAU-Niveau mit N, = 0 aufgebaut ist. Die
CouLomB-Wechselwirkung solcher Exzitonen kann im Rahmen der Magnetoexziton-Theorie
beschrieben werden. Die Magnetoexziton-Theorie ist eigentlich nur im Grenzfall hoher Ma-
gnetfelder fw. > FE;X) und in der Nathe ganzzahliger (Hifaktoren anwendbar. Die Bedin-
gunghiw, > EX ist in den untersuchten ZnSe-basierten Quanibgetn bei den Magnetfeldern
B < 40 T nicht erfullt. Die Magnetoexziton-Theorie soll im Folgenden jedoidh éine qua-
litative Interpretation der Daten benutzt werden. Ein MagnetoexzitonenNWX{,) wird aus
Zustinden aus dem ElektronabiDAU-Niveau N, und Loch-LANDAU-Niveau NNV, aufgebaut.
Nach BrcHkov und RASHBA sind Magnetoexzitonen MXY,,/V;) an der FERMI-Energie in
der Nahe ganzzahligeriffaktoren stabil [Byc91]. Optisch erlaubt sind nUbergange von
Magnetoexzitonen mitv, = NV,,. Diese Auswahlregel wird jedoch durch Streuung der Magne-
toexzitonen an Elektronen miY¥, = 1 gelockert. Die Rekombination eines Magnetoexzitons
MX(1,0) kann somit nach RsHBA et al. fur das Auftreten der Zyklotronsatelliten in deéhe
von v = 1 verantwortlich sein [Ras00]. MX(1,0) ist nur bei = 1 stabil, da dasV. = 0
L ANDAU-Niveau vollséindig gefillt sein muss. Beir < 1 nimmt die Intensét des MX(1,0)-
Ubergangs sehr schnell ab und tlsergang verschwindet so schnell wie es die Homogenit
der Probe erlaubt. Der energetische Abstand zum Magnetoexziton mit der niedrigsten Energie
MX(0,0) bzw. X entspricht der Zyklotronenergiev..

Beide oben eduterten Prozessé&knen den Anstieg der B-Linie mitv. bei Rillfaktoren
v < 1 erklaren. Um festzustellen welcher Prozess die wahrscheinlichere Urdactee fA-
Linie ist, wurden temperaturabhgige Messungen durchgéft. Das Ergebnis der Messungen
bei B = 11 T ist in Abbildung 2.15 gezeigt. Deritffaktor hat bei diesem Magnetfeld einen
Wert vonr 2 1. Die Ertbhung der Temperatur bewirkt in diesem Fall eirégletre thermische
Besetzung de®V, = 1 LANDAU-Niveaus und eine Endlkerung desV, = 0 Niveaus. Die
vollstandige Spinpolarisation des Elektronengases bldder den ganzen Temperaturbereich
erhalten. Dies ist in Abb. 2.15a veranschaulicht. Die Simulation @&VAN-Aufspaltung des
Leitungsbandes in Aliingigkeit der Temperatur bé? = 11 T ist in Abb. 2.15a durch ei-
ne durchgezogene Linie dargestellt. Die Zyklotronenergie ist uradig von der Temperatur
und ist in Abb. 2.15a durch eine gestrichelte Linie dargestellt. DieNAN-Aufspaltung ist
im ganzen dargestellten Temperaturbereidb3gr als die Zyklotronenergie. Detllfaktor ist
ebenfalls unakdngig von der Temperatur. Wegen> 1 sind bei diesem Magnetfeld nur 2
L ANDAU-Niveaus besetzt. Die energetisch niedrigstambAu -Niveaus sindiber den ganzen
Temperaturbereich also die Niveaus Wit = 0 und N, = 1 der Elektronen mit Spir-1/2.

Bei B = 11 T sind im Spektrum von ModQW®6 drei Linien zu erkennen. Abbildung
2.15b zeigt die Ablngigkeit der relativen Intensit dieser drei Linien von der Temperatur.
Die Intensitt der A-Linie bzw. des Singulett-Trions (Kreisegrigt nur schwach von der Tem-
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peratur ab. Ihre Intensit bleibtiiber den gesamten Temperaturbereich nahezu konstant. Die
Intensifit der Exzitonlinie (Quadrate) nimmt mit steigender Temperatur deutlich ahrend

die Intensiat der ldher energetischen B-Linie (Dreiecke) deutlich abnimmt. Dies widerspricht
der Vermutung, dass es sich bei der B-Linie um eine inverse Exziton-Zyklotron-Resonanz han-
delt, bei der ein Exziton rekombiniert und gleichzeitig ein Elektron voanbAu -Niveau mit

N, = 1 auf den frei werdenden Platz imabDAU-Niveau mit N, = 0 fallt. Durch Ertohung

der Temperatur wird da&, = 1 LANDAU-Niveau sarker besetzt. Die Wahrscheinlichkeitr f
einen solchen Prozessigste also zunehmen. Experimentell zeigt sich jedoch, dass die Inten-
sitat desUbergangs mit steigender Temperatur abnimmt. Dies entspricht dem Verhalten, wie
es fur die Intensiat der Rekombination eines MX(1,0) zu erwarteare: Wie bereits erahnt

ist dieserUbergang optisch verboten. Di§, = N, Auswahlregel kann nur durch Streuung
des Magnetoexzitons an einem weiteren Elektron aus 8fiem= 1 LANDAU-Niveau gelo-

ckert werden. Die Intengit der A-Linie misste folglich mit steigender Besetzung dés= 1
LANDAU-Niveaus ebenfalls ansteigen. Eine &nlang der Temperatuiéhrt jedoch nicht nur zu
einer vermehrten Besetzung vofy, = 1 Zustinden, sondern gleichzeitig zu einer Eike-

rung desN, = 0 LANDAU-Niveaus. Ein MX(1,0) ist jedoch nur stabil, wenn d&s = 0
LANDAU-Niveau vollsandig geiillt ist [Byc91]. Dies tihrt zur starken Abnahme der Intefdsit

der B-Linie mit der Temperatur.

Bei den experimentellen Daten in Abb. 2.15b wurde die Besetzungvdes 1 Niveaus
durch eine thermische Umverteilung zwischen d&mn = 1 und N. = 0 Niveau erreicht.
Bei einerAnderung der Besetzung dé§ = 1 LANDAU-Niveaus durch eine VergRerung
des HRlllfaktors mittels einer Verkleinerung des Magnetfeldes nimmt die Ini&ndér B-Linie
mit groRer werdendem (Hfaktor im Bereichl < v < 2 monoton zu (nicht gezeigt). Dies
entspricht ebenfalls dem Verhalten, wie é@s éin Magnetoexziton MX(1,0) zu erwarterave,
da mit steigendemififaktor die Anzahl der potentiellen Streupartnerd@rhwird.

Die Voraussagen der Magnetoexziton-Theorie sind in guter qualitéflvereinstimmung
mit den experimentellen Ergebnissen in déxhld vonr ~ 1. Es liegt nahe, dass die B-Linie
auch fir kleinere Magnetfelder, d.hif Fillfaktorenv > 1, als das jeweils stabile Magnetoex-
ziton interpretiert werden kann. Dieses Magnetoexziton wird aus Lociraesh desV, = 0
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L ANDAU-Niveaus und Elektronzustden des jeweiligenANDAU -Niveaus am ERMI-Niveau
gebildet.

2.4 Zusammenfassung und Diskussion

In den vorangegangenen Kapiteln wurden exzitonische Effekte in modulationsdotierten ZnSe
bzw. (Zn,Mn)Se Quanteriigen beschrieben. Der Einfluss einer steigenden Dotierung auf die
Spektrenform kann wie folgt zusammengefasst werden: Mit wachsender Elektronengaskonzen-
tration entwickelt sich die Trionlinie in Lumineszenzspektren in eine verbreitete Lumineszenz-
bande. Im Bereich kleiner Elektronendichten (< 3 x 10* e¢cm~2) entspricht die Form der

Linie einer zur nieder energetischen Seite asymmetrisch verbreiterten TrionliniedtBzren
Elektronendichten wird die Spektrenform durch die thermische Besetzung der Ldauoidwrist
bzw. durch eine Lokalisierung derdcher beeinflusst. Die Halbwertsbreite der Linie steht in
direktem Zusammenhang mit deeRmI-Energie des Elektronengasétbersteigt die ERMI-
Energie die inhomogene Verbreiterung détsergangs, kann aus der Halbwertsbreite der ver-
breiterten Trionlinie die Elektronengaskonzentration abg@zthverden.

In einemaulieren Magnetfeld entspricht die Breite der Linie deri#i-Energie des je-
weiligen Subbandes mit Spinl/2. Die optischerlUbergange knnen im Bereichy > 2 als
Ubergange zwischen Einteilchenzésiden interpretiert werden. Die Energieverschiebung der
Ubergange im Magnetfeld wird in diesem Fall hauitslich durch die lineare Energiever-
schiebung der Elektron- und Lochzaste durch die ANDAU-Quantisierung bestimmt. Die
LANDAU-Niveaus der Elektronen sind stark verbreitert uichiken nur im Bereich niedriger
Fullfaktoren als diskrete Linien beobachtet werden. Beiififéktor v = 2 andert sich die
Energieverschiebung der optischBiberginge mit dem Magnetfeld von einer linearen Ver-
schiebung durch die ANDAU-Quantisierung in eine quadratische Verschiebung, wiesidié
diamagnetische Verschiebung exzitonisddbergange charakteristisch ist. In nicht volisidig
polarisierten Elektronengasen entspricht die Energie der diamagnetisch verschiebenden Linie
der Energie des Singulett-Trions der entsprechenden undotierten Referenzstruktured. Bei
ist in diesem Fall in den Spektren eine weitere Linie bei der Exzitonenergie der undotierten Re-
ferenzstrukturen zu beobachten. Die Energieverschiebung dieser Linie im Magnetfeld entspricht
der diamagnetischen Verschiebung des Exzitons der entsprechenden undotierten Referenzstruk-
turen. In semimagnetischen Quantégen wird die lineare Energieverschiebung im Bereich
v < 2 durch die BRILLOUIN-artige Energianderung der Leitungs- und Valenzbandaunstie
aufgrund ders/p-dAustauschwechselwirkunigberlagert. DetUbergang von laNDAu-artiger
zu exzitonartiger Verschiebung findet in Elektronengasen, die schonib&ktoreny > 2
vollstandig spinpolarisiert sind, bei= 1 statt.

Der abrupte Wechsel vonANDAU -artiger zu exzitonartiger Verschiebung ist theoretisch
noch nicht vollshndig verstanden. Als agliche Erkhrung dieses abrupten Wechsels bei diesem
Fullfaktor wird in der Literatur eine verborgene Symmetrie des zweidimensionalen Elektronen-
systems beir < 2 genannt [Ras00, Mac90], die dazilhft dass alle optischedbergange
die Energie des MX(0,0) Magnetoexzitons besitzen. Nur symmetrisch dotierte Quagéentr
besitzen diese Symmetrie. In asymmetrisch dotierten Quadggrtrsollte also keine diamag-
netische Verschiebung der optischeberginge beobachtbar sein. Diese Voraussage konnte
experimentell in dieser Arbeit niclitberpiift werden, da keine einseitig modulationsdotierten
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Quantentbge mit ausreichend hoher Elektronendichte zuriguhg standen. Im Widerspruch
dazu, dass die versteckte Symmetrierbei 2 die Ursacheiir die diamagnetische Verschiebung
der optischertJberdgange ist, steht das experimentelle Ergebnis, dass bei zwei Linien im
Spektrum beobachtet werden, die als Singulett-Trion und neutrales Exziton identifiziert wer-
den Kdnnen. Die Formation eines Singulett-Trions ist unter den Bedingungen der versteckten
Symmetrie verboten [Ras00].

Wie oben bereits eriahnt, ksst sich die Energie der optischeberginge in Lumines-
zenzspektren qualitativ durch Band-Badbergainge zwischen einer durch Vielteilcheneffekte
renormalisierten Bandtke beschreiben. Die PLE-Messungen an v@tidig spinpolarisierten
Elektronengasen zeigen jedoch, dass die mit zunehmender Elektronendichte im Trog stark ver-
breiterte Linie bei moderaten Dichten, (< 3 x 10 cm~2) trionischen Charakter hat, d.h.
dass sie auf die Rekombination eines zweifach besetztan. GMB-gebundenen Zustandes
(Singulett-Trion) zuiickzufuhren ist. In den PL-Spektrerdher dotierter Proben ist diese Linie
im gesamten Bereich van > 1 beobachtbar. Im Gegensatz hierzu ist in nur schwach oder un-
dotierten Quantenibigen die ZEMAN-Aufspaltung der Leitungsbandzasde der bestimmen-
de Faktor, deriir die Dissoziation des Singulett-Trions verantwortlich ist. In diesem Fall ver-
schwindet der Singulett-Tridrbergang aus den PL-Spektren, wenn diE=dAN-Aufspaltung
des Leitungsbandes die Bindungsenergie des zweiten Elekitoersteigt. Vergleicht man
Quantentbge mit gleicher Mn-Konzentration und somit gleich&efAN-Aufspaltung, sodllt
auf, dass beim gleichen Magnetfeld bei dem das Singulett-Trion in undotierten Strukturen in-
stabil wird, eine weitere Linie in den Spektre@dter dotierter Quanteritge in der Nihe der
Exzitonenergie der undotierten Referenzstruktur zu beobachten isUiBgang ist jedoch
leicht zu ltoheren Energien verschoben. Die temperatuaglgen Messungen legen nahe, dass
es sich bei diesetdbergang um ein Magnetoexziton handelt, das ausifdsn des energetisch
tiefsten nur teilweise besetztemhDAU -Niveaus aufgebaut ist.



Kapitel 3

Wechselwirkung von freien
Ladungstragern mit magnetischen lonen

In diesem Kapitel wird die Wechselwirkung von freien Ladurdggrn und
magnetischen lonen in semimagnetischen (Zn,Mn)Se-Quaigentruntersucht.

Die Wechselwirkung beruht auf der Spinflip-Streuung der Leitungsband Elek-
tronen an den magnetischen Mn-lonen. Die Spinflip-Streuung der Elektronen
fuhrt zu einer Verringerung der Magnetisierung und somit zu einer Verklei-
nerung der ZEEMAN-Aufspaltung der Bandkantenzéstle. Als experimentel-

le Methoden zur Untersuchung der beteiligten Effekte werden Lumineszenz,
Lumineszenz-Anregungsspektroskopie und Reflexionsmessungen verwendet. Des
Weiteren werden zeitaufgaite PL-Messungen @sentiert, mit denen die Spin-
Gitter-Relaxationszeit der magnetischen lonen in den Quairitgetrin Abkngig-

keit verschiedener Probenparameter, wie der Mn-Konzentration und der Dotierung
bestimmt wurde. Den Abschluss dieses Kapitels bilden ortséstgdlumineszenz-
messungen an den semimagnetischen Quaiigart: Im Mittelpunkt des Interesses
stehen hierbei vor allem die Diffusion der photogenerierten Laduéagstrsowie

die Auswirkungen eindgstlich inhomogenen Austauschpotenzials auf die Diffusion
der Ladungstager.

3.1 Uberheizung des Mangansystems in undotierten Quan-
tentrogen

Die Spinflip-Streuung der Leitungsbandelektronen an den Mn-loiert zu einer Verringe-

rung der Magnetisierung der Quantéme. Bei den Experimenten an undotierten Quanten-
trogen werden dielir die Streuung verantwortlichen Elektronen optisch erzeugt. Die Verringe-
rung der Magnetisierung durch die Photoladuriggr wird durch diéAnderung der ZEMAN-
Aufspaltung sowie durch di&nderung der zirkularen Polarisation der exzitonischeerginge
nachgewiesen. Die Reduktion der Magnetisierung kann durch eine igegreder Gittertem-
peratur erbhte Spintemperatur der magnetischen lonen beschrieben werden und wird deshalb
im Folgenden al§lberheizung des Mn-Systems bezeichnet.
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Abbildung 3.1: Lumineszenzspektren von MQWarfverschiedene Magnetfelder bei einer An-
regungsdichte von (&) = 0.016 W/cm? bzw. (b) P = 3.8 W /cm?. Die Temperatur des Pro-
benraums be#gt jeweils 1.6 K. (c) Experimentelle Werte der ExzitBBEMAN-Aufspaltung

fur verschiedene Anregungsdichten. Die Linien entsprechen Anpassungen der Daten mit Glei-
chung 1.23, bei denéh,, als Parameter dient. Die Bildeinlage vergleicht die Energieverschie-
bung des Exzitons bét = 0 undB =5 T.

3.1.1 Reduktion der Zeeman-Aufspaltung durch Photoladungstiger

Abbildung 3.1a zeigt+-polarisierte Lumineszenzspektren von Probe MQW2/erschiedene
Magnetfeldsirken. Eine Tabelle, in der die wichtigsten Parameter aller verwendeten Proben zu-
sammengefasst sind, ist in Kapitel A.2 angegeben. Die Spektren wurden mit einer sehr niedrigen
Anregungsdichte von.016 W /cm? aufgenommen. Die beiden Linien im Spektrum Bei= 0
konnen dem SchwerlochexzitoX () und dem geladenen Schwerlochexziton bzw. Tri&mn ()
zugeordnet werden. DieeEMAN-Aufspaltung des zweiten Elektronghrt im Magnetfeld zur
Dissoziation des Singulett-Trions. Die Probe MQW?2 hat einen Mn-Gehaltver).012. Bei

einer Temperatur von.7 K fuhrt dies dazu, dass ab Magnetfeiaken vonB ~ 1 T keine
Bildung von Trionen mehr iglich ist. Die in Abb. 3.1b dargestellten Spektren wurden unter
den gleichen Bedingungen wie in Abb. 3.1a aufgenommen. Zur Anregung wurde jedoch eine
hohere Anregungsdichte vah8 W /cm? verwendet. Die Energie des Exzitons bei niedriger
Anregungsleistung istif das jeweilige Magnetfeld mit einem vertikalen Strich markiert. Die
Steigerung der Anregungsdichte beeinflusst offensichtlich sehr stark die Magnetéidaih

keit der Spektren. Zum einen sind die Energien der jeweillgeergainge zu Bheren Energien
verschoben. Zum anderen sind die Inteitsierkaltnisse von geladenem und neutralem Exzi-
ton /X" /I* in beiden Rllen sehr unterschiedlich. Im Gegensatz zur niedrigen Anregungsdichte
ist das geladene Exziton bei Verwendung der hohen Anregungsdichte noch in Magnetfeldern
von bis zuB = 6 T beobachtbar.

In der Bildeinlage von Abb. 3.1c ist ein Vergleich der energetischen Verschiebung des Ex-
zitons in Abfangigkeit der Anregungsdichte bBi= 0 und B = 5 T' dargestellt. BeB =5 T
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zeigt die Exzitonenergie mit Zunahme der Anregungsdichte eine deutlickvddrh, vahrend

die Exzitonenergie beB = 0 unabtangig von der Laserleistung ist. Daraasst sich schlie-
Ren, dass diénderung der Exzitonenergie bei eimderung der Laserleistung haugtslich

auf eine reduzierte ZEMAN-Aufspaltung zuiickzufihren ist. Andere figliche Mechanismen,

wie etwa die Unterdrckung der Bildung magnetischer Polaronen durch die Steigerung der An-
regungsdichte oder eirenderung der Bandicke durch eine efihte Gittertemperaturdnnen
somit ausgeschlossen werden.

Eine nmbgliche Ursacheifr eine Anderung von/* /I¥ bei der Steigerung der Anre-
gungsdichte, ist die Edhung der Elektronendichte, im Quantentrog. Zur Anregung der
Ladungstager in den Spektren von Abb. 3.1 wurden di& -Linien eines Ar-lonen Lasers
verwendet. Die Energie des Laséxs;, ~ 3.41 eV ist grol3er als die Bandcke des Barrier-
enmaterials. Durch unterschiedliche Sammlungseffizienzen von Elektronenaaherh im
Quantentrog kann es bei der Steigerung der Anregungsleistung zieiderung der Elektro-
nendichte im Trog kommen. Dieser Effekt ist in erstéhldrung unaldngig vom Magnetfeld
und misste somit auch ohne Magnetfeld beobachtbar sein. Da sich das Hismsitltnis
I /I bei B = 0 nichtandert kann dieser Effekt jedoch ausgeschlossen werden. Der Grund
fur die Anderung von/*X~ /I bei einer Erfdhung der Laserleistung ist also ebenfalls in der
reduzierten ZEMAN-Aufspaltung der Ladungsiger zu sehen.

In Abb. 3.1c sind die experimentellen Werte dexEf&AN-Aufspaltung des Exzitongif
verschiedene Anregungsdichten dargestellt. Alle Messungen wurden bei einer Temperatur von
1.6 K durchgetihrt. Die ZEEMAN-Aufspaltung @ir die jeweiligen Anregungsdichten kann mit
Gleichung 1.23 unter der Annahme einer gadear der Probenraumtemperaturd@rten Tem-
peratur der Mn-lonen angepasst werden. Die Ergebnisse dieser Anpassung sind in Abb. 3.1c
durch Linien dargestellt. Die Werte der hierbei benutzten Mn-Temperatur sind jeweils ange-
geben. Die starke Einung der Mn-Temperatur auf bis 23.1 K, bei einer moderaten An-
regungsdichte vor® = 13.2 W /cm? ist nicht durch eine Temperaturétiung der gesamten
Probe zu eridren, da die Vdlrmekapazit des Gitters zu grofl3 und diedimekopplung an das
flissige Helium zu gut istif eine derart starke E&vmung.

Die Verringerung der EEMAN-Aufspaltung durch die Erzeugung von Photoladungs-
tragern ist mit verschiedenen optischen Methoden, wie z.B. Reflexionsmessungen oder PLE-
Messungen beobachtbar. Sie kann also nicht auf eventdrtlerungen der Lokalisierungs-
mechanismen oder der Rekombinationsdynamilkiizkgefihrt werden, wie sie in Photo-
lumineszenzexperimenten auftretémken. Abbildung 3.2a zeigt"- bzw. o~ -polarisierte Re-
flexionsspektren von MQW2 zusammen mit Lumineszenzspektren bei einem Magnetfeld von
B = 0.5 T. Das Lumineszenzsignal ist bei diesem Magnetfeld schon &oliisg zirkular po-
larisiert. Daso~-polarisierte Lumineszenzspektrum ist daher nicht gezeigtatZlish zu den
Resonanzen der Schwerladierginge sind in den Reflexionsspektren noch die Resonanzen des
Leichtlochexzitons X;,) beobachtbar. Aufgrund des unterschiedlicloemfinementdir das
leichte und schwere Loch und der Verspannung des Quantentroges liegt der Leidbeigezng
bei B = 0 energetisch4 meV hoher als das Schwerlochexziton. Die energetische Position des
Exzitons beiB = 0 ist durch einen vertikalen Strich gekennzeichnet. Die Reflexionsspektren
in Abb. 3.2b wurden unter den gleichen Bedingungen wie in Abb. 3.2a gemessen. Durch La-
serbeleuchtungiv = 3.41 eV, P = 0.18 W/cm?) wurden jedoch zugzliche Photoladungs-
trager im Trog erzeugt. Der zur Messung des Reflexionssignals verwendete Bereich der Probe
wurde mit einer Blende versehen. Um eine homogene Verteilung der Photoladgegstr
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Abbildung 3.2: (a) Lumineszenz- und Reflexionsspektren von MQW?2 bei einem Magnetfeld
von B=0.5 T und einer Temperatur von T=1.6 K. (b) wie (a), jedoch mit eineitzlishen La-
serbeleuchtungify = 3.41eV; P = 0.18W/cm?). (c) Energetische Verschiebung der Exziton
Resonanz in Reflexionsspektren ohne und miéigher Beleuchtung verschiedeneai®en.

Linien entsprechen Anpassungen der experimentellen Daten mit Glg. 1.23 aus denen die Mn-
Temperatur bestimmt wurde.

diesem Bereich zu erreichen, wurde der Laser stark defokussiert. Die Anregungsdichte im Be-
reich der Blende war ungalir konstant. Da man bei dieser Art von Messung elberlagerung

von Lumineszenz- und Reflexionssignal@thwurde das PL-Signal anschliel3end noch einmal
getrennt aufgenommen und nadglich vom reflektierten Signal subtrahiert. Es ist deutlich

zu erkennen, dass die Aizgliche Beleuchtung der Probe eine symmetrische Verringerung der
ZEEMAN-Aufspaltung des Exzitons zur Folge hat. Die symmetrische Reduktionelew ZN-
Aufspaltung tritt beim Leichtlochexziton ebenfalls auf. Sie istin Abb. 3.2b jedoch aufgrund der
kleineren absoluten Aufspaltung des Leichtlochexzitons weniger deutlich sichtbar.

Abbildung 3.2c zeigt die energetische Verschiebung der Exzitonresonanzén bzw.
o~ -Polarisation in AbBngigkeit der Magnetfeldatke fur verschiedene Beleuchtungasien.
Ohne zuatzliche Beleuchtung entspricht die energetische Verschiebung des Exziters in
Polarisation der theoretisch zu erwartenden Verschiebung einer Schicht @it0.012 bei
1.6 K. Da es sich bei MQW2 um einen Quantentrog handelt, ist die Verschiebung nicht ex-
akt symmetrisch. Vor allem im BereicB > 2 T ist die experimentell messbare Energie-
verschiebung irr—-Polarisation im Vergleich zur Simulation b&i6 K reduziert. Mdgliche
Ursachen hieiir sind die in Quantenfigen auftretende Mischung von Schwer- und Leichtloch-
zustinden sowie das wegen der unterschiedlichen Trogtiefen in den beiEmaR-Asten
unterschiedlicheonfinementler Ladungstiger. Diese Effekte sind in der Simulation mit Glg.
1.23 vernacldssigt. Wie schoniir Lumineszenzexperimente gezeigt wurddnrf die zugtzli-
che Erzeugung von Photoladungsfern in Reflexionsmessungen ebenfalls zu einer Verringe-
rung der ZEMAN-Aufspaltung des Exzitons. Die energetische Verschiebung des Exzitons kann
mit Glg. 1.23 angepasst werden, indem die Mn-Temperatuiitblgy-Parameter variiert wird.
Die starken Schwankungen der ExzitonenergierimAst, verglichen mit dens~-Ast, lassen
sich durch Schwankungen der Lumineszenzintéaheitkbren. Da das Reflexionsspektrum und
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das zur Subtraktion bétigte Spektrum des Lumineszenzsignals nacheinander aufgenommen
wurden, haben, vor allem bebheren Anregungsdichten, Schwankungen in der PL-Int#nsit
Auswirkungen auf die Form der Reflexionsspektren. Diese Schwankungen machen sich nur in
o*-Polarisation bemerkbar, da die Lumineszenz schon in kleinen Magnetfelderrandist
polarisiert und ino~-Polarisation nicht mehr vorhanden ist.

Zusammenfassenddst sich sagen, dass sowohl in PL- als auch in Reflexionsmessungen
eine starke Unterdickung der ZEMAN-Aufspaltung durch zuzliche Photoladungstger zu
beobachten ist. Die ZEMAN-Aufspaltung ist in semimagnetischen Halbleitern proportional zur
Magnetisierung. Die Reduzierung deeZMAN-Aufspaltung bzw. der Magnetisierurggist sich
durch eine erbhte Spintemperatur der Mn-lonen beschreiben. In undotierten Quagentist
diese Temperatur unaéhgig vomauf3eren Magnetfeld.

3.1.2 Abhangigkeit der Mangantemperatur von der Mangankonzen-
tration

Der im vorangegangenen Kapitel anhand vom MQWawddrte Effekt der Heizung des Man-
gan Spin-Systems durch Photoladunggér wird in diesem Kapitelf Quantentdge mit un-
terschiedlicher Mn-Konzentration untersucht. Es stellt sich heraus, dass vor allem Proben mit
sehr kleinem Mn-Gehalt eine extrem statldberheizung zeigen. Abbildung 3.3a zeigt PL-
Spektren von MQW1 bei zwei verschiedenen Laserleistungen. Der Mn-Gehalt von MQW1
bettagtz = 0.004. Die durch gestrichelte Linien dargestellten Spektren wurden mit einer An-
regungsdichte vo® = 2mW /cm?, das mit einer durchgezogenen Linie dargestellte Spektrum
mit P = 4.5 W/cm? aufgenommen. Zum besseren Vergleich sind die Spektren mit niedri-
ger Anregungsdichte 100-fach veod@ert dargestellt. Im Spektrum vas = 0 sind Signa-

le von neutralem und geladenem Exziton zu sehen. In einem Magnetfelddven1.5 T

ist das neutrale Exziton um9 meV zu tieferen Energien verschoben. Das geladene Exziton
ist bei dieser ZEMAN-Aufspaltung nahezu komplett untedétkt. Eine schrittweise Eidhung

der Anregungsdichte adf5 W /cm? filhrt zum fast vollsindigen Verschwinden dereEMAN-
Aufspaltung. Die Intensétsverfaltnisse von geladenem und neutralem Exziton entsprechen bei
dieser Anregungsdichte ebenfalls dem Fall v®n= 0. Um eine derart starke Verminderung
der ZEEMAN-Aufspaltung von mehr als 90 % zu e@kén, muss eine Mn-Temperatur vidiner

40 K angenommen werden.

Abbildung 3.3b vergleicht die aus der energetischen Verschiebung gewonnene Mn-
Temperatur in AbAngigkeit der Anregungsdichtérfdrei Quantentige mit unterschiedlicher
Mn-Konzentration. Bei den drei untersuchten Proben handelt es sich jeweils um Mehrfach-
Quantentbge mit einem Mn-Gehalt von = 0.004, 0.012 bzw. z = 0.06. Die Daten stammen
aus Lumineszenzmessungen in einem Magnetfeld Roa 1.5 T. Die Messungen fanden
fur alle drei Proben bei gleichen experimentellen Bedingungen statt. Die durch den Mn-Gehalt
der Proben bestimmteEEMAN-Aufspaltung beil .6 K wurde durch Reflexionsmessungen er-
mittelt. Wegen der niedrigen Beleuchtungske kann bei Reflexionsmessungen eine eventuelle
Erhdhung der Mn-Temperatur geg#rer der Temperatur des Probenraums ausgeschlossen wer-
den. Die Gbl3e der in den Reflexionsmessungen ermittelteBMAN-Aufspaltung stimmt mit
der ZEEMAN-Aufspaltung in den Lumineszenzmessungen mit sehr niedriger Anregungsdichte
uberein.
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Abbildung 3.3: (a) PL-Spektren von MQW1 bé& = 1.6 K fir zwei verschiedene Anre-
gungsdichten. (b) Mn-Temperatur in Afatgigkeit der Anregungsdichtéirf drei Proben mit

Mn-Konzentrationen vort = 0.004, 0.012 und0.06 (MQW1, MQWZ2 bzw. MQWS3). Die Da-

ten stammen aus Lumineszenzmessungebeil.5 T undT = 1.6 K.

Wie in Abb. 3.3b deutlich zu erkennen ist, nimmt die bei der jeweils entsprechenden
Anregungsdichte erreichte Mn-Temperatur mit sinkender Mn-Konzentration stark zu. Die ma-
ximale verwendete Anregungsdichte von &V /cm? fuhrt bei MQW1 mit einem Mn-Gehalt
von x = 0.004 zu einer Mn-Temperatur vof2 K. MQW3 mit einer Mn-Konzentration von
x = 0.06 zeigt bei der gleichen Anregungsdichte nur eine Mn-TemperatusvbK. Die Ur-
sache fir die starke Abnahme désberheizung des Mn-Systems mit der Mn-Konzentration,
ist vor allem in der Abnahme der Spin-Gitter-Relaxationszeit zu sehen. Die Wechselwirkung
von Photoladungsagern mit magnetischen lonen in undotierten Quarigetn wird in Kapitel
3.1.4 noch genauer diskutiert.

3.1.3 Detektion der Heizung des_. Mangansystems durch den zirkularen
Polarisationsgrad optischerUbergange

In den vorangehenden Kapiteln wurde die Temperatur der Mn-lonen durch die spektrale Ver-
schiebung der optischdbergainge bestimmt. Eine alternative Methode bietet die Analyse des
zirkularen Polarisationsgrades déberginge. Der Vorteil dieser Methode ist vor allem in ih-
rer hohen Sensitivitt im Bereich kleiner MagnetfeldeB(~ 0.1 T ) zu sehen. Die spektrale
Verschiebung der Linien ist in diesem Bereich nur sehr klein und liefert keinasgtidhe In-
formation Uiber die Temperatur des Mn-Systems. Durch die Analyse des Polarisationsgrades
kdnnen selbst kleinste Vé@nderungen der Magnetisierung mit hoher Genauigkeit festgestellt
werden. Eine weiterer Vorteil der Methode liegt darin, dass sie auch bei Strukturen mit sehr
stark inhomogen verbreiterten Linien angewendet werden kann, da sie anstatt auf der spektra-
len Verschiebung der Linien, nur auf der Analyse ihrer Intétesit beruht.

Abbildung 3.4 zeigt den zirkularen Polarisationsgradder Exzitonlinie von MQW?2 in
Abhangigkeit vom Magnetfeldiir drei verschiedene Anregungsdichten. Alle Messungen fan-
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den bei einer Probenraumtemperatur vof K statt. Im Bereich kleiner Magnetfelder steigt
der Polarisationsgrad zaohst linear an und geht anschlieRend in eiagi@inguber. Der
Sattigungswert vonP. = 1 entspricht der vollgtndigen Spinpolarisation der Exzitonen. Bei
der Verwendung kleiner Anregungsdichten ist déttiungswert bei einem Magnetfeld von
B ~ 0.2 T erreicht. Eine Erbhung der Laserleistungilirt zu einem schéacheren Anstieg des
Polarisationsgrades mit dem Magnetfeld. Dé&tlgung des Polarisationsgrades setzt ebenfalls
erst bei lbheren Magnetfeldern ein. Bei einer Anregungsdichte Ros 4.25 W /cm? ist die
Sattigung vonP,. bei B = 1 T immer noch nicht erreicht. Die Bildeinlage von Abb. 3.4 zeigt
die Abhangigkeit des Polarisationsgrades von der Anregungsdichte bei einem konstanten Mag-
netfeld vonB = 0.065 T in doppelt logarithmischer Auftragung. Der Polarisationsgrad nimmt
monoton mit zunehmender Anregungsdichte ab. Speziell im Bereich niedriger Leistungen rea-
giert der Polarisationsgrad auf kleine Brungen der Laserleistung sehr sensitiv.

Die Verkleinerung des Polarisationsgrades beidBtng der Anregungsdichte ist auf
die Reduzierung der ZEMAN-Aufspaltung zuiickzutihren. Die Ursachelf die verringerte
ZEEMAN-Aufspaltung ist die Spinflip-Streuung der Zt®lichen Photoladungstger, die zu ei-
ner Temperaturedhung des Mn-Systemdilirt. Nach Gleichung 1.36 giltif den Polarisa-
tionsgrad exzitonischdibergange:

AEzv(Tawm, B
Po=—"  tanh ( zu (T )> . (3.1)
Tspin + 7 ZkaX

Hierbei sindr die Lebensdauer und,;, die Spinrelaxationszeit der Exziton€h, ist die
Temperatur der Mn-lonen uridy beschreibt die Temperatur der thermalisierten Exzitonen, die
zur strahlenden Rekombination beitragen. Aufgrund der Wechselwirkung der Lacgeystr
mit den Mn-lonen ist in verdgnnt magnetischen Halbleitern die Spinrelaxationszeit im allge-
meinen viel Kirzer, als die Lebensdauer der Exzitonen. Der Wert des Vorfaktors ergibt sich zu
7/(Tspin + 7) =~ 1. Eine direkte Ermittlung der Mn-Temperatur mit Gleichung 3.1 ist jedoch
schwierig, da fir verschiedene Wertepaare vy, und Tx eine Anpassung der experimen-
tellen Daten mglich ist. Wahilt man @ir die Temperatur der Exzitonéf, einen Wert in der
Nahe der Gittertemperatur van6 K so ergibt sich bei der Messung niit = 0.001 W /cm?

eine Mn-Temperatur vorfy;,, ~ 10 K. Bei der Ermittlung der Mn-Temperatur aus der
ZEEMAN-Aufspaltung erlt man tir Messungen mit derart kleinen Anregungsdichten Werte
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von Ty, =~ Tg.qg = 1.6 K. Es ist davon auszugehen, dass die Temperatur der thermalisier-
ten Exzitonenl'x hdher ist als die Gittertemperatur, da durch die Laseranregamgligt neue
Exzitonen erzeugt werden, die unter Emission von optischen und akustischen Phononen zur
Bandkante relaxieren. Der absolute Wert ionist experimentell nicht zugnglich.

1 ] o) 1

€ o< - . Abbildung 3.5: P.(P) normiert auf
s S mg Y P,(P — 0) bei einem Magnetfeld von
g S . = B =0.065 T (Kreise). Zum Vergleich
r S = istTyw(P) normiert aufly, (P — 0)+
o . ¢ T, (Quadrate) be3 = 1.5 T darge-
> S FbaB00mT ° < stellt. Die Daten beB = 1.5 T wur-

gl T A Zeeman Aufspaitg Lo den aus deZEEMAN-Aufspaltung des

. Exzitons ermittelt.
0.61 0t1 'i 1‘0

Anregungsdichte (W/cn)

Abbildung 3.5 demonstriert, dass eine Messung des Polarisationsgrades eines optischen
Ubergangs die gleiche Informati@mer die Temperatur der Mn-lonen liefert, wie die Messung
der energetischen Verschiebung eitkeergangs. Im Bereich kleiner Magnetfelder, d.h. im Fall
von AEzy /(2kpTx) < 1, steigtP. linear mit der ZEMAN-Aufspaltung und kann gémert
werden durch:

-~ T AEZM
~ Tspin + 7 2]'{:BIWX .

P, (3.2)

Der Vorfaktor hat in semimagnetischen Schichten einen Wertwgn,,;,, + 7) ~ 1. Die
ZEEMAN-Aufspaltung kann nach Gleichung 1.23 und 1.7 im Bereich kleiner Magnetfelder
ebenfalls linear geihert werden. Es ergibt sich somitE 7y, oc (Taw + To) ™t Ty entspricht
hierbei der antiferromagnetischen Temperatamit folgt fir den Polarisationsgrad:

1

Px—+r———.
Tx (Tvn + To)

(3.3)

Unter der Annahme, dass sich die unbekannte Temperatur der Exzifgneicht signifikant

mit der Anregungsdichtandert, kann bei einem festen Magnetféld durch Normierung der
P.(P)-Abhangigkeit auf den Wert vo®.(P — 0) eliminiert werden. Die Ab&ngigkeit dieses
normierten Polarisationsgrades von der Anregungsleistung ist in Abb. 3.5 durch Kreise (linke
Achse) dargestellt. Zum Vergleich &y, + 7p) ' normiert auf(Ty, (P — 0) + Tp) = (1.6 K

+T15) aufgetragen (Quadrate; rechte Achse). Die Mn-Tempef@ajrwurde bei diesen Daten

aus der Energieverschiebung des Exzitonsibet 1.5 T ermittelt? Beide Datengtze zeigen

1Der pranomenologische ParametBy hangt ausschlieRlich von der Mn-Konzentration der Proben ab (siehe
Kap. 1.2.3).

2Die Daten entsprechen der in Abb. 3i8 MQW2 gezeigten Abhngigkeit der Mn-Temperatur von der Anre-
gungsdichte.
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guteUbereinstimmung. Die Untersuchung dezeMAN-Aufspaltung und die Analyse des Po-
larisationsgrades liefern also die gleiche Informatirer die Temperatur der Mn-lonen. Des
Weiteren kann aus défbereinstimmung der beiden Datéitze gefolgert werden, dass die Hei-
zung des Mn-Systems, wiéif den Fall ldbherer Magnetfelder schon gezeigt, auch im Bereich
sehr kleiner Magnetfelder unadhgig vom Magnetfeld ist.

3.1.4 Diskussion

In den vorangegangenen Kapiteln wurde ein starker Einfluss der Photolacgegsauf die
Magnetisierung von veithnt magnetischen Halbleitern nachgewiesen. Der Mechanismus, der
fur den Energie- und Spintransfer zwischen Photoladuagstn und Mn-lonen verantwort-

lich ist, ist die Spinflip-Streuung der Elektronen an den Mn-lonen. Ein Modell zur Analyse
der beteiligten Prozesse wurdé# fdotierte Quantentige bereits in Kapitel 1.6 vorgestellt. In
undotierten Quanteriigen vereinfacht sich die Situation erheblich. Die Diskussion der in un-
dotierten Quantenfigen beteiligten Mechanismen findet anhand des Schemas in Abb. 3.6 statt.
Die Photoladungshger besitzen in Atingigkeit von der Laserenerdie;, eine gewiss&ber-
schussenergie zur Bandkante. Diedeerschussenergie kaiiber zwei verschiedene Pfade ans
Mn-System abgegeben werden.

A0, Spinflip Abbildung 3.6: Schematische Darstel-
~rnannp|  Photo- Strewung _ | Mn-System lung der bei der Heizung des Mn-Systems
ladungstrager Ty beteiligten Energiereservoirs. Die durch

< Licht der Energiehw; erzeugten Pho-

\\\ lgm toladungstager geben ihre Energie an
N das Mn-System und an das Gitter ab.
Y _ Die Sérke der Heizung des Mn-Systems

S| Gitter hangt vor allem von der Effizienz der

T Spinflip-Streuung und der Spin-Gitter-

Relaxationszeitsyr ab.

Zum einen existiert ein direkter Energietransfer von den Photolad@ggstr ins Mn-
System, der auf der Spinflip-Streuung der Elektronen und der Mn-lonen beruht. Bei der Streu-
ung handelt es sich utdbergange der Artm, M) — |m=+1, M 1) zwischen den ZEMAN-
Niveaus des Leitungsbandesund den ZEMAN-Niveaus de§ A-Grundzustandes des Mn-lons
M, mit =5/2 < M < +5/2. Da Spin und Energie zwischen Elektron und Mn-ldrertragen
werden, niissen bei der Streuung sowohl Spin- als auch Energieerhaltungsdatkdientigt
werden. Dies bedeutet jedoch nicht, dass die dAN-Aufspaltung von Mn-lon und Elektron
gleich sein muss, da durch Elektron-Elektron Streuung der Energieerhaltungssatz eingehalten
werden kann. Das Streupotenziat tlieseflip-flop Streuung bilden die Nebendiagonalelemen-
te ders-d-Austauschwechselwirkung. Ein Energietransfer in den angeré@tetustand der
Mn-lonen (interner Mndbergang) wird in dieser Arbeit nicht kiggksichtigt [Fal03].

Zum anderen besteht diedglichkeit, dass dem Mn-System Energiger das Gitter zu-
gefuhrt wird. Bei der Relaxation der Photoladungsgier zur Bandkante, werden akustische
Phononen emittiert, die von den Mn-lonen absorbiert werdamé&n. Dieser Vorgang ent-
spricht einer umgekehrten Spin-Gitter-Relaxation. Die Temperaibnerig des Mn-Systems
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in (Cd,Mn)Te Quanten@ilgen wurde in [Kou03] durch diesen Mechanismus a@tkIEine in-
direkte Heizung des Mn-Systeniber das Gitter kann in den vorliegenden Experimenten aus
verschiedenen @nden ausgeschlossen werden: (i) Bei einer Anregungsdichte vonahingef

7 W/cm? wurde beispielsweise bei einer Probe mit einem Mn-Gehaltwoa 0.004 eine
Mn-Temperatur vori2 K gemessen. Die Wmekapazét des Gitters ist viel zu grof3, um bei
dieser vergleichsweise niedrigen Anregungsdichte eine derart starieri&imwwvg zu zeigen. (ii)
Schliel3t man eine dygliche direkte Wechselwirkung zwischen Photoladurégsrn und Mn-

lonen aus, sollte sich die Mn-Temperatur an die Gittertemperatur angleichen. In diesem Fall ist
fur die Strke der Mn-Heizung nur eine schwache Abgigkeit von der Mn-Konzentration zu
erwarten. Im Gegensatz hierzu wurde in Kapitel 3.1.2 eine sehr stark&nglgkeit der Mn-
Temperaturen vom Mn-Gehalt der Proben festgestellt. In MQW2 (0.004) wurde eine Mn-
Temperatur vord2 K gemessen. Bei der gleichen Anregungsdichte betrug die Mn-Temperatur
von MQW3 (z = 0.06) jedoch nuB.4 K. Ware die starke Mn-Heizung in MQW1 allein auf eine
erhdhte Gittertemperatur zuckzutuhren, lonnte bei der gleichen Anregungsdichte in MQW3
unmodglich eine Mn-Temperatur von n@r4 K gemessen werden. (iii) Derdgliche Beitrag der

bei der optischen Erzeugung von Ladunggéarn generierten Phononen zur Heizung des Mn-
Systems wurde auch experimeni@ilerpiift. Mit einer Laserenergiéw; < Ey, bei der keine
Absorption im Quantentrog stattfindet, wurden im Substrat selektiv Lad@ggsterzeugt. Bei

der Relaxation der Ladungatyer zur Bandkante werden Phononen emittiert und die Gittertem-
peratur erbht sich. Gleichzeitig wurden Reflexionsspektren des beleuchteten Bereichs aufge-
nommen. Die Laserbeleuchtung zeigte bis zu einer maximal verwendeten Anregungsdichte von
10 W /cm? keinerlei Auswirkungen auf die Mn-Temperatur im Quantentrog.

Die Mn-Temperatur wird also von zwei Energigfsen bestimmt. Zum einen @éihdas
Mn-System Energie durch die Spinflip-Streuung der Elektronen. Zum anderen kann es durch
Spin-Gitter-Relaxation Energie an das Gitter abgebéndie in Kapitel 3.1.2 gefundene star-
ke Abhangigkeit detUberheizung des Mn-Systems von der Mn-Konzentration der Schichten
konnen zwei mgliche Giinde gefunden werden. Eine Ursache dieses Verhaltens liegt in der
mit steigendem Mn-Gehalt steigenderékhekapazdt des Mn-Systems. Bei einer Bitung
des Mn-Gehalts wird die Energie, die dem System durch die Erzeugung der Photoladungs-
trager zugdihrt wird, unter einer gifderen Anzahl von Mn-lonen verteilt. Dieghirt zu ei-
nem schviaccheren Anstieg der Mn-Temperatur béhleren Mn-Konzentrationen. Die weitaus
wichtigere Ursachellr die extrem starke Heizung in Schichten mit niedrigem Mn-Gehalt liegt
jedoch in der sehr langsamen Spin-Gitter-Relaxation in diesen Schichten. Wie in Kapitel 3.3
noch gezeigt wird, ist die Spin-Gitter-Relaxationszeit in MQW1 um etwa dréf3&nordnun-
gen langsamer als in MQWa3. Die Spin-Gitter-Relaxationszeit ist die charakteristische Zeit mit
der die gedirte Magnetisierung ihr thermisches Gleichgewicht mit dem Gitter erreicht. Bei ei-
ner langsamen Spin-Gitter-Relaxation ist die Anbindung der Mn-lonen an das Gitter schlecht
und die durch die Spinflips mit den Leitungsbandelektronen angeregten Mn-lonaerkdie
ihnen zugeiihrte Energie nur schlecht an das Gittertddsén.
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3.2 Heizung des Mangansystems in modulationsdotierten
Quantentrogen

Die Messungen des vorangegangenen Kapitels wurden an undotierten Qugeterturch-
gefuhrt. Die Anwesenheit eines zweidimensionalen Elektronengases zeigt starke Auswirkun-
gen auf die Effektiviat des Energie- und Spintransfers zwischen den Photoladaggstrund

den Mn-lonen. Der Einfluss eines 2DEGs auf tikerheizung des Mn-Systems in modula-
tionsdotierten (Cd,Mn)Te Quantedigen wurde von KNIG et al. bereits nachgewiesen. In
[K6n00b, Kon00a] wurde darber hinaus ein theoretisches Modell entwickelt, durch das die
gefundenen experimentellen Ergebnisse quantitativ beschrieben werden kbbetefunda-
mentale Unterschied zu undotierten Proben besteht darin, dass in dotierten Qtgatedte
Anzahl der optisch generierten Ladungsger gegeilber der Anzahl der durch die Dotierung
schon vorhandenen freien Ladungsfer vernaclkissigbar klein ist. Spinflip-Streuprozesse mit
den Mn-lonen Bnnen sowohl durch optisch erzeugte Laduréggtr als auch durch die Elek-
tronen des 2DEGs stattfinden. Unter diesen Bedingungen ist es sinnvoll, die Auswirkungen der
Photoladungs#ger dadurch zu beschreiben, dasdiber Elektron-Elektron Streuungahrend

ihrer Relaxation zur Bandkante zu einer Temperatureung des Elektronengaseagfen. Ist

die Spin-Gitter-Relaxationszeit der Mn-lonejj g grof3 gegen die charakteristische Zeity;,

des Energietransfers zwischen Elektronengas und Mn-System, gleicht sich die Temperatur des
Mn-Systems an die Temperatur des Elektronengases an.

Abbildung 3.7a zeigt die Verschiebung der Exziton- bzw. Trionenergi€ ipolarisierten
Lumineszenzspektren von ModQW1 mit dem MagnetféidZAwei verschiedene Anregungs-
dichten. Bei ModQW1 handelt es sich um einen einseitig modulationsdotierten Quantentrog
mit einem Mn-Gehalt vorr = 0.009. Die Elektronendichte im Quantentrog wurde aus dem
Verhaltnis der Oszillatorgirken von neutralem und geladenem Exzitomzu: 9 x 10 cm—2
bestimmt. Die Messungen in Abb. 3.7 wurden bei einer Probenraumtemperatur.6vdt
durchgetihrt. Zur Anregung wurde ein Farbstofflaser der Enetgig = 2.8402 eV verwendet.

Diese Energie ist kleiner als die Baiidke des Barrierenmaterials. Die Ladunggtr werden
selektiv im Quantentrog erzeugt. Eid@derung der Elektronendichte mit der Anregungsleis-
tung durch unterschiedliche Sammlungseffizienzen von Elektronen actiekn aus dem Bar-
rierenmaterial kann somit ausgeschlossen werdenABikerung der Energie von Exziton und
Trion kann deshalb nicht auf eine Variation der Elektronendichtéckgefihrt werden. Die
Ursache fir die Energi@nderung der Linien ist die Verkleinerung deeZMAN-Aufspaltung.
Bei der niedrigen Anregungsdichte vor035 W /cm? zeigt die ZEMAN-Aufspaltung einen
BRILLOUIN-artigen Verlauf. Die Anpassung der experimentellen Daten liefert eine vom Mag-
netfeld unabhngige Mn-Temperatur voh9 K. Dieser Wert stimmt in guter &herung mit der
Temperatur des Probenrauriaserein. Die Erbhung der Anregungsdichte hat, wie es schon
fur undotierte Quanteridge gezeigt wurde, eine Reduzierung d&@eXAN-Aufspaltung zur
Folge. Im Gegensatz zu undotierten Quantiegen fihrt die Steigerung der Anregungsdich-
te jedoch nicht zu einer vom Magnetfeld unabgigen Erbhung der Mn-Temperatur. Durch
gepunktete Linien in Abb. 3.7a ist eine Simulation d&eEX1AN-Aufspaltung von geladenem
und neutralem Exziton bei einer Mn-Temperatur voh K (X ) bzw. 4.7 K (X) dargestellt.
Die experimentellen Daten stimmen bis zu einem Magnetfeld von ahgefT gut mit der

3Eine ausiihrliche Erhuterung dieses Modells findet sich in Kap. 1.6.
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Abbildung 3.7: (a) Energie von neutralem und geladenem Exziton von ModQW&in
polarisierten Lumineszenzspektren in Amigigkeit vom Magnetfeldifr zwei verschiedene
Anregungsdichten. (b) Mn-Temperatur in Abitgigkeit vom Magnetfeld bei einer Anregungs-
dichte vonP = 1 W /cm?. Die Temperatur wurde aus dEEEMAN-Aufspaltung von Exziton
und Trion bestimmt.

Simulationuberein. Eir grofere Magnetfelder weicht die Simulation von den experimentellen
Daten ab und di&berheizung des Mn-Systems wird scinker. In Abb. 3.7b ist die Magnet-
feldabltangigkeit der Mn-Temperatur genauer dargestellt. Die Mn-Temperaturen wurden hierbei
fur jedes Magnetfeld durch eine Anpassung deedAN-Aufspaltung ermittelt. Die so gewon-
nene Mn-Temperatur ist im Bereich kleiner Magnetfelder unterschiedliclyé¢ladenes und
neutrales Exziton. Die Temperatur istrfdas Trion gegédiber dem Exziton leicht edt. Ab
einem Magnetfeld von ung&@fir 2 T sinkt die Mn-Temperatur undaftigt ab etwad T fur
geladenes und neutrales Exziton bei dem gleichen Wert von aimges K.

Die Magnetfeldab&ngigkeit der Mn-Temperatur ist typisdirfdotierte Quantentige und
wurden in (Cd,Mn)Te Quanterfitgen ebenfalls beobachtetgl00b, Kbin00a]. Sie wird zuick-
gefuhrt auf die starkeAnderung der Elektron-Mangan-Relaxationszeit mit dem Magnetfeld.
Wie bereits en@hnt, ist das Ver@tnis von Elektron-Mangan-Relaxationszeit,;, zur Spin-
Gitter-Relaxationszeits; r das entscheidende Kriteriurtirfdas Auftreten einetberheizung
des Mn-Systems bei der Anwesenheit eines zweidimensionalen Elektronengases. Im Fall von
Te_Mn << TsLr gleicht sich die Temperatur des Mn-Systems an die Temperatur des 2DEGs an.
Die Temperatur des 2DEGs ist durch die Streuung mit den Photoladagestrerbht. Dies
fuhrt zurUberheizung des Mn-Systems. Sowefl,, als auchrs r sind abkngig vom Ma-
gnetfeld. Die Abkangigkeit der Elektron-Mangan-Relaxationszeit vom Magnetfeld ist im Fall
kleiner Elektronendichten sehr starRie ZEEMAN-Aufspaltung des Leitungsbandégft bei
kleinen Elektronendichten schon bei niedrigen Magnetfeldern zu einer starken Polarisation des

4Eine Simulation vorr,_y, in Abhangigkeit vom Magnetfeldiir verschiedene Elektronendichten wurde in
Abb. 1.19 gezeigt.
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Elektronengases. Dies hat zur Folge, dass die Wahrscheinlichkeit von Spinflip-Streuungen der
Form|+1/2, M) — | —1/2, M + 1), die zu einer Heizung des Mn-Systenibifen, abnimmt,

da Leitungsbandzuisnde mit Spin+1/2 weniger stark besetzt sind. Digberheizung des Mn-
Systems wird somit schiicher. Nach der vollahdigen Polarisation des Elektronengases ver-
schwindet der Energietransfer zwischen Elektronengas und Mn-lonen. Durch die unpolarisierte
Anregung der Photoladungager werden immer noch Elektronen mit Spifhi/2 erzeugt. Die
Rekombination dieser Ladungager erfolgt aus dem nieder energetischerdn2-Zustand.

Dieser Spinfluss ist verantwortlicliif die konstant erbhte Mn-Temperaturiir Magnetfelder

B > 4T in Abb. 3.7b.

Abbildung 3.7b zeigt ddiber hinaus, dass die Mn-Temperatur bei der Ermittlung aus
der ZEEMAN-Aufspaltung der Trionen dher ist, als bei einer Ermittlung aus deEEVAN-
Aufspaltung der Exzitonen. Die Ursache hierfiegt in derortlich inhomogen Elektronendich-
te. In modulationsdotierten Quanteigen fihren Trogbreiten- und Bandkantenfluktuationen
sowie die Potenziale der ionisierten Donatoren zu Potenzialfluktuationen. Diese Potenzialfluk-
tuationen fihren zur Lokalisierung der Elektronen und zu eitetlichen Variation der Elektro-
nendichte [Eyt98]. Das Intengiisverkltnis von geladenem und neutralem Exzifgn /I ist
proportional zur Elektronendichie.. Bereiche erbhter Elektronendichte tragen deshalb mehr
zum Trionsignal bei, als Bereiche niedriger Dichte. Aufgrund derdnen Elektronendichte ist
die Uberheizung des Mn-Systems in diesen Bereichen aéckest

Ein ahnlicher Effekt wurde in Experimenten beobachtet, bei denetlb@heizung des
Mn-Systems durch lateralen Ladungsfertransport untersucht wurded®00a]. Hierbei wur-
de das Elektronengas nicht durch die Erzeugung von Photoladagestr sondern direkt durch
einen elektrischen Strom geheizt. In diesen Experimenten wurde festgestellt, ddbediei-
zung des Mn-Systems in Regionend@imter Elektronendichte &tker ist.

3.2.1 Einfluss der Elektronendichte auf die Mangantemperatur

Der Energietransfer zwischen Elektronengas und Mn-System wird von der Dichte des Elektro-
nengases beeinflusst. In$i00b] wurde eine Veratkung detUberheizung des Mn-Systems

mit steigender Elektronendichte festgestellt. Die Messungen wurden dabei an einem modula-
tionsdotierten (Cd,Mn)Te Quantentrog durchiget. Die Elektronendichte des Quantentrogs
wurde durch zuitzliche Beleuchtung mit Licht dessen Energiélggr als die Bandcke des
Barrierenmaterials warfi;, > Ef) vonn, = 1.2 x 101° em~2 aufn, = 3.2 x 10 cm—2
gesteigert. Diese Eitnung der Elektronendichtéilirte bei einer vergleichbaren Anzahl von
Photoladungs#igern im Quantentrog dazu, dass deeXiAN-Aufspaltung des Trions doppelt

so stark reduziert wurde.

Eine Versérkung defUberheizung des Mn-Systems mit steigender Elektronendichte ist
jedoch nicht @ir alle Elektronendichten zu erwarten. Der Einfluss der Elektronendichte auf die
Starke derUberheizung Bngt im Allgemeinen stark von anderen Parametern, wie der Mn-
Konzentration und dem Magnetfeld abirFB — 0 wird 7._,;,, mit zunehmender Elektro-
nendichte Krzer. Dies @ihrt dazu, dass die Bedingung \i, < 7spr auch fir Quantentibge
mit hdherem Mn-Gehalt eiiflt werden kanr?. Die Bedingung fir eineUberheizung des Mn-
Systems, die durch eine Temperatuidning des Elektronengases hervorgerufen wird, kann

5Siehe Abb. 1.19b.
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somit in Proben mit therem Mn-Gehalt eiiflt werden. Fir entartete Elektronengase tritt je-
doch eine &ttigung vonr._\, ein. Eine weitere Erbhung der Elektronendichtéiliirt nicht

mehr zu eineAnderung vonr._y,, sondern nur noch zu eindnderung der Viirmekapaziit

des 2DEGs. Die Ursache hiarfist, dass Elektronen nicht an der Spinflip-Streuung teilnehmen
kdnnen, wenn sie energetisch tief liegende Znde im FERMI-See besetzen. Die Spinflip-
Streuung ist wegen demnBLI -Prinzip fur diese Elektronen verboten, da keine freien Znde
vorhanden sind, die das Elektron nach der Streuung einnehmen kann. Eine weitere wichtige
Rolle spielt das Ver@ltnis der Gol3e der ZEMAN-Aufspaltung und der ERMI-Energie Er

des 2DEGs. DiéJberheizung des Mn-Systems durch das Elektronengas verschwindet, falls die
halbe ZEMAN-Aufspaltung géler ist, als die ERMI-Energie des Leitungsbandes. Wenn man
nichtmagnetische Spinrelaxationsmechanismen, wie derABRANOV-PIKUS, den E.LIOTT-

YAFET und den IYAKONOV-PEREL-Mechanismus vernadmsigt, ist das Elektronengas unter
diesen Bedingungen volbatdig polarisiert. Alle Elektronen besetzen in diesem Fall @

mit Spin—1/2. Die Spinflip-Streuung dieser Elektrondihft nicht zu einer Erdhung der Mn-
Temperatur. DidJberheizung des Mn-Systems verschwindet also in diesem Fall, selbst wenn
die Temperatur des 2DEGber der Temperatur der Mn-lonen liegt.

Abbildung 3.8 zeigt experimentelle Ergebnisse zur addigkeit derUberheizung des
Mn-Systems von der Elektronendichte. Die Alpigigkeit der Mn-Temperaturen von der Anre-
gungsdichte wirdiir Quantenidge mit einem Mn-Gehalt vom = 0.005 verschiedener Dotie-
rung verglichen. Die $irke defUberheizung des Mn-Systems sinkt mit steigender Elektronen-
konzentration im Quantentrog. Die Daten stammen aus Messungen bei einer Probenraumtem-
peratur vonl.6 K und in einem Magnetfeld vow = 1.5 T. Die Energie des zur Anregung
verwendeten Lasers betrig;, = 2.8499 eV. Da diese Energie kleiner als die Baincke des
Barrierenmaterials ist, kann eidenderung der Elektronendichte im Quantentrog mit steigen-
der Anregungsleistung ausgeschlossen werden. In allen drei Proben ist das Elektronengas im
Quantentrog entartet. Die charakteristische Zaitden Energietransfet,_,;, zwischen Elek-
tronengas und Mn-lonen ist in allen Proben uigefgleich® Aufgrund der niedrigen Mn-

6Eine Simulation vorr, _yy, in Abhangigkeit vom, istin Abb. 1.19b gezeigt.
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Konzentration der Proben, ist noch keine véltsdige Polarisation des Elektronengases zu er-
warten. Da der Mn-Gehalt in allen drei Proben gleich ist, ist die Spin-Gitter-Relaxationszeit der
drei Quantentige ebenfalls gleich. Unter diesen Bedingungandi die Sarke derUberhei-

zung allein von der Temperatur des Elektronengases ab. Der Giunliefkleiner werdende
Mn-Temperatur mit steigender Elektronendichte ist die steigendem&kapazit des Elek-
tronengases. Eine Steigerung der Elektronendidlitet fdazu, dass die gleiche Energie, die
dem System durch die kinetisch¥derschussenergie der Photoladurigger zur Bandkante zu-
gefuhrt wird, unter einer gif3eren Anzahl von Ladungagern verteilt wird. Dies resultiertin ei-

ner kleineren Temperatur des Elektronengases. Da sich die Temperatur des Mn-Systems im Fall
von 7.\ < Tspr an die Temperatur des Elektronengases angleicht, sinkt die Mn-Temperatur
mit steigender Elektronendichte ebenfalls.

3.2.2 Einfluss der kinetischen Energie und des Spins der Photoladungs-
tr ager auf die Mangantemperatur

Nach dem in Kapitel 1.6 vorgestellten Modell sind starke Auswirkungen der kinetiséien
schussenergie und des Spins der erzeugten Photoladigeysaiuf dieUberheizung des Mn-
Systems zu erwarten. Die Voraussagen des Modells werden in diesem Kapitel experimentell
Uberpiift. Die Uberschussenergie der Photoladuriiger ist fir die Temperaturetihung des
Elektronengases verantwortlich. Ist diese Energie der Photoladaggsgo3er als die Energie

von longitudinal-optischen (LO) Phononéry o, relaxieren die Photoladungager zuachst

unter der Emission von LO-Phononen zur Bandkante. Die charakteristischéiZei¢ fEmis-

sion von LO-Phononen liegt in der &enordnung von ungafir 100 fs. Nach dieser Zeit ist die
Energie der Elektronen kleiner alg . Der Anteil der kinetischen Energie der Photoelektro-
nenAGLO, der wahrend dieser Zeit ans Gitter abgegeben wiitlytfnicht zu einer Temperatur-
erhbhung des Elektronengases, d.h. er liefert keinen Beitratkarheizung des Mn-Systems.
Eine indirekte Heizung durch das Gitter kann ausgeschlossen werden, dadieképazit

des Gitters sehr grol3 ist, und die emittierten LO-Phononen die Gittertemperatur kaum merklich
erhbhen lonnen. Die weitere Energierelaxation der Laduriggtr erfolgt durch Emission von
akustischen Phononen und bei der Anwesenheit eines 2DEGs durch Elektron-Elektron Streu-
ung. Nach einer Zeit von etwh ps stellt sich die Temperatur des Elektronengases ein. Die
Starke derUberheizung wird in diesem Modell durch die Temperatur des Elektronengases be-
stimmt. Bei einem solchen Verhalterave eine besonders starke Heizung des Mn-Systems bei
Laserenergien zu erwarten, die nur gerirgify kleiner alst'xy + nE;o sind. Eine besonders
schwachdJberheizung \éire hingegen bei Laserenergien zu erwarten, die gémjgfyoRer

sind alsEx + nE}o. Dies ist schematisch in Abb. 3.9 dargestellt. Abbildung 3.9a zeigt die
Temperatur des 2DEGs in Akhgigkeit derUberschussenergie der erzeugten Photoladungs-
trager zur Bandkante. Im Fall undotierter Quantégér kann der AnteiNGL9, der an das
Gitter abgegeben wird, keinen Beitrag zur Heizung des Mn-Systems liefern. Dieser Fall ist in
Abb. 3.9 durch eine durchgezogene Linie dargestellt. In undotierten Quagentist zu erwar-

ten, dass die &tke derUberheizung mit der Energie von LO-Phononen oszilliert. Ein solches
Verhalten wurde z.B. von KENN et al. in Experimenten zur photoinduzierten Magnetisierung
von (Hg,Mn)Te-Schichten festgestellt [Kre89].
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3 | @) l LO l 2LO | Abbildung 3.9: (a) Schematische Darstel-
2 ‘ e lung der 2DEG Temperatur in ABhgigkeit
% e N der Anregungsenergicw;. Die Grol3e
< e ' des Sprungs bei Vielfachen der LO-
‘g X Phononenergie wird durch den Anteil der
= EnergieAGLO bestimmt, der von den Elek-
& tronen bei der Relaxation zur Bandkante
m durch Emission von LO-Phononen an das
% i Gitter abgegeben wird. (b) Schematische
g RN Darstellung des zirkularen Polarisationsgra-
é RN N des der optischetlberginge in Abkingig-
.“5 T N keit der Anregungsenergie. Die Temperatur
§ (b) der Mn-lonen wird durch die Temperatur
‘ ‘ ‘ des Elektronengases bestimmt. Diagrt
0 .1 _ 2 zur Oszillation des Polarisationsgrades mit
kin. Energie (&) der LO-Phononenergie.

Die zunehmende Dotierungfirt dazu, dass die Elektron-Elektron Streuung zunimmt. In
GaAs-basierten Strukturen wurde z.B. beobachtet, dass ab einer Elektronenkonzentration von
ne. = 5 x 10" cm~2 die Energierelaxation durch Elektron-Elektron Streuung effektiver wird als
die Energierelaxation durch Emission von Phononen [UIb78]. Dies kann dazerf, dass in
dotierten Quantendgen ein Teil vom\GLP einen Beitrag zur Heizung des Mn-Systems liefert.

Der Sprung der Elektronentemperatur bei Vielfachen &gp wird kleiner und die Oszillation
der Elektronentemperatur ist durch einen linearen Anstieg mit der Anregungseitezgegert.
Dieser Fall ist in Abb. 3.9 durch eine gestrichelte Linie dargestellt.

In Kap. 3.1.3 wurde gezeigt, dass die Analyse des zirkularen Polarisationsgrades der
exzitonischen Linien eine sehr sensitivéddylichkeit zum Nachweis einddberheizung des
Mn-Systems darstellt. Diese Methode égflicht Messungen bei sehr kleinen Magnetfeldern
im BereichB < 0.1 T. Bei diesen Magnetfeldern ist dieEEMAN-Aufspaltung der opti-
schenUbergange sehr klein und in der GRenordnung der inhomogenen Verbreiterung der
Linien. Die Auswirkungen eines zirkularen Dichroismus auf die Polarisation der erzeugten
Photoladungséger bnnen daher vernaddsigt werden. Die Methode wird deshalb im Fol-
genden verwendet, um die Alhgigkeit derUberheizung des Mn-Systems von der kineti-
schenUberschussenergie zur Bandkante zu untersuchen. Das oBetess Modell 4sst ei-
ne oszillatorische Abingigkeit der Elektronentemperatur und somit déirigt derUberhei-
zung des Mn-Systems von der Anregungsenefgige erwarten. Der zirkulare Polarisations-
grad detUbergange im Magnetfeld wird umso kleiner, jéasgter die Temperatur der Mn-lonen
erhbht ist. Rir den Polarisationsgrad delbergange ist in diesem Fall eine ebenfalls oszillie-
rende Ablangigkeit von der Laserenergiev;, zu erwarten. Die Amplitude des Sprungs bei
der LO-Phononenergiedingt von dem Verhltnis der Effektiviit der LO-Phonon Emission und
Elektron-Elektron-Streuung ab. Es ist zu erwarten, dass die Amplitude des Sprungs mit steigen-
der Dotierung abnimmt. Dies ist in Abb. 3.9b veranschaulicht.

Das Prinzip der Messungen wird anhand von Abb 3.1Geuezlt. Es handelt sich hierbei
um Messungen am undotierten Quantentrog MQW2. Das in Abb. 3.10a durch eine durchge-
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Abbildung 3.10: (a) PL-Spektren von MQW2 b&8 = 0 und B = 0.1 T fir eine niedrige
Anregungsdichte vom0 mW /cm?. (b) PL- und PLE-Spektrum von MQW2 bé& = 0 und
T = 1.6 K. (c) Zirkularer Polarisationsgrad der Lumineszenz bei der Enérgig fiir zwei
héhere Anregungsdichten.

zogene Linie dargestellte Spektrum entspricht einem Lumineszenzspektrum von MQW?2 bei
B = 0 und einer Probenraumtemperatur o6 K. Im Spektrum sind die Signale des neutralen
Exzitons bei einer Energie vah8149 eV und des geladenen Exzitons Bei100 eV zu erken-

nen. Die Spektren, die durch eine gestrichelte bzw. gepunktete Linie dargestellt sind, wurden in
einem Magnetfeld vorB = 0.1 T in o*- bzw. o~ -Polarisation mit niedriger Anregungsdich-

te aufgenommen. Die ZEMAN-Aufspaltung des Exzitons bémt unter diesen Bedingungen

1.7 meV. Die Temperatur des Mn-Systems ist bei dieser Anregungsdichte nicht idgegren

der Gittertemperatur edit und hat einen Wert voh6 K. Der zirkulare Polarisationsgrad der
Exzitonlinie betagt P. = 0.59. Zur Messung des zirkularen Polarisationsgrades inaAlig-

keit der Laserenergie wurde der Polarisationsgrad der Lumineszegzsbgd eV mit einem
optischen Modulator gemessen und die Energie des anregenden Lasers entsprechend variiert.
Da die ZZEMAN-Aufspaltung und die Linienform des Exzitons symmetrisch sind, entspricht
der so gemessene Polarisationsgrad in gutanddung dem zirkularen Polarisationsgrad der
Exzitonlinie. Bei den Messungen in Abb. 3.10a ergibt sich mit dieser Methode ein zirkularer
Polarisationsgrad voR,. = 0.63. Der Polarisationsgrad am Maximum der Exzitonlinien hat im
Vergleich hierzu einen Wert voR,. = 0.59.

Abbildung 3.10c zeigt die Akdmgigkeit des nach der obenaiterten Methode gemes-
senen Polarisationsgrades von der Energie des anregenden lagevsifverschiedene Anre-
gungsdichten bel = 0.1 T. Je kleiner der gemessene Polarisationsgrad ist, déskestst die
Reduzierung der ZEMAN-Aufspaltung bzw. destodher ist die Temperatur des Mn-Systems.

Fur beide Anregungsdichten ist die Temperatur des Mn-Systems iglegietier Temperatur des
Probenraums voi.6 K Gber den gesamten Bereich der LaserenergiéhgrtiDer Polarisati-
onsgrad der Exzitonlinie bei einer Mn-Temperatur vioé K ist durch eine vertikale Linie
dargestellt. Die Ablngigkeit des Polarisationsgrades von der Energie des anregenden Lasers
ist filr beide Anregungsdichteihnlich. Fir die lhere Anregungsdichte ist digberheizung

des Mn-Systems jedochésker.
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Abbildung 3.11: Zirkularer Polarisationsgrad des Trigimergangs bei einem Magnetfeld von
B = 0.1 T und einer Anregungsdichte vdh = 0.7 W /cm? bei linear polarisierter (Kreu-
ze),oct-polarisierter (geschlossene Kreise) undpolarisierter (offene Kreise) Anregung. Zum

Vergleich ist ein PL- (gepunktete Linie) und PLE-Spektrum (durchgezogene Linie) von SQW1
bei B = 0 gezeigt.

Da dieUberheizung des Mn-Systems stark von der Anzahl der erzeugten Ladiugegstr
abHangt, muss bei der Untersuchung des Einflusses der kinetistfeschussenergie der Pho-
toladungstager die Zustandsdichte lieksichtigt werden. Abbildung 3.10b zeigt ein PL- und
ein PLE-Spektrum von MQW?2 be&p = 0. Die Intensiat des PLE-Spektrums ist proportional
zur Anzahl der Photoladungatyer im Quantentrog bei der entsprechenden Laserenergie. Im
PLE-Spektrum sind Resonanzen der angeregteraddstdes Quantentroges, wie das Leicht-
lochexziton (X;,) und Ubergange zwischen den angeregten Quantentrog-Nive®us (.1, -..)
zu erkennen. Die Energie, bei der ein erzeugtes Exziton unter der Emission eines LO-Phonons
direkt zur Bandkante relaxieren kann, ist mit einem Pfeil markiert. Die Energie des LO-Phonons
in MQW2 wurde durch Phonon-AMAN -Messungen bestimmt und b&gt33.2 meV. Der Ver-
gleich von Abb. 3.10b und 3.10c macht deutlich, dass diekBtderUberheizung maRgeblich
durch die Anzahl der erzeugten Photoladuréggtr bestimmt wird. Die Ladungatyer wurden
im Experiment unpolarisiert erzeugt. Aufgrund dezeEMAN-Aufspaltung erfolgt die Rekom-
bination der Elektronen im Magnetfeld jedoch haégtdich mit Spin—1/2. Ein Grof3teil der
Elektronen, die mit Spint-1/2 erzeugt wurden, relaxierenahrend ihrer Lebensdauer ihren
Spin. Falls diese Spinrelaxation als Spinflip-Streuung an einem Mn-lon stattfirigt atso
rund die Halfte der Photoladungstger zur Heizung des Mn-Systems bei. Ein oszillierendes
Verhalten des Polarisationsgrades mit der LO-Phononenergie, wie es in Abb. 3.9b gezeigt ist,
kann nicht festgestellt werden.

Wie oben bereits erahnt, kann die Anwesenheit eines Elektronengases die Relaxation
der Photoladungsiger zur Bandkante beeinflussen. Abbildung 3.11 zeigt den Polarisationsgrad
der Trionlinie von SQW1 in Ab&ngigkeit von der Energie des Lasers. Die Elektronendichte
in SQW1 betagt~ 8 x 10'° cm~2. Zum Vergleich ist ein PL-Spektrum (gestrichelte Linie)
und ein PLE-Spektrum (durchgezogene Linie) Bei= 0 gezeigt. Die Messungen der Ener-
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gieabtangigkeit des Polarisationsgrades wurden in einem Magnetfel@.¥dh durchgeiihrt.
Verwendet man eine sehr niedrige Anregungsdichte, die zu keiner Temperatunegrdes Mn-
Systemsiihrt, hat die Trionlinie bei diesem Magnetfeld einen zirkularen Polarisationsgrad von
P. = 0.45. Der Polarisationsgrad der Trionlinie bei einer linear polarisierten Anregung mit
einer Dichte vor).7 W/cm? ist in Abb. 3.11 durch Kreuze dargestellt. Die charakteristischen
EnergienE'x + nFEro sind durch Pfeile markiertt'xy + 2E; liegt in der Nahe der Exziton-
energie der (Zn,Be)Se-Barriere. Ein eventueller Sprung der Mn-Temperatur kann also nur bei
Ex + Ero beobachtet werden. Wie schdir undotierte Proben gezeigt wurde, ist die Verklei-
nerung des zirkularen Polarisationsgrades der Trionlinie bzviJbégheizung des Mn-Systems
direkt proportional zur Anzahl der erzeugten Photoladuagstr bzw. der Intengit des PLE-
Spektrums. Ein Sprung des Polarisationsgrades bei der EreggieF ;o kann auch in SQW1

nicht beobachtet werden. In Proben mit Elektronengas$éeiter Dichte konnte ebenfalls kei-

ne Oszillation des Polarisationsgrades gefunden werden. Die Temperatur des 2DEGs wird also
nur schwach durch digberschussenergie der optisch erzeugten Laduiggstzur Bandkante
beeinflusst.

Die bisherigen Messungen wurden mit linear polarisiertem Licht durcingeBei linear
polarisierter Anregung ist die Anzahl der Elektronen die mit Spiry2 und Spin—1/2 er-
zeugt werden gleich. Da jedoch nur Elektronen mit Spif2 eine Spinflip-Streuung der Form
| +1/2,M) — | —1/2, M + 1) an den Mn-lonen durcBihren und somit zur Heizung des Mn-
Systems beitragerikinen, niisste sich ein starker Unterschied in der Heizung des Mn-Systems
zwischeno - und o~ -polarisierter Anregung erwarten lassen. Die Abbigkeit des Polarisa-
tionsgrades von der Anregungsenergie ist in Abb. 3itbf-polarisierte Anregung durch ge-
schlossene Kreise undifo~-polarisierte Anregung durch offene Kreise dargestellt. Abbildung
3.11 zeigt, dass die Reduktion des Polarisationsgrades bei resonanter Anregung mit der Energie
des Leichtloctibergangs &rker fir o -polarisierte Anregung ist, al$if o~ -polarisierte Anre-
gung. Bei einer Anregung mit einerdseren Energie alX,, ist zu beobachten, dass die Re-
duktion des Polarisationsgradés &~ -polarisierte Anregung atker ist, alsir o *-polarisierte
Anregung. Elektronen mit Spia1/2 werden in Schwerlodkbergingen ino—-polarisierter und
in Leichtlochibergangen ino*-polarisierter Anregung erzeu@Bei nicht resonanter Anregung
finden sowohl Leicht- als auch Schwerl@dfergange statt. Da das Veilhnis der Matrixele-
mente von Schwer- und Leichtloébergingen 3:1 ist, werden bei nicht resonanter Anregung
mit hiwy, > X, in o~ -polarisierter Anregung haugitshlich Elektronen mit Spip-1/2 erzeugt.

Der experimentell gefundene Einfluss der Polarisation des anregenden Lichts entspricht also
der zu erwartenden Afiimgigkeit dertUberheizung des Mn-Systems vom Spin der erzeugten
Elektronen.

In Materialien mit langer Spinrelaxationszeit ist eine optische Orientierung der Ladungs-
trager ndglich. In semimagnetischen Strukturen ist die Spinrelaxationszeit im Allgemeinen
kurz gegen die Lebensdauer der Laduriggtr. Um sicher ausschliel3en zonken, dass die
unterschiedliche Polarisation des Trions bé&+ und o~ -polarisierter Anregung nicht auf die
optische Orientierung der Ladungager zuiickzufihren ist, wurde die Aldmgigkeit des zir-
kularen Polarisationsgrades von der Polarisation der Anregung beb Uberpiift. Es konnte
keine Abtangigkeit vonP, von der Polarisation der Anregung festgestellt werden. Die Reduk-
tion von P. im Magnetfeld ist nur auf die Verringerung deeEZmAN-Aufspaltung bzw. auf die

Die zirkulare Polarisation von Leicht- und Schwerléiblergingen ist in Abb. 1.10 schematisch dargestellt.
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Uberheizung des Mn-Systems iakzufihren. Die Abkngigkeit defUberheizung vom Spin
der erzeugten Elektronen konnte somit bagt werden.

3.2.3 Bildung von Donanen erhbhter Mangantemperatur bei resonanter
Anregung

In hdoheren Magnetfeldern zeigt die Wahl der Anregungsenéigjestarke Auswirkungen auf

die Temperatur der Mn-lonen. Besonders deutlich sind diese Auswirkungen im Fall resonan-
ter Anregung. Abbildung 3.12a zeigt PL-Spektren von ModQW1 bei einem Magnetfeld von
B = 1.5 T und einer Probenraumtemperatur vbn= 1.6 K fur verschiedene Laserenergien
hwy. Alle Spektren wurden mit einer sehr niedrigen AnregungsdichtetvanV /cm? aufge-
nommen. Die Anregung wurde mit -polarisiertem Licht durchgéhrt. Bei einer Laserenergie
voniwy = 2.8173 eV istim PL-Spektrum nur das Signal des neutralen Exziton2.5876 eV

zu beobachten. Die Ermittlung der Mn-Temperatur aus degNAN-Aufspaltung des Exzi-

tons liefert einen Wert von 1.6 K. Bei einer Laserenergie fiop = 2.8182 eV erfolgt die
Anregung resonant zur Energie des-polarisierten neutralen Exzitons. Die Energie des Exzi-
tonibergangs bei diesem Magnetfeld wurde durch Reflexions- und PLE-Messungen bestimmit.
Bei dieser Anregungsenergie ist ein starkes Anwachsen der Signaliatemsiteine deutliche
Veranderung der Spektrenform zu beobachtenazalish zur Exzitonlinie be2.7976 eV taucht

eine zweite Linie im Spektrum auf, die ubnl meV zu hbheren Energien verschoben ist. Eine
weitere Ertdhung der Laserenergiev;, fuhrt dazu, dass die Inten&itdieser Linie anachst,

bis sie nicht mehr von der Exzitonlinie b&i6 K zu trennen ist. Abbildung 3.12b zeigt die

(@)
B=15T

(b)
B=25T

2.8217 eV
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Abbildung 3.12: (a) PL-Spektren von ModQW<1 bei einem Magnetfeld uen= 1.5 T fir
zwei verschiedene Anregungsenergien,. Bei einer Anregung resonant zur Energie des
polarisierten Exzitons2(8182 eV) kommt es zur Ausbildung von Ddimen mit unterschied-
licher Mn-Temperatur. (b) Die entsprechenden Spektrentbei 2.5 T. Die Bildung der
Domanen findet ebenfalls bei resonanter Anregung mit der Exzitonenerg®¥ eV ) statt.
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\/\/\ mm O
E - Abbildung 3.13: Schematische Darstel-

' f f ! f I Mn-Spins lung des Bandkantenverlaufs im Exzito-
, Spin- nenbild unter der Bércksichtigung lokaler
X Relaxation Potenzialfluktuationen. Die resonante Anre-
\/\/\ m O gung der Exzitonenifrt zu einer lokalen
- Erhbhung der Mn-Temperatur.

1 t ) 7 i Mn-Spins

entsprechenden Spektren bei einem Magnetfeld Boa 2.5 T. Die resonante Absorption
durch daso~-polarisierte neutrale Exziton beginnt bei diesem Magnetfeld bei einer Energie
von hwy, = 2.8205 eV. Bei dieser Laserenergie entsteht im PL-Spektrum wiederum eine zwei-
te hoher energetische Linie, die uim0 meV beZiglich des neutralen Exzitons beib K zu
hoheren Energien verschoben ist. Eine weiteredBumg der Laserenergia@lirt wie schon bei

B = 1.5 T zu einem Anwachsen der Interiédidieser Linie, bis die beiden Linien nicht mehr
getrennt werdendnnen.

Eine Steigerung der Anregungsdichift dazu, dass die Energiedifferenz zwischen den
beiden Linien gdRer wird. Bei den zwzlichen Linien, die bei resonanter Anregung mit Ener-
gie dess—-polarisierten neutralen Exzitons beobachtbar sind, handelt es sich um Exzitonen aus
Domanen erbhter Mn-Temperatur. Durch die lokal étite Mn-Temperatur in diesen D@men
ist das PL-Signal zudheren Energien verschoben. Das Auftreten solcherd»@m wurde be-
reits von TYAzHLOV et al. in zeitaufgglsten Lumineszenzmessungen an (Cd,Mn)Te Quanten-
trogen beobachtet [Tya97, Tya99]. In [Tep03] wurde die Raenbildung durch zeitaufgedte
Messungen des magneto-optischebriR-Effekts untersucht. Es wurde ebenfalls ein Anstieg
der Temperaturdifferenz der D@mnen mit der Anregungsdichte festgestellt.

Die Domanenbildung setzt bei nicht resonanter Anregung erst bei hohen Anregungsdich-
ten ein. In den oben érliterten Experimenten muss die Damenformation auf die resonante
Erzeugung der Ladungsiyer zuiickzutihren sein. Anhand von Abb. 3.13 wird @ukert wie
es in diesem Fall zu Doamen unterschiedlicher Mn-Temperatur kommt. Aufgrund von Trog-
breitenfluktuationen und der @potenziale der ionisierten Donatoren des modulationsdotier-
ten Quantentroges kommt es zu Potenzialfluktuationen im Quantentrog. Diese Potenzialfluk-
tuationen sind in Abb. 3.13 schematisdlr flen Exzitofibergang dargestellt. Die resonante
Anregung fihrt dazu, dass die Ladungsger selektiv in den Potenzialfluktuationen angeregt
werden. Durch die Spinflip-Streuung der Ladunggér bei der Spinrelaxation éht sich die
Mn-Temperatur in diesen Fluktuation. Erst wenn die Laserener@igegrist, als die Potenzial-
fluktuationen, kommt es zu einer gleichffigen Verteilung der Photoladungsjer und einer
homogenen Mn-Temperatur im Quantentrog.

3.3 Messung der Spin-Gitter-Relaxationszeit
In Kapitel 3.1 wurde gezeigt, dass die Spin-Gitter-Relaxationszeit maRgebliatief Uber-

heizung des Mn-Systems bei der Erzeugung von Photoladégegstr verantwortlich ist. Die
Spin-Gitter-Relaxation stellt die Kopplung der Mn-lonen zum Gitter her undglieht, dass
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die Mn-Spins nach der Streuung mit Leitungsbandelektronen wieder in ihren Grundzustand
relaxieren Bnnen. DieUberheizung des Mn-Systems ist vor allem in Proben mit niedriger
Mn-Konzentration stark ausgejgt, da die Spin-Gitter-Relaxationszeit in diesen Strukturen
sehr grof3 ist. Wie in Kapitel 1.2.4 bereits artert wurde, findet die Spin-Gitter-Relaxation
haupt&chlich in Clustern aus mehreren Mn-lonen statt, die durch dieaAbigkeit derd-
d-Austauschkonstanten vom Abstand der Mn-loiiger eine effektive Kopplung an Gitter-
schwingungen veifgen. Isolierte Mn-lonen wechselwirken nur sehr schwach mit dem Git-
ter und haben deshalb eine sehr lange Spin-Gitter-Relaxationszeit. Die Spin-Gitter-Relaxation
setzt sich aus zwei getrennten Prozessen zusammeacEsirerfolgt eine Spindiffusion durch
Kreuzrelaxation isolierter Mn-lonen zu den Clustern aus mehreren gekoppelten Mn-lonen. In
diesen Clustern findet nun ein schnelle Spin-Gitter-Relaxation stat{dd,Mn)Te existieren
experimentelle Daten zur Spin-Gitter-Relaxationszeit in der Literatur [Str92, Sch00, Sch01].
Eine systematische Untersuchung der Spin-Gitter-Relaxationsrate in (Zn,Mn)Se ist in der Li-
teratur nicht vorhanden. In dieser Arbeit wurde deshalb dieafbigkeit der Spin-Gitter-
Relaxationsrate von der Mn-Konzentration und der Dotierung der Proben durch zeilatdgel
Lumineszenzspektroskopie untersucht.

Die Messungen in diesem Kapitel wurden in Zusammenarbeit mit der Arbeitsgruppe von
Prof. BAYER an der Universit Dortmund durchgéhrt. Fir die Messungen wurde folgender
Messaufbau verwendet: Durch einemr Laser mit niedriger Anregungsdichte wurde die zeitli-
cheAnderung der Magnetisierung durch die Messung degiAN-Aufspaltung der Exzitonen
verfolgt. Zur Sbrung der Magnetisierung bzw. zur Heizung des Mn-Systems wurden die Pro-
ben zugtzlich mit einem gepulsten Laser mit hoher Anregungsdichte beleuchtet. Zur gepulsten
Anregung wurde ein Frequenz verdreifachter YAG Laser mit einer Wélhgd von355 nm
benutzt. Die Breite des Pulses betrug uidefi0 ns bei einer Pulsfrequenz voh kHz. Die
maximale Peakintensit des Pulses betrug ungef 8 kW /cm?. Zur zeitaufgebsten Detekti-
on des Lumineszenzsignals wurde eine CCD-Kamera verwendet, die mit dem Laserpuls syn-
chronisiert wurde und mit einem zeitlichen Delay zum Laserpuls versehen werden konnte. Die
zeitliche Aufbsung der CCD-Kamera bagt ungefhr5 ns. Als cw Anregungsquelle diente
ein HeCd-Laser, der bei einer Wellénge vor825 nm betrieben wurde. Um eirldberheizung
des Mn-Systems durch demwv Laser zu vermeiden betrug dessen Anregungsdichte maximal
0.1 W/cm?. Die Spotdurchmesser beider Laser waredi3gr alsl mm. Um Effekte durch
eine inhomogene Intenaisverteilung der Laser ausschliel3en darken, wurde mittels einer
Blende nur der zentrale Bereich der anregenden Sybts 200 m) auf den Monochromator-
spalt abgebildet. Alle Messungen wurden iisBigem Helium bei einer Temperatur vbi K
durchgeiihrt.

Abbildung 3.14a zeigt typische Lumineszenzspektren ingkigiigkeit der Delayzeit. Es
handelt sich hierbei um Spektren von MQW1, die in einem Magnef$etd 3 T aufgenommen
wurden. Das Intengitsmaximum des gepulsten Lasers liegt bei einer Delayzeit¥aen. Die
Lebensdauer von Exzitonen in ZnSe-basierten Strukturen liegt im Bereich vonl @iwss.
Eventuelle Einflisse der hohen Anregungsdichte auf die Spektrenform des Lumineszenzsi-
gnals, wie sie durch die Erzeugung eines Elektron-Loch-Plasmas aufti@teerk sind also
unmittelbar nach dem Ende des Laserpulses bei einer DelayzeiOvonverschwunden. Das
Lumineszenzsignal in den Spektren ist nur auf die schwache Anregung durawelesser
zuriickzutihren, durch digiber die ZEMAN-Aufspaltung der Exzitonen die Magnetisierung
des Systems gemessen werden kann. Bei einer Delayzeltoms sind im Spektrum Signa-



3.3 Messung der Spin-Gitter-Relaxationszeit 87

2.805

@ ®) x=0.004
T=16K
2.804 - B3 T
2.803 -
T 3 [].0092ms
2 © 2802}
o 1.0ms )
= Mk 2
[¢]
’_J/\,/L 2801} o
//& (o]
_/——'JW/\K o
T 2800} ©
o °%
100 [ o
T T T T 2.799 L L 1 1 1 1 1
2.795 2.800 2.805 2.810 00 05 10 _1.5 20 25 30
Energie (eV) Zeit (ms)

Abbildung 3.14: (a) PL Spektren von MQW1 mit = 0.004 fir verschiedene Delay-Zeiten

nach dem Laserpuls bei= 50 ns. Die Spektren wurden in einem Magnetfeld ver= 3 T und

bei einer Temperatur vdhi = 1.6 K aufgenommen. (bAnderung der Energie des Exzitons in
Abhangigkeit der Zeit (Kreise). Die Energie des Exzitons ist proportional zur Magnetisierung
des Quantentroges. Die durchgezogene Linie entspricht einer exponentiellen Anpassung des
Abfalls der experimentellen Daten und liefert einen Wert wgry = 0.92 ms fir die Spin-
Gitter-Relaxationszeit der Mn-lonen.

le des neutralen Exzitons b2i8043 eV und des negativ geladenen Exzitons b&088 eV

zu erkennen. Aufgrund des geringen Mn-Gehalts von M@#fdert sich die Magnetisierung

der Probe nur sehr langsam. Die vdilistlige ZEMAN-Aufspaltung bzw. Magnetisierung der
Probe ist erst mehrere Millisekunden nach dem Laserpuls wieder erreicht. Parallel zum Anstieg
der ZEEMAN-Aufspaltung des Exzitons mit der Delayzeit, ist die Dissoziation des Trions zu
beobachten. Das Verschwinden des Signals des geladenen Exzitons ist ebenfalls auf die stei-
gende ZEMAN-Aufspaltung des Leitungsbandes acikzufihren, die zu einer Unterdckung

der Formation des Singulett-Zustandes des Tridhstf In Abbildung 3.14b ist die Energie des
Exzitons in Abfangigkeit der Delayzeit dargestellt. Durch die vertikale Linie ist die Energie
des Exzitons vor bzw. nach dem Laserpuls markie@hvénd des Laserpulses steigt die Ener-

gie des Exzitons stark an. Die hohe Anzahl der Photoladuiggstiund ihre Spinflip-Streuung

fuhrt zu einer Heizung des Mn-Systems. Die Energie des Exzéodsrt sich unb.1 meV,

das entspricht eineknderung umiiber80 % der ZEEMAN-Aufspaltung beiB = 3 T. Nach

dem Laserpuls veduft der Abfall der Exzitonenergie mit der Zeit exponentiell. Die Anpassung
der experimentellen Daten (durchgezogene Linie) liefert eine Relaxationszeitvdn92 ms.
Aufgrund der oben bereits edlinten Proportionaht von ZEEMAN-Aufspaltung und Magneti-
sierung der Probe entspricht diese Relaxationszeit der Relaxationszeit der Magnetisierung und
somit der Spin-Gitter-Relaxationszeit.

Fur Proben mit Bherem Mn-Gehalt sinkt die Spin-Gitter-Relaxationszeit, aufgrund der
steigenden Anzahl von Clustern aus Mn-lonen.ib&r hinaus zeigen Proben mit hoher Mn-
Konzentration eine Abweichung vom einfachen exponentiellen Verlauf der Relaxation. Abbil-
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Abbildung 3.15: Mn-Temperatur von MQWS5 (x=0.11) in Aliimgigkeit der Delay-Zeit in lo-
garithmischer Darstellung. Das zeitliche Inteassprofil des Laserpulses ist schematisch dar-
gestellt. Die Bildeinlage zeigt die zeitlicthnderung der Exzitonenergie im Bereich niedriger
Delay-Zeiten. Die exponentielle Anpassung des Abfalls der Exzitonenergie liefert einen Wert
vontsir = 22 ns fir die Spin-Gitter-Relaxationszeit (durchgezogene Linie).

dung 3.15 zeigt dieAnderung der Mn-Temperatur in Ahgigkeit der Zeit ir MQWS5 mit

einem Mn-Gehalt von: = 0.11. Die Messungen wurden ebenfalls bei einem Magnetfeld von

B = 3 T und einer Probenraumtemperatur viofi K durchgeiihrt. Das Intensgttsmaximum

des Laserpulses liegt bei einer Zeit viahns. Die zeitliche Ausdehnung des Laserpulses ist in
Abb. 3.15 schematisch dargestellt. Vor dem Auftreffen des Laserpulses befindet sich das Mn-
System mit dem Heliumbad im thermischen Gleichgewicht und hat eine Temperatutven

In der Zeit wahrend des Laserpulses steigt die Mn-Temperatur stark an und erreicht einen Wert
von uiber15 K. Nach dem Ende des Laserpulsédlk das Mn-System ab. Bei einer Zeit von
etwal50 ns erreicht die Mn-Temperatur ein Plateau und stagniert auf einem Wert vonalnmgef

6 K. Danach erfolgt eine weitere Abklung des Mn-Systems mit einer deutli@mgeren Zeit-
konstante. Erst nach etviaus hat das Mn-System endljig die Temperatur des Heliumbades
erreicht. Der zweite exponentielle Abfall mit einer Zeitkonstante wor 1.4 us ist in allen
Proben beobachtbar. Aufgrund des hohen Mn-Gehalts von MQWS5 ist eine deutlich schnellere
Spin-Gitter-Relaxationszeit alsus zu erwarten. Der erste schnell verlaufende Abfall wird des-
halb als charakteristische Spin-Gitter-Relaxationszeit interpretiert. Die zweite langsamere und
von der Mn-Konzentration unabhgige Relaxation wird durch die Gitterdynamik bestimmt.
Durch die hohe Anregungsdichte des gepulsten Lasers kommileemd der Pulsdauer nicht

nur zu einer Temperatureshung des Mn-Systems, sondern auch zu einer Temperathrer

des Gitters. Die charakteristische Zeit mit der das Gitter die ihm fbhgef Energie an das
Heliumbad abgeben kann liegt im Bereich weniger Mikrosekunden. Dies wurde ebenfalls in
Experimenten festgestellt, in denen die Spin-Gitter-Relaxationszeit von (Cd,Mn)Te Schichten
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durch eine Injektion eines Phononenpulses untersucht wurde [Sch00]. Hierbei wurde mittels ei-
nes Strompulses durch eine auf dem Substrat aufgebrachte Konstantanschicht ein Phononenpuls
in die Probe injiziert. Die charakteristische Lebensdauer des Phononenpulses betrug in diesen
Experimenten zwei bis drei Mikrosekunden.

Die Bildeinlage von Abb. 3.15 zeigt den zeitlichen Verlauf der Exzitonenergie (Kreise)
in dem Bereich, in dem die Dynamik des Mn-Systems nur durch die Spin-Gitter-Relaxation
beeinflusst wird. Vilhrend dieser Zeitspanne hat das Gitter eine, gdggndem Heliumbad,
noch leicht erbhte Temperatur von etwa K. Die Exzitonenergie erreicht deshalb nicht ihren
Ausgangswert vor dem Laserpuls. Eine Anpassung des exponentiellen Energieabfalls nach dem
Ende des Laserpulses liefert eine Spin-Gitter-Relaxationszeitrygn= 22 ns (durchgezo-
gene Linie). Vergleicht man den Wert der Spin-Gitter-Relaxationszeit von MQWS ().11,
TsLr = 22 ns) mit dem Wert von MQW1 £ = 0.004, 7spr = 0.92 ms) zeigt sich, dass die
Relaxationszeit um fastihf GroRenordnungen ansteigt. Die Abigigkeit der SLR-Rate vom
Mn-Gehalt der Quanteriige wird im rachsten Kapitel genauer autert.

3.3.1 Abhangigkeit der Spin-Gitter-Relaxationsrate von der Mangan-
konzentration

Abbildung 3.16 zeigt eine Zusammenfassung experimenteller Werte der Spin-Gitter-
Relaxationszeit von undotierten Quantégen mit verschiedenem Mn-Gehalt Alle Mes-
sungen wurden in einem Magnetfeld vag = 3 T und bei einer Probenraumtem-
peratur vonl.6 K durchgeiihrt. Rir steigende Mn-Konzentrationen nimmt die Spin-Gitter-
Relaxationszeit sehr stark ab. Insgesandert sich die Relaxationszeit bei einer &rbang der
Mn-Konzentration vorr = 0.004 aufx = 0.11 um mehr als vier Gif3enordnungen. Die Ursa-
che fir die starke Abnahme der Spin-Gitter-Relaxationszeit mit der Mn-Konzentration ist vor
allem die steigende Anzahl von Clustern aus Mn-lonen auf direkt benachbarten Katzempl

Eine schnelle Spin-Gitter-Relaxation findet haéptdich in Clustern mehrerer Mn-lonen statt.
Die SLR-Zeit Fangt deshalb stark von der Anzahl dieser Cluster ab. Bei einer statistischen Ver-
teilung der Mn-lonen auf einem fcc-Gitter, sinkt die Wahrscheinlichkeit ein isoliertes Mn-lon
zu finden, das auf keinem seiner direkt benachbarten Gétzgpkin Mn-lon hat, mit dem Mn-

1000} i
@ S "%\ Abbildung 3.16: Experimentelle Werte
;a; 1000 o G} ] der  Spin-Gitter-Relaxationszeit  von
i = _ (Zn,Mn)Se-Quantenfgen mit unter-
5 ol N S———— schiedlichem Mn-Gehalt bei einem
8 Mangan Gehalt x Magnetfeld vonB = 3 T und einer
é'lc’ il i ] Temperatur vori’ = 1.6 K. Die Bild-
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2 o1l ] im Bereich kleiner Mn-Konzentration
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Gehaltz wie (1—z)'2. Bei einer Mn-Konzentration von = 0.004 kdnnen also noctiber95 %
der Mn-lonen als isoliert betrachtet werden. Bei einer Mn-Konzentrationcven).06 jedoch
nur noch ungethr48 %.

SCALBERT berechnete die Spin-Gitter-Relaxationsrate in aduigkeit der Mn-
Konzentration und der Temperatur unter der iBdssichtigung des Beitrags von Paaren und
Tripletts von Mn-loneniir (Cd,Mn)Te. Ein wichtiger Materialparameter in diesem Mdtisl
die Anderung der Austauschkonstanten bei der Deformation des Gitters durch die Phononen
a = J/(8J/8R). In (Cd,Mn)Te hat dieser Parameter einen Wert wor 0.35 A [Sca95].

Die Bildeinlage von Abb. 3.16 zeigt einen Vergleich der experimentellen Werte der (Zn,Mn)Se
Quantentbge fir niedrige Mn-Konzentrationen aus diesem Kapitel mit einer Simulation mit-
tels Glg. 1.20. Bei der Simulation wurde ein Wert vbn= 2 K und ein Wert voru = 0.4 A
verwendet. Er niedrige Mn-Konzentrationem < 0.02 stimmen die experimentellen Werte
gualitativ mit der Simulatioriiberein. fir hobhere Mn-Konzentrationen zeigen sich sehr starke
Abweichungen, da die Simulation ab einem Mn-Gehalt ¥ea 0.03 in Sattigung geht.

Ein moglicher Grund #@ir die Abweichung ist wahrscheinlich dieahrend der Mes-
sung der SLR-Rate noch dtite Gittertemperatur. Im vorangegangenen Kapitel wurde be-
reits ervahnt, dass die Gittertemperatur nach dem Laserpuls noch etwa eine Mikrosekunde
lang gegeilber der Temperatur des Probenraum®btlist. In Abb. 3.15 wurde gezeigt, dass
bei MQWS5 (& = 0.11) die Gittertemperatur @hrend der Spin-Gitter-Relaxation noch etwa
T ~ 6 K betrug. Die SLR-Rate ist stark von der Gittertemperatuidalbig, da die Spin-Gitter-
Relaxation wegen des Beitrags VOrRERCH-Prozessen von der thermischen Besetzung der
Gitterschwingungen afiimgt® Die Daten fir Proben, bei denen die Spin-Gitter-Relaxationszeit
in der GRenordnung der charakteristischen Zeit der Gitterdynamik von einer Mikrosekunde
liegt, sind also mit einem Temperaturfehler behaftet.

Ein weiterer ndglicher Grund @ir die Abweichung der Simulation von den experimentel-
len Daten bei hohen Mn-Konzentrationen ist, dass in Gleichung 1.20 nuagewon Clustern
aus zwei und drei Mn-lonen higeksichtigt sind. Die Beitige von Clustern aus vier und mehr
Mn-lonen liefern bei gil3eren Mn-Konzentrationen einen nicht vernaskigbaren Beitrag zur
Spin-Gitter-Relaxationszeit. Die Wahrscheinlichkeit, ein Mn-lon in einem Cluster aus vier Ato-
men zu finden, befigt bei einem Mn-Gehalt van = 0.02 etwa9 % [Sha02].

3.3.2 Abhangigkeit der Spin-Gitter-Relaxationsrate von der Elektronen-
konzentration

Wie in Kap. 3.2 gezeigt wurde, beeinflusst die Anwesenheit eines zweidimensionalen Elek-
tronengases die Wechselwirkung zwischen Photoladuiggstn und Mn-lonen. Die Auswir-
kungen des Elektronengasemigen stark von den gahlten experimentellen Bedingungen ab.

In diesem Kapitel werden die Auswirkungen der Anwesenheit eines 2DEGs auf die Spin-Gitter-
Relaxation untersucht.

8Das von $ALBERT entwickelte Modell ist in Kapitel 1.2.4 genauer beschrieben.

9Bei ORBACH-Prozessen handelt es sich um zweistufige Prozesse, bei denen das Mnécimszeim Phonon
absorbiert und anschlieRend durch Emission eines weiteren Phonons in ein aretavesiANiveau des Grund-
zustandes relaxiert. Im Gegensatz zaMAN -Prozessen wird bei RBACH-Prozessen der Zwischenzustand nicht
nur virtuell eingenommen.
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Abbildung 3.17: (a) Spin-Gitter-Relaxationszeit von modulationsdotierten Quaritgetr mit
einer Mn-Konzentration vor = 0.005 (Quadrate) und: = 0.035 (Kreise) und verschiede-
nen Elektronendichten béi = 3 T. (b) Spin-Gitter-Relaxationszeit eines modulationsdotier-
ten Quantentroges mit Gate in Adagigkeit der angelegten Gate-Spannung. Durch das An-
legen einer negativen Gate-Spannung kann die Elektronendichte im Quantentrag won

1 x 10'° em™2 aufn, ~ 4 x 10'* cm~2 erhbht werden.

Abbildung 3.17a zeigt experimentelle Werte der Spin-Gitter-Relaxationszeit von Proben
unterschiedlicher Dotierung. Alle Daten stammen aus Messungen, die in einem Magnetfeld von
B = 3 T und bei einer Probenraumtemperatur of K durchgetihrt wurden. Quadrate re-
prasentieren Daten eines Satzes von Quardigatr mit einem Mn-Gehalt van = 0.005. Die
Spin-Gitter-Relaxationszeit des nominell undotierten Quantentroges (SQWaytss2 us.

Die Elektronendichte im Quantentrog hat in SQW1 einen Wertwvonr: 8 x 109 cm=2. In

den beiden symmetrisch modulationsdotierten Quariigatr ModQW1 und ModQW2 sinkt

die Spin-Gitter-Relaxationszeit aub0 us bzw. 69 us. Die durch Kreise reg@sentierten Da-

ten stammen von SQW2 und ModQW3. Beide Quantey@rhaben einen Mn-Gehalt von

x = 0.035. Die zusatzliche Dotierung von ModQWS3 hat bei dieser Mn-Konzentration keinen
Einfluss auf den Wert der Spin-Gitter-Relaxationszeit. Die Spin-Gitter-Relaxationszeit liegt in
beiden Proben in der @Benordnung von0 us. Abbildung 3.17b demonstriert, dass die f

den niedrigen Mn-Gehalt gemessene Verking der Spin-Gitter-Relaxationszeit mit der Elek-
tronendichte nicht aus der Verwendung unterschiedlicher Quad¢entesultiert, die eine leicht
unterschiedliche Mn-Konzentrationen habémiten. Die Daten 3.17b stammen von einem mo-
dulationsdotierten Quantentrog mit Gate (GQW1). Die Mn-Konzentration des Quantentroges
betiagtz = 0.018. Das Anlegen einer negativen Gate-Spannunggfitht eine Eridhung der
Elektronendichte von, ~ 1x10' cm2 beiUs = 0 aufn, ~ 4x 10" cm 2 beilUg = 1.15 V.

Die Elektronendichte wurde durch das Veltnis von Exziton- und Trion Oszillatogatke in Re-
flexionsspektren bzw. durch die Halbwertsbreite des Trionsignals aligesdh Abb. 3.17b ist

die Abhangigkeit der Spin-Gitter-Relaxationszeit von der Gate-Spannung dargestellt. Die Mes-
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sungen wurden in einem Magnetfeld véh= 3 T und bei einer Probenraumtemperatur von
1.6 K durchgetihrt. Durch die Erbhung der Elektronendichte im Quantentrog ist égheh,
die Spin-Gitter-Relaxationszeit um einen Fakianffvon 100 us auf21 us zu senken.

Die starke Verkirzung der Spin-Gitter-Relaxationszeit bei der Anwesenheit eines Elek-
tronengases wurde VOICBERBAKOV et al. ebenfalls festgestellt. In [Sch01] wurde die Spin-
Gitter-Relaxationszeit von (Cd,Mn)Te Quantémgen mit unterschiedlicher Dotierung durch
Injektion von Phononenpulsen untersucht. Die starke Abnahme der SLR-Zeit mit der Elektro-
nendichte im Trog wurde durch die Wechselwirkung der Leitungsbandelektronen mit den Mn-
lonen erkért. Ahnlich wie in den Experimenten ziitberheizung des Mn-Systems, steht bei der
Anwesenheit eines 2DEGs ein Zislicher Kanal zur Energie und Spinrelaxati@m élie Mn-
lonen zur Verfigung. In den Experimenten nitv-Laseranregung hoher Anregungsdichte aus
Kapitel 3.2 fihrt die Laseranregung zu einer Temperatuibumg des 2DEGs. Falls die charak-
teristische Zeitiir den Energietransfer zwischen Elektronengas und Mn-System kleiner ist, als
die charakteristische Zeitif die Wechselwirkung zwischen Mn-System und Gittéhrt dies
dazu, dass sich die Temperatur des Mn-Systems der Temperatur des 2DEGs angleicht. Diese
Temperatur ist her, als die Temperatur des Gitters und es kommt zu &lberheizung des
Mn-Systems. In den zeitaufgedten Experimenten ist die Situation umgekehrt. Die schwache
cw-Anregung tihrt nicht zu einefJberheizung des Mn-Systems und des 2DEGs. Die Magne-
tisierung der Mn-lonen wird nur durch den Zi#lichen Laserpuls gest. Unmittelbar nach
dem Laserpuls thlen sich das Gitter und das Elektronengas ab. Die Spin-Gitter-Relaxation
lauft im Fall geringer Mn-Konzentration erheblich langsamer ab. In undotierten Quéagtemtr
bestehtfir die Mn-lonen nur die Nglichkeit ihren Spin und ihre zazliche Energie durch ei-
ne Spin-Gitter-Relaxation an das Gitter abzugeben. Bei der Anwesenheit eines Elektronengases
haben die Mn-lonen zaszlich die Mbglichkeit Spin und Energie durch Spinflip-Streuung an
das Elektronengas abzugeben. Die Zgit; mit der das Mn-System seinen Gleichgewichtszu-
stand herstellen kann, wird in diesem Fall durch zwei Faktoren bestimmt. Zum einen ist dies
die Effektivitat der Wechselwirkung zwischen Mn-lonen und Gitter und zum anderen die Ef-
fektivitat der Wechselwirkung zwischen Mn-lonen und 2DEG@r #ie Relaxationsrate ergibt
sich:

1 1 1
-1 (3.4)

* 0
TsSLR TSLR~ "Mn-—e

Hierbei entspricht; ; der Spin-Gitter-Relaxation des undotierten Systems. . entspricht
der charakteristischen Zeit der Spinflip-Streuung der Mn-lonen mit den Elektronen des 2DEGs.
Durch eine Simulation mit Gleichung 3.4 konnte in [Sch01] eine qualitafivereinstimmung
mit der experimentell ermittelten ABingigkeit der Spin-Gitter-Relaxationszeit von der Elek-
tronendichte erreicht werden.
In Abb. 3.17a &llt auf, dass die Spin-Gitter-Relaxationszeit bei den Quariigeatr mit
x = 0.005 durch ein Elektronengas der Dichtg ~ 3 x 10! cm~2 um einen Faktor vierirzer
wird, wahrend die zuszliche Dotierung bei den Proben mit= 0.035 keinen Einfluss hat.
Die Ursache hieiir ist darin zu sehen, dass der atdiche Kanal, der den Mn-lonen durch
die Spinflip-Streuung mit den Elektronen des 2DEGsdine Spinrelaxation zur Varfjung
steht, nur solange einen Einfluss auf die charakteristischerZgithat, wie die Bedingung
4R 2 Tvn_e erfullt ist. In Strukturen mit hohem Mn-Gehalt verschwindet der Einfluss des
2DEGs, weil die Spinrelaxation der Mn-lonen durch die Emission von Phononen schneller
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ablauft, als eine eventuelle Spinrelaxation durch die Spinflip-Streuung mit den Elektronen des
2DEGs.

3.3.3 Zusammenfassung

Die wesentlichen Ergebnisse von Kapitel 3.8nken wie folgt zusammengefasst werden.
Durch die Verwendung zeitaufgiter Lumineszenzmessungen wurde erstmals die Spin-Gitter-
Relaxationszeit der magnetischen lonen in (Zn,Mn)Se Quaigpnr systematisch unter-
sucht. Die zeitlicheAnderung der Magnetisierung wurde durch die Messung deENAN-
Aufspaltung der optischedberginge bestimmt. Ein Laserpuls hoher Anregungsdichte diente
dazu, die Spintemperatur der magnetischen lonen teingoreridhen. Es wurde eine starke
Abhangigkeit der Spin-Gitter-Relaxationszeit vom Mn-Gehalt der Quariigatnachgewie-

sen. Bei einem Magnetfeld voB = 3 T und einer Probenraumtemperatur vbfi K sinkt

die Spin-Gitter-Relaxationszeit durch die BrHung der Mn-Konzentration im Quantentrog von

x = 0.004 aufx = 0.11 um mehr als vier GiRenordnungen von einem Wert vOr92 ms

auf einen Wert vor22 ns. Die starke AbAngigkeit der Spin-Gitter-Relaxationszeit ist auf die

mit der Mn-Konzentration steigende Anzahl von Clustern aus mehreren Mn-lonen auf direkt
benachbarten Kation@izen zuiickzufihren. Diese Cluster veér§ien durch die Abangigkeit

der d-d-Austauschwechselwirkung vom Abstand der magnetischen ldben eine sirkere
Wechselwirkung mit den Gitterschwingungen als isolierte Mn-lonen. Der Anstieg der Spin-
Gitter-Relaxationsrate mit dem Mn-Gehalt ist der wichtigste Griimdife untercw-Anregung

mit steigendem Mn-Gehalt sckwher werdend&berheizung des Mn-Systems (vgl. Kapitel
3.1.2). Daiber hinaus wurde gezeigt, dass die Anwesenheit eines 2DEGs einen starken Einfluss
auf die Spinrelaxationszeit der magnetischen lonen haben kann. Die Spinflip-Streuung der Mn-
lonen mit den Elektronen des 2DEGs stellt eine alternativglMhkeit zur Spin-Relaxation der
magnetischen lonen dar. Die Spin-Relaxationsrate der Mn-lonen setzt sich in diesem Fall aus
der Summe der Spin-Gitter-Relaxationsrate und der Spin-Relaxationsrate durch die Streuung
mit den Elektronen des 2DEGs zusammen.

3.4 Ortsaufgebste Lumineszenzmessungen

Die Messungen in diesem Kapitel wurden kivgh Field Magnet Laboratorgn derUniversiét
Nijmegendurchgeiihrt. Der dort vorhandene Mikro-PL Aufbau erlaubt ortsaufget Lumi-
neszenzmessungen in Magnetfeldern bisBzy= 12 T. Eine schematische Darstellung des
Aufbaus ist in Abb. 3.18 gezeigt. Das Lumineszenzsignal wird durch ein Mikroskop auf den
Eingangsspalt des Spektrometers abgebildet. Das 40-factbfdergde Objektiv des Mikro-
skops befindet sich direktber der Probe im Heliumbad und dient gleichzeitig zur Fokussie-
rung des anregenden Lasers. Mit eingpatial filterwird gewahrleistet, dass das Strahlprofil
exakt Gauss-formig ist. Durch Linse 2dsst sich die Divergenz des Strahls und somit der Spot-
durchmesser auf der Probe einstellen. Zur Anregung wurd&cdi8nm-Linie eines Ar-lonen
Lasers verwendet. Der minimal erreichbare Spotdurchmesser bei dieser Wejlerdetigt
etwal.2 pum. Zur Detektion des Lumineszenzsignals wird eine CCD-Kamera verwendet. Die
im imaging-modebetriebene Kamera liefert Bilder, die in horizontaler Richtung spektral auf-
gelost und in vertikaler Richtungaumlich aufgebst sind. Nach dem Rayleigh Kriterium bégt
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Abbildung 3.18: Schematische Darstellung
des Messaufbauséif die ortsaufgéisten Lu-

Okular mineszenzmessungen. Das Lumineszenz-
{  spedometer  signal wird durch ein Mikroskop auf den
Spatial ifer e Eintrittsspalt des Spektrometers abgebildet
Laser ) *'6 . B:gm (Abstand: 5m). Das Objektiv des Mikro-
1' ) L Splitter CCD skops befindet sich direkiber der Probe im
¥ Kamera Heliumbad. Mit einem spatial filter kann die

Divergenz des Laserstrahls und somit der
Durchmesser des Laserspots auf der Pro-
benobertiche eingestellt werden. Linse 2
dient zur Einstellung der Divergenz des La-
serstrahls bzw. der Spotigse auf der Pro-
Kryostat benobertiche. Durch das Objektiv des Mi-
kroskops wird der Laserstrahl auf die Probe
fokussiert.

das Aumliche Aufbsungsverriagen des Aufbaus ung#ir(0.7 um. Alle Messungen in diesem
Kapitel wurden in flissigem Helium bei einer Temperatur vbn= 4.2 K durchgeiihrt.

Abbildung 3.19 zeigt eine Graustufendarstellung des Lumineszenzsignals von MQW?2 bei
B = 0. Die horizontale Achse entspricht der spektralen Verteilung des Lumineszenzsignals. Die
vertikale Achse entspricht der Position auf der Probe. Im Spektrum sind Signale des neutralen
und geladenen Exzitons zu erkennen. Rechts und oberhalb des Bildes sind zur Verdeutlichung
ein vertikaler und ein horizontaler Schnitt durch das Spektrum gezeigt. Die Lage der Schnitte
entspricht der Energie des Exzitons bzw. der Mitte des Laserspots. Links ist zum Vergleich ein
Bild des von der Probe reflektierten Laserstrahls gezeigt. Dieses Bild wurde mit der CCD Ka-
mera bei géffnetem Eintrittsspalt und einer Monochromatorstellung 868 nm aufgenom-
men. Sowohl vertikale wie auch horizontale Achse der CCD liefern daher Informltien
die raumliche Ausdehnung des Laserspots. Die volle Halbwertsbreite des Laserspags betr
ungefhr1.4 ym. Das Lumineszenzsignal hat eine Halbwertsbreite3/8num. Die Verbreite-
rung des Lumineszenzsignals gegker dem anregenden Laserspot ist durch die Diffusion der
Ladungstager zu erkdren. Die Diffusion BAngt schwach von der verwendeten Laserleistung ab.
Fur kleine Anregungsdichten steigt die Halbwertsbreite des Lumineszenzsignals linear mit der
Laserleistung. Insgesamt variiert die Halbwertsbreite bei den verwendeten Anregungsdichten
von 0.45 bis 250 kW /cm? zwischen3.8 und4.8 pm.

Das Intensitsverkltnis von geladenem und neutralem Exzifon /7% ist unabkangig
vom Ort auf der Probe. Hieraus kann nicht geschlossen werden, dass Exziton und Trion die
gleiche Beweglichkeit besitzen. Trionen sind vor allem in éeem Materialien in Potenzial-
fluktuationen lokalisiert [Eyt98]. Eine Diffusion der Trionen konnte bisher nur in qualitativ
sehr hochwertigen GaAs Quantaigen nachgewiesen werden [Pul03]. Zur Brkihg des kon-
stanten Intensiitsverfaltnisses von Exziton und Trion ist es ausreichend anzunehmen, dass nur
Exzitonen diffundieren. Da die Hintergrunddotieruiglich konstant ist, ihrt eine Diffusion
von Exzitonen, die jeweils an jedem Ort der Probe mit Trionen und Elektronen im thermischen
Gleichgewicht stehen, bereits zu einem konstantenakeris 71X~ /71X,
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Abbildung 3.19: Mitte: Graustufendarstellung der Inter@itdes Lumineszenzsignals in
Abhangigkeit der Energie und der Position auf der Probembet 0. Oben: Querschnitt des
Spektrums am Ong = 0 (Mitte des Laserspots, gestrichelt markiert). Rechts: Querschnitt der
raumlichen Intensétsverteilung bei der Energie des Exzitons (gestrichelt markiert). Links: Bild
des reflektierten Laserspots.

Abbildung 3.20 zeigt inr " -Polarisation detektierte, ortsaufgste Lumineszenzspektren
von MQW?2 in Magnetfeldern voih.5 bzw.6 T. Die Spektren wurden mit einer Anregungsdich-
te von P = 250 kW /cm? aufgenommen. Der Durchmesser des anregenden Laserspots betrug
1.4 pum. Im Spektrum beil.5 T sind Lumineszenzsignale von ungeladenem und geladenem
Exziton zu sehen. Die hohe Anregungsdichibrf zu einer erbhten Mn-Temperatur und so-
mit zu einer reduzierten Z=EMAN-Aufspaltung im Bereich des Laserspots. Mit zunehmendem
Abstand vom Laserspot sinkt die Mn-Temperatur und di€MAN-Aufspaltung steigt. In den
Spektren ist dies an den nieder energetischendfisin des Exzitons zu erkennen. In einem
Abstand von etw& pm zum Zentrum des Laserspots hat das Exziton die gleiche Energie wie
das Trion unter dem Laserspotifrdas geladene Exziton sind nur sehr schwache nieder ener-
getische Audufer zu erkennen. In Abb. 3.20b ist das entsprechende Spektruf 8eb T
gezeigt. Der Unterschied zwischen der Exzitonenergie unter dem Laserspot und der Exziton-
energie aulderhalb des Spots ishl§gr als beiB = 1.5 T. AulRerhalb des Laserspots ist kein
Trionsignal vorhanden. Die Spektren in Abb. 3.19 und 3.20 wurden mit der gleichen Leistung
aufgenommen. Die Graustufendarstellung ist jeweils auf die maximale Iréiteds Signals
normiert. Der Vergleich deraumlichen Ausdehnung des Lumineszenzsignals zeigt, dass die
raumliche Ausdehnung des Signals bei= 1.5 T bzw. B = 6 T grof3er ist als beBB = 0. Im
Magnetfeld fihrt die hohe Anregungsdichte zu einer reduzierteg MAN-Aufspaltung unter
dem Laserspot. \Whrend der Diffusion wirkt auf die Ladungager eine zu#zliche Kraft, die
fur die VergbRRerung der Diffusionahge verantwortlich ist. Dieser Effekt wird in Kapitel 3.4.2
genauer untersucht.

In Abb. 3.20 sind keine bzw. nur sehr schwache nieder energetischaufeisties ge-
ladenen Exzitons zu erkennen. Die Ursache dieses Effektes wird im Folgenden genauer un-
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Abbildung 3.20: (a) Graustufendarstellung der Inteésitles Lumineszenzsignals von MQW?2
in Abhangigkeit der Energie und der Position auf der Probelbet: 1.5 T. Das Spektrum
wurde mit einer Anregungsdichte véh= 250 kW /cm? aufgenommen. (b) Das entsprechende
Spektrum beB =6 T.

tersucht. Abbildung 3.21 zeigt das Inte@dsstverfaltnis von geladenem und neutralem Exziton
I~ /I bei einer bestimmten Distanz zur Mitte des anregenden Laserspots exemplarisch f
zwei verschiedene Anregungsdichten und Magnetfelder. Quadrate entsprechen experimentellen
Werten von/*~ /IX bei B = 0. Das Verféltnis ist unablngig vom Ort und hat einen Wert
von ungeéhr(.53. Dieser Wert ist beB = 0 unablangig von der Anregungsdichte. Dreiecke
reprasentieren experimentelle Daten vbh /I~ bei B = 1 T. Die entsprechenden PL Spek-
tren wurden mit einer niedrigen Anregungsdichte 9ofs kW /cm? aufgenommen. Bei dieser
Anregungsdichte findet keine Heizung des Mn-Systems statt undagist ZN-Aufspaltung der
Ladungstéger ist unabingig von der Position auf der Probe. Unter diesen Bedingungen ist das
Verhaltnis Trion- und Exzitonintensit konstant und hat einen Wert vofi /X = 0.17. Durch
Sterne sind in Abb. 3.21 die entsprechenden Werte Mor/ I bei einer hohen Anregungs-
dichte von250 kW /cm? bei B = 1 T dargestellt. Das Veditnis ist nicht mehr unaimgig

von der Position auf der Probe und nimmt mit der Distanz zur Spotmitte stark ab. Wie oben
bereits enahnt, misste die Diffusion von Exzitonen, die sich an jedem Ort der Probe mit dem
Elektronengas im thermischen Gleichgewicht befinden, zu einem konstanten hiteshlt-

nis von geladenem und neutralem Exzitoiren. Im Magnetfeld muss jedoch di€ZvAN-
Aufspaltung des zweiten Elektrons Beksichtigt werden. Die ZEMAN-Aufspaltung fihrt da-

zu, dass die Formation von geladenen Exzitonen im Singulett-Zustand uitderdird. Nach
Gleichung 1.57 giltifir die Verfaltnisse von Trion- und Exzitonintenaitin Abrangigkeit von

der ZEEMAN-Aufspaltung des Leitungsbandas:

Tye h2 x EX*
X —n. T exp | —2— | . (3.5
Ix cosh? (—23%”) kgTemim’ kpT.

Hierbei istn. die Elektronenkonzentration undi, = m> + m; die effektive Masse des Exzi-
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Abbildung 3.21: Das Verfaltnis der In-
tensiit von geladenem und neutralem
Exziton I*~ /I in Abhéngigkeit vom
Abstand zum Zentrum des anregenden
Laserspots. Quadrate und Dreiecke re-
prasentieren Daten, die mit einer niedri-
gen Anregungsdichte van45 kW /cm?
in einem Magnetfeld vorB = 0 bzw.

= 1 T aufgenommen wurden. Durch
Sterne sind die entsprechenden Daten bei
B =1 T und einer Anregungsdichte von
250 kW /em? dargestellt.

tons.m%_ = 2m} 4+ mj entspricht der effektiven Masse des Trions. Die gestrichelte Linie in
3.21 entspricht der Anpassung der experimentellen Daten mit Gleichung 3.5.HBieARI-
Aufspaltung des Leitungsbandes (y) ist experimentell durch die Messung deEEMAN-
Aufspaltung des Exzitons zagglich, die sich entsprechend dem \&this der bekannten Aus-
tauschkonstantem und 5 auf das Leitungs- bzw. Valenzband aufteilt. Die Bindungsenergie des
Trions £ entspricht bei der niedrigen Elektronenkonzentration von MQW2 dem energeti-
schen Abstand des geladenen und neutralen Exziton8 bei). Die Elektronendichte, und

die Temperatur des Elektronengagesdienen als Anpassungsparameter. Die béterein-
stimmung mit den experimentellen Daten konriterf, = 2 x 10° cm=2 bzw.T = 20 K erzielt
werden. Die hohe Temperatur der Elektronen resultiert aus der sehr hohen Anregungsdichte.
Die Unterdiickung des Trionsignals aufRerhalb des stdr&rheizten Bereichs des Laserspots

ist also nicht auf eine Lokalisierung der geladenen Exzitonen oder eine verminderte Wahr-
scheinlichkeit der Trionformation &hrend der Diffusion der Ladungager zuiickzufihren.

Sie resultiert allein aus der Ortsabigigkeit der ZEMAN-Aufspaltung unter den geihlten

experimentellen Bedingungen.

3.4.1 Donanen erhbhter Spintemperatur

Eine genauere Analyse der spektralen Verteilung der Lumineszenz zeigt, dass das Mn-System
nicht mit einer einheitlichen, nur auf der @enordnung dedrtlichen Aufbbsungsverragens

des Mikroskops veémderlichen Temperatur beschrieben werden kann. Vor allem im Fall
hoher Anregungsdichten und hoher Magnetfelder kommt es zur Ausbildung vorarigom

mit unterschiedlicher Mn-Temperatur. Diaumliche Ausdehnung dieser Damen liegt im
Submikrometer-Bereich, da sie durch das verwendete Mikroskop nicht asfgekrden
konnen. Abbildung 3.22 zeigt exemplarisch das Auftreten solcher magnetische&meorm

den ortsaufgésten PL-Spektren. Die Spektren wurden bei einem Magnetfeldbven 5 T

mit verschiedenen Anregungsdichten aufgenommen und stammen aus dem Zentrum des an-
regenden Laserspots. Bei einer AnregungsdichteOv&h kW /cm? ist im Spektrum nur eine

Linie zu erkennen. Die Linie kann dem neutralen Exziton zugeordnet werden und wird im Fol-
genden mitX,,, bezeichnet. Aus der Energie ddbergangs kann die Mn-Temperatur bestimmt
werden. Bei dieser Anregungsdichte ist keinednmng der Mn-Temperatur gegdver der Git-
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Abbildung 3.22: PL-Spektren von
MQW2 aus dem Zentrum des La-
serspotsy = 0) bei B = 5 T far
verschiedene Anregungsdichten. Durch
die Steigerung der Anregungsdichte
kommt es zur Bildung von Doénen
mit unterschiedlicher Mn-Temperatur.
Bei sehr hohen Anregungleistungen ist
die ZEEMAN-Aufspaltung in den heilsen
Domanen so weit unterdckt, dass neben
dem Exzitoribergang X,p auch der
Triontibergang X, , beobachtet werden
kann. Der mitX,p, bezeichneteUber-

Ko

Intensitat

. . . 045 kW(cm2 gang ist auf die Rekombination eines
279 280 281 282 Exzitons in Donénen mit niedrigerer
Energie (€V) Mn-Temperatur zuirckzufihren.

tertemperatur vofi' = 4.2 K zu beobachten. Eine Steigerung der Anregungsdidiie tlazu,
dass sich dieX;p-Linie langsam zu éheren Energien verschiebt. Des Weiteren taucht bei der
Erndhung der Anregungsdichte eine weitere Linie an der hoch energetischen Sekgder
Linie auf. Sie wird im Folgenden mik;, »-Linie bezeichnet. Die Intensit der X p-Linie ist
zunachst sehr schwach. Der Energiedifferenz8gp-Linie und X}, p-Linie nimmt mit steigen-
der Anregungsdichte zu. D€, p-Linie und dieX}, p-Linie kdnnen als Exzitonen aus Dé@men
mit unterschiedlicher Mn-Temperatur interpretiert werden. Bei einer n@kesen Erbhung
der Anregungsdichtetihrt die immer kleiner werdendeeEmMAN-Aufspaltung in den heil3en
Domanen dazu, dass das geladene Exzit6fi) in heil3en Doranen wieder stabil wird. Bei
einer Anregungsdichte vorb0 kW /cm? kann die Trionlinie aus den heil3en Bereichen nicht
mehr von der Exzitonlinie aus derlkeren Bereichen getrennt werden.

Die GrolRe der Doranen muss kleiner sein, als das Asfingsverragen des Mikroskops
von 0.7 pm, da sieortlich nicht aufgebst werden &nnen. Sie rassen jedoch @fer sein,
als die Ausdehnung der Wellenfunktion der Exzitonen, da sonst ElAN-Aufspaltung der
Exzitonen durch eine Mittelung der Magnetisierung von mehrerendbam bestimmt @are,
was nicht zu einer scharfen Energie des Exzitons in den heiRe@imamiihren kann.

Die Formation magnetischer D@mnen wurde von YAzHLOV et al. in zeitaufgeaisten
Lumineszenzmessungen ebenfalls experimentell beobachtet. Die sehr hohe Leistungsdichte bei
der gepulsten Anregungilfirte in den untersuchten (Cd,Mn)Te Quantégén zur Ausbildung
von Donmanen mit unterschiedlicher Mn-Temperatur [Tya97, Tya99]. Der Mechanismus der
nach TrazHLoOV et al. zur Formation der Doamen fihrt wird anhand Abb. 3.23 erkit. Vor
der Don@anenbildung (Abb. 3.23a) ist die Magnetisierung der Probe homogen. Ex& XN-
Aufspaltung des Leitungsbandes ist ebenfalls vom Ort uéadply. Eine Spinflip-Streuung der
Form| + 1/2, M) — | — 1/2, M + 1) eines Leitungsbandelektrons an einem Mn-I&hrf
nun zu einerortlich begrenzten Reduzierung deeZvAN-Aufspaltung (Abb. 3.23b). Nach
dieser Streuung (Abb. 3.23c) resultiert dies in einem attraktiven Poteizi&léktronen mit
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Abbildung 3.23: Schematische Darstellung des Mechanismus, der zur Ausbildung von
Doméanen mit unterschiedlicher Mn-Temperatiihit. Durch einértliche Fluktuation der Mag-
netisierung kommt es zu einer lokalen Reduzierungzé@amAN-Aufspaltung. Durch eine Dif-
fusion der Elektronen mit Spin1/2 kommt es zu einer vermehrten Anzahl von Spinflips in
diesem Bereich. Die aéhgliche Fluktuation veratkt sich solange selbst, bis sich ein Gleich-
gewicht ausbildet. Nach [Tya97].

Spin +1/2 und einem abstol3enden Potenzial Elektronen mit Spin-1/2. Elektronen mit
Spin+1/2 erfahren eine vermehrte Lokalisierung in deih¢ des Mn-lons. Weitere Spinflip-
Streuungen+1/2, M) — |—1/2, M +1) erhdhen nun die lokale Temperatur des Mn-Systems.
Die anfangliche Fluktuation in der Magnetisierung vérgt sich durch die Lokalisierung der
Elektronen und anschlielRende Spinflip-Prozesse so lange selbst, bis sich ein Gleichgewicht aus-
gebildet hat. EPPEet al. untersuchten vor kurzem die Danenbildung in (Cd,Mn)Te Quan-
tentibgen durch zeitaufgéste Messungen des magneto-optischerkEffekts [Tep03]. Die
Autoren machen ebenfalls den oberaatertenpositive feedbackrozessiir die Bildung der
Domanen unterschiedlicher Mn-Temperatur verantwortlich, der dalatt,fdass Mn-lonen in
warmeren Bereichendtker geheizt werden. Kritische Parameter, durch die die Temperatur der
Domanen beeinflusst wird sind die Anregungsdichte, die Anregungseriesgiend das Ma-
gnetfeld.

Abbildung 3.24 zeigt PL-Spektren von ModQW?2 bei einer Anregungsdichte von
250 kW /cm? fur verschiedene Abahde zum Zentrum des anregenden Laserspots. Die Halb-
wertsbreite des Laserspots hatte bei dieser Messung einen Welrtdvom. Der Abstand der
dargestellten, aufeinander folgenden Spektren entspghiéhfmm. Im Bereich aul3erhalb des
Spots ist nur die Lumineszenz des neutralen Exzitons aus kalterafm®mnrzu erkennen. In
einem Abstand vory = 6.5 um entspricht die Energie des Exzitons genau der Energie des
Exzitons bei der Verwendung niedriger Anregungsdichten, bei denen die Temperatur des Mn-
Systems der Gittertemperatur védh= 4.2 K entspricht. Diese Energie ist in Abb. 3.24 mit
einer vertikalen Linie markiert. Im Zentrum des Laserspgts=(0) ist zusatzlich zu der Lu-
mineszenz der kalten Damen noch Lumineszenz augher energetischen heil3en Dénen
beobachtbar. Das PL-Spektrum im Bereich des Laserspots idiberagerung aus dem Signal
von geladenem und neutralem Exziton aus den heiRerdbemund dem Signal des neutralen
Exzitons in den kalten Doémen. Nur im Bereich der heil3en Danen ist die Trionformation
wegen der stark reduziertereEEMAN-Aufspaltung nbglich. Mit groRer werdendem Abstand
vom Laserspot nimmt die Intenattder Lumineszenz aus den heil3en [Boen ab. Die Energie
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B=5T X \Xho
{ y=0 Abbildung 3.24: PL-Spektren von MQW?2 bei
/j/\/\ B = 5 T und einer Anregungsdichte von
—= 250 kW /cm? fir verschiedene Abdndey zum
g i// Zentrum des anregenden Laserspots. Die Energie
|5 3 des Exzitons in den heilsen DamenX, ist un-
= — abhangig vom Abstand zum Zentrum des Laser-
e spots. Die Energie des Exzitons aus den kalten
— Doménen wird mit zunehmendem Abstand klei-
; ner. Wahrend ihrer Diffusion wirkt eine zész-
— y=6.50m [ liche Kraft auf die Ladungsager in den kalten
279 280 281 282 Domanen.
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des Exzitons in den heif3en Damen bleibt jedoch konstant undrigt nicht vom Ort auf der
Probe ab. Die Mn-Temperatur der heil3en Roran ist im Bereich des anregenden Laserspots
gleich. Die diffundierenden Ladungéger aus dendteren Donanen erfahren &hrend ihrer
Diffusion eine kontinuierliche Energieabsenkung.

3.4.2 Diffusion von Ladungstagern in einem ortlich inhomogenen
Austauschpotenzial

Durch die Verwendung eines stark fokussierten Lasers ist @glich, durch die Erzeu-
gung von Photoladungsigern einedrtlich inhomogene EEMAN-Aufspaltung zu erzeugen,
die sich auf der Gi3enordnung der Diffusiorishge der Ladungsigerandert. Der Einfluss
eines solchen Gradienten in defp-d-Austauschwechselwirkung auf die Diffusion der La-
dungstéager wird im Folgendenaher untersucht. Abbildung 3.25 zeigt schematisch d@én
lichen Verlauf der ZEMAN-Aufspaltung von Leitungs- und Valenzband bei der Erzeugung
von Photoladungsagern. Das @uss-formige Intensitsprofil des anregenden Laseisift
durch die Spinflip-Streuung der Elektronen zu einer ebenfalls<s-formigen Reduktion der
ZEEMAN-Aufspaltung der Bandkantenzaside. Die Bildung von Doémen unterschiedlicher
Mn-Temperatur wurde hierbei vernaabkigt. Wahrend ihrer Lebensdauer relaxieren die un-
polarisiert erzeugten Ladungagrer ihren Spin. Es sind somit haugatklich die nieder ener-
getischen Elektronzushde im Leitungs- und Valenzband mit Spinl /2 bzw. Drehimpuls
+3/2 besetzt. Die reduzierteEEMAN-Aufspaltung im Bereich des Laserspoishft zu einer
Kraft, durch die diese Ladungatger aus dem Bereich des anregenden Laserspots getrieben
werden. Falls die Diffusionahge grof} ist gegen die @enordnung auf der sich diE€ZmMAN-
Aufspaltungandert, tihrt dies zu einem Anstieg der Diffusioasige. Die Kraft hatiir beide
Ladungstéagerarten die gleiche Richtung. Im Gegensatz zu elektrischen Feldern ist es durch
einen Gradienten in der Austauschwechselwirkurgimh, Elektron und Loch gemeinsam als
Exziton durch den Kristall zu bewegen.

Nach der nicht resonanten Erzeugung relaxieren die Lad@ugstmnerhalb weniger Pi-
cosekunden durch die Emission optischer Phononen zur Bandkante. Voralmena dieser
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profil des Bandkantenverlaufs von Leitungs- und
Ort Valenzband im Magnetfeld bei zétzlicher

<_\/— +1/2 Laserbeleuchtung. DasAuss-formige In-
LB

[Energie Laser- Abbildung 3.25: Schematische Darstellung

oo, tensiaitsprofil des Lasers resultiert in einer
° 4—-/ _1/2 . . _fA .
naherungsweise ebenfall3Auss-formigen
JU . — Reduzierung deZ EEMAN-Aufspaltung von
; 32 Valenz- und Leitungsband. Der Gradient in
VB der Austauschwechselwirkungitrt dazu,
l dass véhrend ihrer Diffusion eine zézli-

o2 che Kraft auf die Ladungsiger wirkt.
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Energierelaxation besteht jedoch schon digghthkeit zu exzitonischem TransportHZo et

al. zeigten Kirzlich, dass bei nicht resonanter Anregung in ZnSe-basierten Quéamgtentder
Transport viahrend der Thermalisierung der Exzitonen eine nicht zu verassigende Rol-

le spielt [Zha02]. Die Exzitonendnnen mehrere Mikrometer diffundieren, ohne ihre Ener-
gie durch eine Emission von LO-Phononen zu relaxieren. Die Beschreibung der Diffusion der
Photoladungséger, bei nicht resonanter Anregung, durch klassische Diffusionsgleichungen
stellt nur eine grobe Bherung dar. Eine exakte Beschreibung der Diffusion heil3er Photola-
dungstager ist sehr schwierig. Im Folgenden wird nur der Einflussda#ich inhomogenen
s/p-d-Austauschwechselwirkung auf die Diffusion untersucht. Zur theoretischen Beschreibung
der experimentellen Daten wird daher auf die klassischen Diffusionsgleichungéckger
griffen. Vernachhssigt man zudchst die zuitzliche Kraft durch den Gradienten in dep-d
Austauschwechselwirkung und den Transpaihvend der Thermalisierung der Photoladungs-
trager, kann die Diffusion der Exzitonen im sta@ioen Fall durch die folgende Diffusionsglei-
chung beschrieben werden:

on(x,y)
ot

= DAn(z,y) — n(i’ v) + G(z,y) = 0. (3.6)

Hierbei entspricht: der Dichte der Elektron-Loch-Paare am Qrty) und D der Diffusions-
konstanten(G(z, y) ist die Generationsrate der Ladun@sfer undr ist die Lebensdauer der
Ladungstager. Zur Vereinfachung wird das System als eindimensional angenomméckBer
sichtigt man die Generationsrate durch einuSs-formiges LaserprofiG o« exp(—y?/20%)
kann Gleichung 3.6 analytisch @st werdens; entspricht hierbei der Halbwertsbreite des
Lasers. Die Anzahl der Elektron-Loch-Paare ist proportional zur spektral integrierten Gesamt-
intensitait am Orty. Die integrale Intensit als Funktion des Abstandes zum Lasermittelpunkt
kann nun mit der analytischerbkung von Gleichung 3.6 angepasst werden. Die Lebensdauer
der Ladungstiger wurde mit einem Wert von= 100 ps abgeschtzt, wie er fir ZnSe-basierte
Quantentbge typisch ist. Als Parameter bei der Anpassung dient die Diffusionskongbante
Das Ergebnis der Anpassung ist in Abb. 3.26 dargestellt.

Abbildung 3.26 zeigt die Abfingigkeit der Diffusionskonstantdd vom Magnetfeld dr
drei verschiedene Anregungsdichten. Kreise &sentieren die ermittelten Werte der Diffu-
sionskonstanten bei der Verwendung einer niedrigen AnregungsdichteAioRW /cm?. Bei
dieser Leistung entspricht die Mn-Temperatur der Gittertemperatur K. Es wirkt also
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keine zugtzliche Kraft auf die Ladungstger. Einortlich inhomogenes Austauschfeld ist nicht
vorhanden. Die Diffusionskonstante ist relativ konstant und zeigt nur einen leichten Abfall mit
dem Magnetfeld. Theoretisch wurde gezeigt, dass die Diffusionskonstante von Exzitonen im
Magnetfeld abnimmt [Dzy95]. Aufgrund deéknderung der effektiven Masse des Exzitons ist
diese Abnahme im Fall kleiner Magnetfelder quadratisiB) = Dy(1 — (B/By)?). Im Fall
groRer Magnetfelder ist die Diffusionskonstante proportiondbztl. Die theoretischen Vorher-
sagen wurden experimentell vowBRzz! et al. besitigt [Pul01]. Fir den untersuchten GaAs-
basierten Quantentrog wurde ein Wert Bn= 13 T ermittelt.

Der absolute Wert derif MQW?2 ermittelten Diffusionskonstanten ist im Vergleich zu
Literaturdaten von II-VI Quanteriigen sehr hoch ( CdTé? =~ 7 cm?/s [PO02]; (Zn,Cd)Se:

D = 1.7 cm?/s [Log97]). Die fehlende Magnetfeldabhgigkeit der Diffusionskonstanten bei

den Messungen mit niedriger Anregungsdichte in Abb. 3.26 undidgeli-W1 Quantentbge

sehr hohe Wert der Diffusionskonstanten ist auf die nicht resonante Erzeugung der Ladungs-
trager zuiickzuihren. Bei nicht resonanter Erzeugung der Laduagstr kommt es ahrend

der Relaxation der Ladungatyer zur Bandkante schon zu einem Transport von heil3en La-
dungstéagern. Der starke Anstieg der Diffusionskonstanten bei nicht resonanter Erzeugung wur-
de in [Pul01] ebenfalls beobachtet.

Rauten und Quadrate in Abb. 3.26 rapentieren Werte der Diffusionskonstante bei ho-
hen Anregungsdichten vaib kW /cm? bzw. 250 kW /cm?. Bei diesen Anregungsleistungen
kommt es zu einer starken Erdung der Mn-Temperatur im Bereich des Laserspotshiéhd
ihrer Diffusion wirkt nun die zuatzliche Kraft auf die Ladungsiger. Der Potenzialunterschied
ist am gobRten fir mittlere Magnetfelder im Bereich vohbis 7 T, weil eine Erfdhung der
Mn-Temperatur in diesem Bereich eine maximataerung der ZEMAN-Aufspaltung verur-
sacht!® Bei diesen Magnetfeldern zeigt die Diffusionskonstante ebenfalls einen starken An-
stieg. Rir hohe Magnetfelder geht dieEEMAN-Aufspaltung langsam in&tigunguber und
der Potenzialunterschied zwischen dem Bereich innerhalb und auf3erhalb des Laserspots ver-
schwindet. Die Diffusionskonstante zeigtrthohe Magnetfelder ebenfalls eineiidRgang und
erreicht ungedhr ihren Wert vorB = 0. Der Gradient in deg/p-d-Austauschwechselwirkung
hat bei dem verwendeten Spotdurchmesser dnum einen starken Einfluss auf die Diffu-

0Der Grund hiertir ist die Temperaturakimgigkeit der BRILLOUIN-formigen ZEMAN-Aufspaltung. Siehe
Abb. 1.7.
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sionshnge. Der Einfluss des zitzlichen Potenzials verschwindet, wenn man Spotdurchmesser
verwendet, die gif3er als die Diffusion&inge der Ladungsiger sind. Bei einer Halbwertsbrei-

te des anregenden Laserspots #8num konnte trotz starketlberheizung des Mn-Systems

im Bereich des Laserspots keine Brung der Diffusionskonstanten durch die ortsaidige
s/p-d-Austauschwechselwirkung mehr nachgewiesen werden.

Die zusatzliche Kraft durch die ortsalingige ZEMAN-Aufspaltung ist in Gleichung 3.6
nicht explizit beticksichtigt. IThre Auswirkung wurde bisher nur durch eine im Vergleich zu
B = 0 erhdhte Diffusionskonstante beschrieben. Died&rhng der Mn-Temperatur unter dem
Laserspotiihrt zu Potenzialunterschieden von mehreiery auf einer Distanz von wenigen
Mikrometern. Im Folgenden wirtiberpiift, ob eine Kraft dieser @Gf3enordnungifr den expe-
rimentell gefundenen Anstieg der Diffusiodsbe verantwortlich sein kann. Bei Anwesenheit
eines zuatzlichen Potenzials hat die Diffusionsgleichung die Form:

Vi/p
on _ .y (nvﬂ) +DAn-"ya=o (3.7)
ot e T
p = De/kgT entspricht hierbei der Beweglichkeit der Ladunggsr.V;,_, ist die ortlich
inhomogene EEMAN-Aufspaltung.V;,,_, wird als proportional zu Ladungstgerdichte ange-
nommen und als @Uss-formig gerdhert:

Vejpa = Voexp(—(z® +y°)/205,) (3.8)

Hierbei istV; die Amplitude des Potenzials ung-; die Breite des Lumineszenzsignals. Die
Generationsrate wurde ebenfalla@s-formig mit G o< exp(— (2% + y*)/20%) gerahert. Die
Ladungstagerverteilung:(x, y) kann nun @r verschiedene Werte vadry durch die numerische
Integration von Gleichung 3.8 bestimmt werden.

Abbildung 3.27 zeigt einen Vergleich der experimentellen Daten mit einer Simulation
der Diffusion der Ladungstiger durch Gleichung 3.8. Die integrale Lumineszenzintatysit
Abhangigkeit von der Distanz zur Mitte des Laserspots, istin Abb. 3i2Bf= 0 durch Kreise
und fur B = 1 T durch Quadrate dargestellt. BBi = 1 T ist noch keine Doranenbildung
zu beobachten. Die Energie des Exziibargangs kaniiber die gesamte Diffusiorésige der
Ladungstager eindeutig bestimmt werden. Dies égficht die Bestimmung der tashlich
auf die Ladungstger wirkenden Kraft. Zum Vergleich ist das Inteassprofil des anregen-
den Laserstrahls dargestellt (Kreuze). Die gestrichelte Linie ist proportionalmus<formig
geraherten Generationsrate. Die Anregungsdichte betndgkW /cm?. Zur Anpassung des
Lumineszenzprofils beB = 0 wurde das Potenzidl;,,_, in Gleichung 3.8 zuachst gleich
null gesetzt und die Diffusionskonstarftevariiert. Die bestéJbereinstimmung mit den expe-
rimentellen Daten ergab sichirfeine Diffusionskonstante van = 400 cm? /s (durchgezogene
Linie). Zur Anpassung der Daten b& = 1 T wurde nun die Diffusionskonstante auf den
Wert von B = 0 festgesetzt und die Amplitudg, des zuatzlichen Potenzial¥,,_; vari-
iert. Die besteUbereinstimmung mit den experimentellen Werten ergab eine Amplitude von
Vo = 2 meV (gepunktete Linie). Die aus dereEEMAN-Aufspaltung resultierende Kraft ent-
spricht der Ableitung der Exzitonenergie nach dem-@i-'y /0y. Die experimentellen Werte
von —0FEx /0y fur B = 1 T sind in der Bildeinlage von Abb. 3.27 durch Rauten dargestellt.
Die durchgezogene Linie regsentiert den in der Simulation mit Gleichung 3.8 verwendeten
Gradienten im Austauschpotenzial.
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Abbildung 3.27: Integrale Intensét des Lumineszenzsignals in Abtgigkeit vom Abstand

zum Mittelpunkt des Lasers b& = 0 (Kreise) undB = 1 T (Quadrate). Die durchgezogene
und gepunktete Linie repsentiert jeweils die Simulation der Ladun@sterdichte mit Glg. 3.8

mit D = 400 cm?/s und = 100 ps. Durch Kreuze ist die normierte Interiitdes Lasers dar-
gestellt. Die Bildeinlage zeigt die Ableitung der Exzitonenergie nach dem Ort. Zum Vergleich
ist die bei der Simulation mit Glg. 3.8 verwendete Kraft gezeigt.

Bei der Simulation der Ladungégiyerdichte mit Gleichung 3.8 wird der Transport von
heiRen Photoladunggyern vahrend ihrer Relaxation zur Bandkante vernashigt. Eine ge-
trennte Diffusion von Elektronen unddchern ist in Gleichung 3.8 ebenfalls nicht beksich-
tigt. Trotz dieser vereinfachenden Annahmen bei der Beschreibung der Diffusion der Ladungs-
trager, zeigt sich eine gute qualitatidéereinstimmung der zur Anpassung der integralen Lumi-
neszenzintensit berdtigten Kraft mit den experimentellen Daten. Der gefundene Anstieg der
Diffusionslange der Ladungstger ist also tatechlich auf die lokale Variation dereEMAN-
Aufspaltung zuiackzuftihren.

3.4.3 Zusammenfassung

Die wesentlichen Ergebnisse der ortsaufgétn Lumineszenzmessungeinken folgender-
maf3en zusammengefasst werden. Bei den Messungen wurde eine Bildung vanebammit
unterschiedlicher Mn-Temperatur festgestellt. Die Boenformation konnte durch ztgliche
Linien in den PL-Spektren nachgewiesen werden, die bei der Verwendungibenem Anre-
gungsdichten in den Spektren beobachtbar waren. Die Mn-Temperatur in deimBomand

die relative Gol3e der Doranen langen stark von der Anregungsdichte und dem Magnetfeld
ab. Die Ursachelir die Dorménenbildung ist die Diffusion der Photoladungsger und ihre an-
schlieBende Spinflip-Streuung mit den magnetischen lonen. Die Diffusion der Lacgsgstr
fuhrt dazu, dass Spinflip-Streuungen, die eine Heizung des Mn-Systems bewirken, vermehrt in
Bereichen bherer Mn-Temperatur stattfinden. Bereiche niihérer Mn-Temperatur werden
somit strker geheizt, als Bereiche niedrigerer Mn-Temperatur.
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Der Einfluss eineortlich variierenden EEMAN-Aufspaltung auf die Diffusion&inge der
Ladungstager bildete einen weiteren Schwerpunkt dieses Kapitels. Durch Laserbeleuchtung
kann die Spintemperatur der Mn-lonen lokal starkdéttwerden. Es wurde nachgewiesen, dass
die lokale Variation der EEMAN-Aufspaltung zu einem Anstieg der Diffusioasige tihren
kann. Eine deutliche Zunahme der Diffusicgirsfje war nur bei Messungen mit kleinem La-
serspot zu beobachten, bei denen die Sp@giin der GilRenordnung von einem Mikrometer
lag. Bei diesen Spotgfien kbnnen in dem untersuchten RrsMng ¢1.SelZny 4By osSe Quan-
tentrog Gradienten von mehrerereV /um in der ZEEMAN-Aufspaltung erzeugt werden. Die
Diffusion der Ladungs#tger wurde durch die numerischédung der Diffusionsgleichung si-
muliert, in der das Potenzial durch dietlich veranderliches/p-d-Austauschwechselwirkung
explizit beticksichtigt wurde. Die Simulation zeigte eine gute qualitatilleereinstimmung
mit dem experimentell festgestellten Anstieg der Diffusiangle.
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Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurden nichtmagnetische und semimagnetische ZnSe-basierte Qagatentr
untersucht. Im Mittelpunkt des Interesses standen hierbei vor allem die Modifikation der op-
tischen Spektren mit einer zunehmenden Modulationsdotierung der Strukturen und der Ein-
fluss von Spinflip-Streuungen der freien Band-Elektronen an den Mn-lonen auf die Magne-
tisierung und somit die ZEMAN-Aufspaltung der Strukturen. Als experimentelle Methoden
wurden Photolumineszenz (PL), Photolumineszenzanregung (PLE) und Reflexionsmessungen
verwendet, die in Magnetfeldern von bis Z1 = 48 T und bei Temperaturen im Bereich

von 1.6 K bis 70 K durchgeiihrt wurden. Ddiber hinaus wurde die Aldimgigkeit der Spin-
Gitter-Relaxationszeit der Mn-lonen von der Mn-Konzentration und der Elektronengasdichte
in den Quantentigen durch zeitaufgeste Lumineszenzmessungen untersucht. Der Einfluss
eines Gradienten in dewp-d-Austauschwechselwirkung auf die Diffusion der Ladurdygpr

bildet einen weiteren Schwerpunkt dieser Arbeit. Als experimentelle Methode wurde hierbei
ortsaufgebste Lumineszenz verwendet.

Im ersten Teil der Arbeit wurden exzitonische Effekte in ZnSe-basierten zweidimensiona-
len Elektronengasen (2DEGs) untersucht. Bei der Anwesenheit eines Elektronengases geringer
Dichte werden die optischen Spektren dutiterginge von Exzitonen und negativ geladenen
Exzitonen (Trionen) dominiert. Mit wachsender Elektronendichte entwickelt sich die Trionlinie
in den PL-Spektren in eine verbreiterte Lumineszenzbande. Selbst bei hohen Elektronenkon-
zentrationen, bei denen dieeRmI-Energie in der Gildenordnung der Exzitonbindungsener-
gie liegt, entspricht die Energie der Absorptions- und Emissionskante der energetischen Lage
des geladenen Exzitdbergangs in den undotierten Referenzstrukturen. Bis zu Elektronendich-
ten von etwad x 10'! cm~? entspricht die Form der PL-Linie einer zur nieder energetischen
Seite verbreiterten Trionlinie. Beidmeren Elektronendichten wird die Form der PL-Spektren
durch die thermische Besetzung der Lochaode bzw. durch die Lokalisierung debdher
beeinflusst. Die Elektronendichte im Quantentrog kann aus der Halbwertsbreite der verbrei-
terten Trionlinie abgesétzt werden, wenn die Halbwertsbreite der Lini@&®@gr ist, als die
inhomogene Verbreiterung dekbergangs. Durch die Messungen an (Zn,Mn)Se Quariigetr
konnte gezeigt werden, dass die Halbwertsbreite der Linie inbzw. o -polarisierten PL-
Spektren der ERMI-Energie des jeweiligen Elektronsubbandes mit Spin2 entspricht. Die
optischerlUbergange in den PL-Spektren zweidimensionaler Elektronengase moderater Dichte
(n. > 2 x 10" ecm~2) kdnnen bei Elifaktorenr > 2 als Ubergange zwischen Einteilchen-
zustinden interpretiert werden. Die Energieverschiebung der optisgdéberginge im Magnet-
feld wird bei diesen Hllfaktoren haupt&chlich durch die kNDAU -Quantisierung, den intrinsi-
schen £eMAN-Effekt und durch dies/p-d-Austauschwechselwirkung bestimmt. BeiinlFak-
tor v = 2 andert sich die Energieverschiebung von einer lineareraAbigkeit vom Magnetfeld
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durch die LaNDAU-Quantisierungy > 2) abrupt in eine quadratische Alhgigkeit, wie sieifir
exzitonischeJbergange typisch isti < 2). In Strukturen in denen diesE=MAN-Aufspaltung

des Leitungsbandes die Bindungsenergie des Trions ildrsteigt, entspricht die Energie des
optischenUbergangs bet > v > 1 der Energie des Singulett-Trions in den undotierten Refe-
renzstrukturen. Im Bereich < 1 sind in diesen Strukturen zwdibergange zu beobachten. Die
Energie der beidetiberginge entspricht ungafir der Energie des geladenen bzw. des neutralen
Exzitons in den undotierten Referenzstrukturen.

In semimagnetischen Quanteigen mit lbherem Mn-Gehalt ist eine voléstdige Spin-
polarisation des Elektronengases schon h#iféktoren~ > 1 moglich. In diesen Struktu-
ren findet der Wechsel vonANDAU -artiger auf diamagnetische Verschiebung beiiatifék-
tor v = 1 statt. Um eine vollstndige Polarisation des Elektronengases zu erreichen, muss
die ZEEMAN-Aufspaltung des Leitungsbandes doppelt so grol3 sein wie EiRvFEnergie
des 2DEGs beB = 0. Bei Strukturen mit moderater Elektronendichidift eine ZEMAN-
Aufspaltung dieser @f3enordnung ebenfalls zur Dissoziation des Singulett-Trions. Durch
Absorptions- und Emissionsmessungen an vatidig polarisierten Elektronengasen konnte ge-
zeigt werden, dass die optlschkdbergange im Bereich vomr > 1, deren Energieverschiebung
im Magnetfeld im Rahmen von Band-Battbergingen zwischen ANDAU-Niveaus beschrie-
ben werden kann, bei moderaten Elektronendichten~ 3 x 10'* cm~2) trionischen Cha-
rakter haben. Sie sind auf die Absorption bzw. Emission eines zweifach besetztem@B-
gebundenen Zustands (Singulett-Trion)imkzufihren.

Im zweiten Teil der Arbeit wurde die Wechselwirkung von freien Ladungs-
tragern mit magnetischen lonen in (Zn,Mn)Se Quanig@n untersucht. Dies/p-&-
Austauschwechselwirkung der Bandkantenande mit den lokalisierten Elektronen der Mn-
3d-Schale fihrt in diesen Strukturen neben der bekanmiesigenZEEMAN-Aufspaltung von
Valenz- und Leitungsbandz@stden zu Spinflip-Streuungen der Valenz- und Leitungsbandelek-
tronen an den Mn-lonen. DiElipflop-Streuung der Elektronen an den Mn-lonen stellt einen
zusatzlichen Mechanismus zur Spinrelaxation der Bandelektronen bzw. der Mn-lonen in den
semimagnetischen Strukturen dar.

Experimentell wurde nachgewiesen, dass elektriscligr&tioder die Erzeugung von Pho-
toladungstagern zu einer Effhung der Spintemperatur der Mn-lonen und somit zu einer Ver-
ringerung der ZEMAN-Aufspaltung tihren lonnen. Die Temperatur des Mn-Subsystems kann
die Gittertemperatur um mehrere Kehithersteigen. Die Edhung der Mn-Temperatur wird
deshalb al¥Jberheizung des Mn-Systems bezeichnet. Dierheizung wurde durch die Ana-
lyse der ZEMAN-Aufspaltung und durch die Messung des zirkularen Polarisationsgrades der
optischerlUbergange nachgewiesen.

Die optischen Messungen an undotierten Quanbgetm haben gezeigt, dass die Mn-
Temperatur stark vom Mn-Gehalt der Schichtenzatgi. Eine stark&Jberheizung des Mn-
Systems konnte vor allem in Quantégen mit niedriger Mn-Konzentratiorr (< 0.01) fest-
gestellt werden. In einem Quantentrog mit einem Mn-Gehaltwoa 0.004 wurde z.B. bei
einer Anregungsdichte von W/cm? eine Mn-Temperatur gemessen, die die Gittertempera-
tur um etwad0 K Ubersteigt. Br die starke Abangigkeit deftUberheizung des Mn-Systems
von der Mn-Konzentration wurden zwei Ursachen gefunden. Zum einen bewirkt die steigende
Mn-Konzentration eine Exthung der Viirmekapazit des Mn-Systems. Die Energie, die den
magnetischen lonen durch die Spinflip-Streuung mit den Photoladéaggstr zugethrt wird,
wird bei einer Steigerung des Mn-Gehalts auf ein&gre Anzahl von Mn-lonen verteilt. Bei
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gleicher Anregungsdichte ergibt sich somit eine kleingberheizung des Mn-Systems. Zum
andereniihrt die Erfdhung der Mn-Konzentration zu einer drastischen Wezkng der Spin-
Gitter-Relaxationszeit. Nach der Spinflip-Streuung mit einem Elektron befindet sich das Mn-lon
in einem angeregten Zustand. Durch Emission eines Phonons kann das Mn-lon wieder in sei-
nen Grundzustand relaxieren. Dieser Prozess wird als Spin-Gitter-Relaxation bezeichnet. Die
Spin-Gitter-Relaxationszeit in (Zn,Mn)Se-basierten Strukturen wurde in dieser Arbeit erstmals
systematisch untersucht. Durch zeitaufgté Lumineszenzmessungen konnte gezeigt werden,
dass die Spin-Gitter-Relaxationszeit bei einer Steigerung des Mn-Gehalts ¥00.004 auf

x = 0.11 um mehr als vier Gi3enordnungen abnimmt. Untew-Anregung ergibt sich da-

her fur Strukturen mit gbRerem Mn-Gehalt eine deutlich niedrigere Mn-Temperatur, als bei
Strukturen mit kleinem Mn-Gehalt.

Durch Lumineszenz- und Reflexionsmessungen miétzlisher Laserbeleuchtung wur-
de gezeigt, dass die Temperatur der Mn-lonen in undotierten Quaigentunabéngig vom
Magnetfeld ist. Die Mn-Temperaturangt nur von der Anzahl der erzeugten Photoladungs-
trager und vom Mn-Gehalt ab. In modulationsdotierten Quarigetr wurde eine Abweichung
von diesem Verhalten festgestellt. Die Zahl der optisch erzeugten Photoladgegsst in
diesem Fall gegaiber der Anzahl der Elektronen des zweidimensionalen Elektronengases ver-
nachhssigbar. Unter diesen Bedingungen wird die Temperatur der Mn-lonen durch die Tempe-
ratur des 2DEGs bestimmt, die durch Elektron-Elektron Streuung mit den Photoladgegstr
ertdht ist. Der Einfluss des Elektronengases auf die Temperatur der Mn-lonen verschwindet
bei einer vollsindigen Polarisation des Elektronengases. Die Mn-Temperangt kleshalb in
dotierten Quantentigen von verschiedenen Parametern wie der Mn-Konzentration, der Elek-
tronendichte und deraul3eren Magnetfeld ab.

Die Anwesenheit eines Elektronengases zeigt ebenfalls einen Einfluss auf die Spin-
Relaxationszeit der Mn-lonen. Dies konnte in dieser Arbeit durch zeitdistgeLumineszenz-
messungen hachgewiesen werden. Durch die Spinflip-Streuung der Mn-lonen mit den Elektro-
nen des 2DEGs besteht Zi®lich zur Spin-Gitter-Relaxation ein weiterer Mechanismus zur
Spin-Relaxation der Mn-lonen. Die Spin-Relaxationsrate der Mn-lonen setzt sich in diesem
Fall aus der Summe der Spin-Gitter-Relaxationsrate und der Spin-Relaxationsrate durch die
Spinflip-Streuung der Mn-lonen an den Elektronen des 2DEGs zusammen.

Die ZEEMAN-Aufspaltung kann durch die Erzeugung von Photoladuagstin lokal re-
duziert werden. Durch eine Verwendung kleiner Spagn des zur Anregung benutzten Lasers
konnen Gradienten in devp-d-Austauschwechselwirkung in der @¥enordnung von einigen
meV /um erzeugt werden. Der Einfluss dieg@slich inhomogenen Potenzials auf die Diffu-
sion der Ladungséfiger wurde in dieser Arbeit durch ortsauf@gge Lumineszenzmessungen
untersucht. Bei SpotgfRen die kleiner waren, als die Diffusioasbe der Photoladungager,
konnte eine deutliche Eédmung der Diffusionginge nachgewiesen werden.

Insgesamt konnte in dieser Arbeit gezeigt werden, dass das @ondet al. [K6n00a,
Kon00b] entwickelte Modell sehr gut zur Beschreibung der Wechselwirkung von Mn-lonen und
Leitungsbandelektronen in (Zn,Mn)Se-basierten Strukturen geeignet ist. Die Erweiterung der
experimentellen Untersuchungen, auf die Wechselwirkung zweidimensionaler Lochgase und
magnetischer lonen, bietet einedlylichkeit fur weitere zukinftige Untersuchungen auf diesem
Gebiet.
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Summary

In the present work, nonmagnetic and semimagnetic ZnSe based quantum wells were studied.
The thesis was focussed on the modification of optical spectra with an increasing modulation-
doping of the structures. Further emphasis was placed on the influence of the spinflip scattering
of the free carriers and the Mn ions on the magnetization and thugahéZEEMAN splitting

of the structures. As experimental methods, photoluminescence spectroscopy (PL), photolu-
minescence excitation spectroscopy (PLE) and reflection measurements were used and were
performed in magnetic fields up # = 48 T and at temperatures within the rangeldaf K to

70 K. In addition, the dependence of the spin-lattice relaxation time of the Mn ions on the Mn
concentration and the electron density was examined by time-resolved luminescence spectros-
copy. The influence of a gradient in tlsgp-d-exchange interaction on the diffusion of carriers

was studied by spatially resolved luminescence spectroscopy.

In the first part of the work, excitonic effects in a ZnSe based two-dimensional electron
gas (2DEG) were examined. The optical spectra of quantum wells with a dilute electron gas are
dominated by transitions of neutral and negatively charged excitons (trions). With increasing
electron density, the trion line develops into a broad luminescence band. Even for very high
electron densities, when theeRMmI energy is in the order of the exciton binding energy, the
characteristic threshold for absorption and emission falls close to the trion transition in the un-
doped reference structures. Up to electron densities of approxindatelp!! cm~—2, the shape
of the luminescence line corresponds to a broadened trion line with a low energy tail. At hig-
her electron densities, the shape of the PL spectrum is affected by the thermal occupation and
by the localization of the holes. If the full-width-at-half-maximum (FWHM) of the broadened
trion line exceeds the inhomogeneous broadening of the line, the electron density in the quan-
tum wells can be derived from the width of the trion line. It was proved by experiments on
(Zn, Mn)Se quantum wells that under these circumstances the line widit-irand o -
polarized PL spectra corresponds to trerMI energy of the respective electron subband with
spin+1/2. For a two-dimensional electron gas of moderate density( 2 x 10*' ¢cm~—2) and
filling factor » > 2, the lines in the PL spectra can be interpreted in terms of band to band
transitions. For this filling factor, the energy shift of the optical transitions in magnetic field
iIs mainly determined by ANDAU quantization, intrinsic EEMAN effect ands/p-d-exchange
interaction. At filling factory = 2, the energy shift of the lines changes abruptly from a linear
dependence( > 2), caused by BNDAU quantization, into a3% dependencer( < 2), as it
is typical for excitons. The energy of the optical transition at filling factbrs v > 1 corre-
sponds to the energy of the singlet trion in the undoped reference structures. In structures where
the ZEEMAN-splitting of the conduction band does not exceed the binding energy of the trion,
two transitions can be observed at filling factorsc 1. The energy of these transitions corre-
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sponds approximately to the energy of the charged and neutral exciton in the undoped reference
structures.

In semimagnetic quantum wells with higher Mn content, a complete spin polarization of
the electron gas is possible for filling factars> 1. In order to achieve a complete polarization
of the electron gas, theEEMAN splitting of the conduction band must be twice as large as
the FERMI energy of the 2DEG aB = 0. In structures with moderate electron densities, a
ZEEMAN-splitting of this order of magnitude leads to the dissociation of the singlet trion. The
change of a BNDAU like energy shift to a diamagnetic shift occurs at filling factoe= 1 in
these structures. In addition, it was shown by analyzing absorption and emission of completely
polarized electron gases that the optical transitions within the range-af, whose energy shift
in magnetic field can be described in terms of band to band transitions between electron and hole
LANDAU levels, are due to the absorption and emission of a doubly occumed @B bound
state, i.e. a singlet trion.

In the second part of the work, the energy and spin transfer between free carriers and ma-
gnetic ions in (Zn, Mn)Se quantum wells was examined. Besides the well-kg@mh Z EE-
MAN splitting of valence and conduction band, tp-d-exchange interaction gives rise to a
spinflip scattering of the valence and conduction electrons with the magnetic ion8ipFlop
scattering of electrons and Mn ions provides an additional mechanism for the spin relaxation of
the electrons and the Mn ions, respectively.

It was found experimentally that electric currents or photoexcited carriers can cause an
increase of spin temperature of the Mn ions and thus a decrease of theaR splitting. The
Mn temperature can exceed the lattice temperature under steady state conditions. The increase
of the Mn temperature is therefore interpreted as a heating of the magnetic ion system. The
heating was verified by the analysis of theeMAN splitting and by the analysis of the degree
of circular polarization of the optical transitions.

The optical studies of undoped quantum wells have shown that the Mn temperature de-
pends on the Mn content of the layers. A strong heating of the Mn system was particularly
found in quantum wells with low Mn concentration € 0.01). In a quantum well with a Mn
content ofz = 0.004, e.g. a Mn temperature was detected which exceeded the lattice tempera-
ture by approximatelyt0 K for a moderate excitation density oW /cm?. Two reasons for the
strong dependence of the heating of the Mn system on the Mn concentration were identified.
On the one hand, an increasing Mn concentration causes an increase of the heat capacity of
the Mn system. The energy which is transferred to the magnetic ions by the spinflip scattering
with photocarriers is distributed under a larger number of Mn ions. Thus, the same excitation
density results in a weaker heating of the Mn system. On the other hand, an increase of the
Mn concentration gives rise to a drastic shortening of the spin-lattice relaxation time. After the
excitation of a Mn ion by a spinflip scattering with an electron, the Mn ion can relax its spin
and energy via the emission of a phonon. This process is referred to as spin-lattice relaxation.
The spin-lattice relaxation time in (Zn,Mn)Se based structures was for the first time systema-
tically examined in this work. It was shown by time-resolved luminescence spectroscopy that
the spin-lattice relaxation time decreases dramatically with an increase of Mn content, e.g. for
x = 0.004 to x = 0.11 by more than four orders of magnitude frdn®2 ms to 22 ns. Under
cw conditions, the heating of the Mn system is therefore weaker for structures with a large Mn
concentration.
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It was shown experimentally by luminescence and reflection measurements with additio-
nal laser illumination, that the temperature of the Mn ions is independent of magnetic field in
undoped quantum wells. The Mn temperature depends only on the number of excited photocar-
riers and on the Mn content. In modulation-doped quantum wells a deviation from this behavior
was observed. In modulation-doped quantum wells, the number of optically generated carriers
can be neglected, compared to the number of electrons of the two-dimensional electron gas.
Under these conditions, the temperature of the Mn ions is determined by the temperature of the
2DEG, which is elevated by electron-electron scattering with photocarriers. The influence of
the electron gas on the temperature of the Mn ions disappears, when the electron gas is comple-
tely spin polarized. The Mn temperature in doped quantum wells therefore depends on various
parameters as the Mn concentration, the electron density and the applied magnetic field.

According to this, the presence of an electron gas has an influence on the spin relaxation
time of the Mn ions as well. This influence was verified in the present work by time-resolved lu-
minescence spectroscopy. Besides spin-lattice relaxation, the spinflip scattering of the Mn ions
and the electrons of the 2DEG provides an additional mechanism for the spin relaxation of the
magnetic ions. For doped structures, the spin relaxation rate of the Mn ions is therefore compo-
sed of the spin-lattice relaxation rate and the spin relaxation rate due to the spinflip scattering
of Mn ions and electrons of the 2DEG.

The ZEEMAN splitting of the conduction and valence electrons (holes) can be reduced
locally by photocarriers. Using small spot diameters of the exciting laser, gradientssrptble
exchange interaction in the order of severalV /um can be generated optically. The influence
of this locally varying potential on the diffusion of the carriers was examined in this work by
spatially resolved luminescence spectroscopy. A considerable increase of the diffusion length
of the carriers was proved for spot diameters smaller than the intrinsic diffusion length.

In conclusion, it was shown in this work that the model developed i et al.
[K6n00a, KnOOb] applies very well to the description of the spin and energy transfer of Mn-
lons and conduction band electrons in (Zn, Mn)Se based structures. The extension of the expe-
rimental investigations on the spin and energy transfer between a two-dimensional hole gas and
magnetic ions offers a possibility for further investigations in this field.
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Anhang

A.1 Experimenteller Aufbau

Die in dieser Arbeit piisentierten Messungen wurde@tenteils am Lehrstuhlif Experimen-
telle Physik 11l der Universat Wirzburg durchgethrt. Eine detaillierte Beschreibung des dort
vorhandenen Messplatzes findet sich z.B. &kgB] und [Kuh92]. Im Folgenden wird kurz die
Funktion der wichtigsten Komponenten des Messplatz@ésiet.

Als Anregungsquelle dient ein Ar-lonen-Laser (Coherent, Inova 400)yninftiline UV
mode emittiert der Laser diskrete Linien in einem Bereich \&83.6 bis 363.8 nm. Dieser
Laser kann direktidr Lumineszenzmessungen oder als Pumpquateihen Dye-Laser (Co-
herent CR-590) eingesetzt werden. Die Weberge des Farbstofflasers kann durch einen dop-
pelbrechenden Kristall (Lyot-Filter) im Resonator des Laseranagrt werden. Der Lyot-Filter
wird durch einen Schrittmotor bewegt, déber den Messrechner angesteuert wird. Der ver-
wendete Farbstoff (Stilbene 3) ebglicht eine Variation der Laserwellémige von420 bis
460 nm. Die Reflexionsmessungen wurden mit dem kontinuierlichen Spektrum einer Wolfram-
Halogenlampe durchgéfirt.

Die Probe befindet sich in dem mit Helium g#fen Probenraum eines Kryostaten. Durch
Abpumpen des fissigen Heliums@&nnen Temperaturen von bis Zu= 1.6 K erreicht werden.
Zur Erzeugung der Magnetfelder stehen zwei Kryostaten zuiigarfg. Der speziellifr op-
tische Messungen konstruieplit-coil-Magnet (Thor-Labs) besitzt Fenster zum Probenraum
und kann maximal Felder bis zZB = 9 T erzeugen. Der zweite Magnet (Oxfor},= 16 T)
besitzt keine Fenster und muss daher mit Glasfasern betrieben werden. Die Verwendung eines
Probenspiel3es mit unterschiedlichen Glasfasern zur Anregung und zur Sammlung des Lichts
erlaubt Anregungsspektroskopie in gekreuzter Polarisation. Als Zirkularpolarisator dienen in
diesem Fall Polarisationsfolien, die sich oberhalb der Probe befinden.

Das Lumineszenz- bzw. Reflexionssignal der Probe wird auf den Eintrittsspalt eines Spek-
trometers (Jobin-Yvon HR1000) fokussiert. Die Detektion erfolgt entwéter eine CCD-
Kamera (Princeton Instruments) oddxer einen GaAs-Photomultiplier gefolgt von einem Pho-
toncounter. Bei PLE-Messungen wird das Lumineszenzsignal durch die vaeligamiabngige
Intensifit des Farbstofflasers dividiert, diber einen Strahlteiler durch ein Powermeter erfasst
wird.
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A.2 Probenibersicht

Die in dieser Arbeit untersuchten Proben wurden durch Molekularstrahlepitaxie am Lehr-
stuhl EP IIl der Universit Wurzburg hergestellt. Die Strukturen wurden auf einem (100)-
orientierten GaAs Substrat gewachsen. Bei den Strukturen mit Gate wurde ein n-dotiertes
GaAs Substrat verwendet. Bei einigen Strukturen wurde zur Verbesserung der Gitteran-
passung zuichst eine BeTe Schicht abgeschieden. Auf dieser Pufferschicht wurden die
Zn,_,Mn,Se/Zn_,_.Be,Mg.Se Quantentige gewachsen. Tabelle 1 fasst die wichtigsten Pa-
rameter der Proben zusammen. Bei den mit SQW bezeichneten Proben handelt es sich um
Einfachquantentige, bei denen die Barriere Aiglich in eine zweite Zgy,Be, (sSe Barriere
eingebettet wurde. Bei den mit MQW bezeichneten Strukturen handelt es sich um Mehrfach-
guantentdge ohne Doppelbarriere. Die mit ModQW bezeichneten Proben sind modulationsdo-
tierte Quantentige, die in einem Abstand va0 A mit lod dotiert wurden. Die modulations-
dotierten Quanteniige sind gbl3tenteils symmetrisch dotiert. Einseitig dotierte Proben sind mit
einem Stern gekennzeichnet. Bei der mit GQW bezeichneten Probe handelt es sich um einen
einseitig modulationsdotierten Quantentrog auf dessen @bkdln situ ein semitransparenter

10 nm dicker Goldkontakt aufgedampft wurde.

Name Trogbreite| Mn-Gehalt| Be-Gehalt | Mg-Gehalt Ne MBE-
[A] x (Trog) |y (Barriere)| z (Barriere)| [cm™2] Bezeichnung
MQW1 100 0.004 0.06 0 - cb1542
MQW2 100 0.012 0.06 0 - cb1541
MQW3 200 0.06 0.05 0 - cb1433
MQW4 100 0.019 0.06 0 - cb1649
MQW5 100 0.11 0.06 0 - cb886
ModQW1* 150 0.009 0.06 0 ~ 9 x 1010 cb1651
ModQW?2 100 0.005 0.06 0 3.2 x 10! cb2034
ModQW3 100 0.005 0.06 0 5.8 x 10! cb2037
ModQW4 100 0 0.08 0.1 5.0 x 10! cb1040
ModQW5 100 0 0.06 0 1.4 x 102 cbh2171
ModQW6 100 0.035 0.06 0 2.9 x 10! cb2165
SQW1 100 0.005 0.06 0 ~ 8 x 10" cb2033
SQW2 100 0.035 0.06 0 ~ 3 x 1010 cb2169
SQW3 100 0 0.06 0 ~ 8 x 10" cb2167
GQWI 100 0.018 0.06 0 - cb2422

Tabelle 1: Wichtige Parameter der untersuchtem Zn,Se/Zn_,_.Be,Mg.Se Quanten-
trége. Mit* gekennzeichnete Proben sind einseitig modulationsdotiertiibrgen modula-
tionsdotierten Toge sind symmetrisch dotiert.
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