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Zusammenfassung

Der enorme Fortschritt in der Festkorperphysik wéihrend der letzten Jahrzehnte schaffte
die faszinierende Moglichkeit kontrolliert Strukturen mit atoméahnlichen Eigenschaften zu
erzeugen. Im Zuge dessen entwickelte sich eine Halbleiterelektronik, die das Bild unse-
rer heutigen modernen Welt mafigeblich beeinflut hat und weiterhin beeinflufit. Neben
den elektronischen Eigenschaften richtet sich die Aufmerksamkeit der Forschung zuneh-
mend auf den Spin der Ladungstriger in Halbleiterstrukturen. Ein Ziel dabei ist den Spin
in Analogie zur Ladung zu verwenden um neuartige logische Bauelemente zu erzeugen.
Von besonderem Interesse in diesem Zusammenhang sind sogenannte kiinstliche Atome
(Quantenpunkte), die wegen ihrer diskreten Zustandsdichte eine lange Stabilitit von Spin-
zustanden versprechen.

Vor diesem Hintergrund wurde in dieser Arbeit die Dynamik spintragender Teilchen (Elek-
tronen, Locher, Exzitonen) in selbstorganisierten Cd(Mn)Se/ZnSe Quantenpunkten so-
wie leicht dotiertem GaAs untersucht. Die unterschiedlichen Materialgruppen boten die
Moglichkeit verschiedene Einfliisse auf Spinzusténde zu studieren. Die Injektion definier-
ter Spinzustédnde in die Halbleiterstrukturen erfolgte ausschliellich auf optischem Weg.
Ebenfalls optisch wurde auch die zeitliche Entwicklung der Spinzusténde detektiert. Durch
Anwendung unterschiedlicher Mefimethoden wurde der Zugriff sowohl auf die longitudi-
nalen wie auch die transversalen Spinrelaxationsprozesse ermdoglicht. Im Folgenden wird
eine Zusammenfassung der jeweils erzielten Ergebnisse gegeben:

Zu Beginn wurde anhand der Polarisation der Quantenpunkt-Photolumineszenz der Ein-
flu unterschiedlicher Anregungsbedingungen auf den Spinzustand von Elektron-Loch-
Paaren (Exzitonen) im Quantenpunktgrundzustand untersucht. Von zentralem Interesse
war dabei die Rolle der bei der Injektion der Elektron-Loch-Paare vorhandenen Uber-
schufienergie (AE). Um die Polarisationsdynamik am Bezugspunkt AE = 0 meV zu
erhalten, wurde die Methode der strikt resonanten Photolumineszenzspektroskopie eta-
bliert. Dabei wurde die Flexibilitiat eines Streak-Kamera-Systems ausgenutzt um das bei
gepulster resonanter Anregung dem Laserpuls zeitlich folgende aber energetisch entspre-
chende Photolumineszenzsignal zu detektieren. Fiir AEF = 0 wurden mit py =~ 0.8 hohe
lineare Polarisationsgrade festgestellt, die zudem eine nur sehr geringe zeitliche Variation
auf der Zeitskala der Elektron-Loch-Rekombination (= 200 ps) aufweisen. Damit lies sich
die Relaxationszeit zwischen den Grundzustinden der Exzitonen auf mindestens wenige
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2 ZUSAMMENFASSUNG

Nanosekunden abschétzen. Bei Injektion der Elektron-Loch-Paaren mit AE > 0 meV
konnte festgestellt werden, dafl der Polarisationsgrad immer geringer ist als unter strikt
resonanten Bedingungen. Jedoch findet die Abnahme nicht monoton mit der Uberschuf-
energie der injizierten Exzitonen statt. Mit einem Energieunterschied von 29 meV treten
periodisch Maxima im Polarisationsgrad des Photolumineszenzsignals auf, die der Rela-
xation iiber LO-Phonon-Kaskaden zugeschrieben werden konnten. Unter Ausnutzung der
LO-Phonon-Kaskaden konnte selbst bei einer Uberschufienergie von knapp 100 meV ein
Polarisationsgrad von knapp p; = 0.3 erhalten werden. Beachtlich dabei ist, daf die zeitli-
che Variation des Polarisationsgrades auf der Zeitskala der Elektron-Loch-Rekombination
gering bleibt.

Ausgehend davon wurde eine genauere Analyse der Polarisationsdynamik (unter quasi
resonanten Bedingungen) unter Zuhilfenahme eines durch ein Ratengleichungssystem be-
schriebenes Drei-Niveau-System durchgefiihrt. Die Erzeugung unterschiedlicher Anfangs-
besetzungen durch Einstellung der Anregungspolarisation ermoglichte die Bestimmung
der Relaxationszeiten der Exzitonspinzustinde. Ohne Magnetfeld ergab sich 7y x = 4.7
ns und 7xy = 1.8 ns fiir die Relaxation zwischen den Zustéinden |X) = (|+1) + [1))/v/2)
und |Y) = (J+1) — [1))/v/2). Fiir B = 7 T und die Zusténde |+1) und |1) konnten die
Relaxationszeiten zu 7_; = 2.5 ns und 7,_ = 1.1 ns bestimmt werden.

Neben der Polarisationsdynamik konnte in den zeitaufgelosten PL-Messungen beobach-
tet werden, daf sich die Zerfallszeit des PL-Signals deutlich verldngert je stédrker nicht
resonant angeregt wurde. Dabei war die Auspriagung dieser Variation an der Wellenlénge
des Maximums des PL-Signals am stérksten. Desweiteren konnte gezeigt werden, dafl die
Anderung der Emissionsraten der fiir eine Strahlungskopplung zu erwartenden Abhéingig-
keit von Quantenpunktanzahl und Quantenpunktabstand eng folgt. Die Anwendung strikt
resonanter Bedingungen und damit die kohérente Anregung eines Subensembles von
Quantenpunkten mit nur geringfiigig unterschiedlichen Emissionsenergien fithrte zu der
Beobachtung verschiedener PL-Emissionsraten aus den beiden Exzitonzustédnden |X) und
V) (1/7x = 1/160 ps~! und 1/7v = 1/195 ps™!'). Ein solcher Unterschied konnte bei
nicht strikt resonanten Bedingungen nicht beobachtet werden. Wurden Quantenpunkte
durch die Erzeugung immer kleinerer Mesenstrukturen zunehmend von den sie umge-
benden Quantenpunkten isoliert, so resultierte dies in einer deutlichen Verlangerung der
PL-Zerfallszeiten. Als mogliche Ursache fiir diese Beobachtungen wurde nach Ausschlufl
von Ladungstrigereffekten eine Kopplung der Quantenpunkte iiber ihr eigenes Strah-
lungsfeld in Betracht gezogen. Mit 150 nm konnte eine Untergrenze fiir die Reichweite der
Kopplung angegeben werden.

Im néchsten Schritt wurde das Verhalten des Spins in selbstorganisierten Cd(Mn)Se/ZnSe
Quantenpunkten mittels zeitaufgeloster Kerr Rotation studiert. Besonderes Augenmerk
wurde dabei auf die Wechselwirkung zwischen den photo-injizierten Ladungstréagerspins
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und den in die Quantenpunkte eingebrachten Mn-Spins gelenkt. Ausgehend von mangan-
freien Quantenpunkten wurde sukzessive die Mn-Konzentration erhoht und dabei auftre-
tende Effekte diskutiert. Das binnen weniger zehn Pikosekunden zerfallende Kerr-Signal
eines manganfreien Quantenpunktensembles konnte durch eine Verteilung der Elektron-
Loch-Austauschaufspaltung erklért werden. Dabei erméglichte eine Beschreibung des Si-
gnals als Folge dephasierender Exziton-Quantenschwebungen die Bestimmung einer un-
teren Grenze fiir die Kohidrenzzeit T (6 ps) aus der Breite des Signals. Ahnliches gilt
fiir eine nominelle Mn-Konzentration von s, = 0.005 (75 > 25 ps). Bei Erhohung der
Mn-Konzentration traten zunehmend stérker werdende, den Mn-Spins zuzuschreibende,
Ostzillationen auf. Daraus war zu schlieffen, daf§ selbst in einem derart eng miteinander
wechselwirkenden Spinsystem ein kohérenter Spintransfer stattfindet. Ein weiterer auffilli-
ger Effekt des Mn-Einbaus war der Vorzeichenwechsel im Kerr-Signal, welcher auf einen
entsprechenden Vorzeichenwechsel des effektiven Exziton g-Faktors zwischen xj., = 0.01
und xp7, = 0.02 zuriickgefithrt wurde. Dies beruht auf der zwischen Exziton und Mn-
Spins wirkenden spd-Austauschwechselwirkung und der Tatsache, dafl fiir x;, = 0 der
g-Faktor negativ ist. Im Fall z;, = 0.02 traten neben den Oszillationen der Mn-Spins
auch Ostzillationen auf, die den Elektronen zuzuordnen waren. An ihnen 148t sich, basie-
rend auf Literaturwerten fiir den intrinsischen g-Faktor, der sd-Austauschwechselwirkung
ein internes Magnetfeldes von Bj;,; =~ 4.4 T bei einem externen Magnetfeld von B,,; = 1
T zuschreiben.

Optisch erzeugte Spintrdger haben wie im Fall der Exzitonen den Nachteil, daf} die
Spininformation maximal solange bestehen bleibt, wie der Informationstrager existiert.
Ein Ubertrag der Spininformation auf ein permanent vorhandenes System ist deswegen
wiinschenswert. Mit leicht dotiertem n-GaAs wurde ein System untersucht, das dem eines
mit Elektronen dotiertem Quantenpunktensemble dhnlich ist. Da der Schwerpunkt auf die
kohédrente Dynamik der Donatorelektronen gelegt wurde, wurde zunéchst die Erzeugung
eines nicht verschwindenden Gesamtspins auf optischen Wege skizziert. Dabei konnte her-
ausgestellt werde, dafl in diesem Fall die kohédrente Dynamik der Donatorelektronen im
Grundzustand fiir die Oszillationen im Kerr-Signal verantwortlich sein miissen. Mit einem
Pikosekundenlaser konnten die Resonanzen der freien und der donatorgebundenen Exzi-
tonen wellenldngenselektiv unterschieden werden. Variationen der Oszillationsperiode im
Kerr-Signal auf einer Zeitskala von knapp 20 Minuten deuteten auf eine intensive Wechsel-
wirkung mit den Kernspins hin. Diese fithrt zum Aufbau interner Magnetfelder. Die Stérke
der internen Magnetfelder ist aufgrund von Lokalisierung abhéngig vom &dufleren Magnet-
feld und konnte bei einem externen Magnetfeld von B = 6 T zu ca. B;,; = 0.8 T bestimmt
werden. Unter Beriicksichtigung des internen Magnetfeldes wurde fiir den tatséchlichen
g-Faktor der Elektronen ein Wert von g, = —0.49 erhalten. Eine Abschétzung der Ty*-Zeit
der Elektronen ergab Werte von einigen wenigen Nanosekunden (hohes Magnetfeld) bis
hin zu einigen zehn Nanosekunden (geringes Magnetfeld).






Summary

The enormous progress of solid state physics during the past decades lead to the fasci-
nating capability to controllably create structures with atom-like properties. In course of
this progress a semiconductor technology developed which has significantly been changing
the appearance of our today’s modern world. Besides studying the electronic properties
research interest is increasingly drawn towards spin in semiconductor structures. In this
regard one major aim is to employ spin in analogy to charge in order to create novel
logical devices. Especially so called artificial atoms (quantum dots) are of interest since
their discrete density of states promises a long stability of spin states.

Against this background the dynamics of spin carrying particles like electrons, holes and
excitons in self-organized Cd(Mn)Se/ZnSe quantum dots and lightly doped GaAs has
been studied in this thesis. The different materials offered the possibility to investigate
various influences on spin states. The injection of defined spin states into the semiconduc-
tor structures was achieved exclusively by optical means. Likewise, the temporal evolution
of the spin states was detected optically. The application of different experimental me-
thods gave access to longitudinal as well as transverse spin relaxation processes. In the
following a summary of the findings obtained in each experiment is given.

First the influence of different excitation conditions on the spin state of electron hole
pairs (excitons) in the quantum dot ground state was investigated by monitoring the po-
larization of the emitted PL-signal. Of central interest was the role of the excess energy
(AFE) transmitted by a particle injected into the semiconductor structure. In order to
obtain information on the polarization dynamics at the reference point AE = 0 meV,
the method of strictly resonant PL-spectroscopy was established. For that matter the
versatility of a streak camera system was exploited to detect the PL-signal following a
pulsed resonant excitation at the energy of the laser. For AEF = 0 meV high degrees of
linear polarization were found, which in addition exhibited only small variations on the
timescale of the electron hole recombination (= 200 ps). Based on this it was possible
to estimate the relaxation time between the ground states of the exciton to at least on
the order of a few nanoseconds. If the electron hole pairs were injected with AE > 0
meV it was observed that the polarization degree was always smaller than under strictly
resonant conditions. However the reduction did not occur monotonously with increasing
excess energy. With a period of 29 meV maxima were observed in the polarization degree,
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which were related to the relaxation via LO-Phonon cascades. By utilizing these LO-
Phonon cascades it was still possible to obtain a polarization degree of about p;, = 0.3
at an excitation which created electron hole pairs with an excess energy of almost 100 meV.

With respect to these observations a more detailed analysis of the polarization dyna-
mics (under quasi resonant conditions) was performed. This included the description of
the quantum dot exciton in terms of a three level system using a set of rate equations.
This in combination with the realization of different initial populations of the exciton
ground states, controlled by variation of the polarization of the excitation, enabled the
determination of the relaxation times between the exciton ground states. Without exter-
nal magnetic field and exciton states | X) = (|+1) +|1))/v/2) and |Y) = (|+1) — [1))/v/2)
relaxation times of 7vx = 4.7 ns and 7xy = 1.8 ns were obtained for the relaxation from
|Y) to |X) and vice versa. For an external field of B = 7 T and exciton states |[+1) and
|1) the relaxation times were determined to be 7_, = 2.5 ns and 7. = 1.1 ns.

In addition to the polarization dynamics it was observed that the decay time of the
PL-signal increased significantly if non resonant excitation conditions were applied. The
variation was emphasized strongest at the wavelength of the maximum of the PL-Signal. A
further analysis of the spectral dependence showed that the change in decay rates follows
the scaling expected for radiative coupling closely. The application of strictly resonant
and therefore the coherent excitation of a subensemble of quantum dots with only slightly
different emission energies, resulted in the observation of different emission rates for the
exciton states | X) and |Y) (1/7x = 1/160 ps™ and 1/7y = 1/195 ps™!). Such a difference
was not detected if excitation conditions other than strictly resonant were applied. In a
further experiment the creation of mesa structures of decreasing size was used to isolate
quantum dots successively from their neighboring quantum dots. This resulted in a signi-
ficant increase of the PL decay time. After the exclusion of charging effects a coupling of
the quantum dots through their radiation field was considered as origin of the observed
effects. For the range of this interaction a lower limit of 150 nm was determined.

In the next step the coherent properties of spins in self-organized Cd(Mn)Se/ZnSe quan-
tum dots were studied by means of time resolved Kerr rotation. Special attention was
put on the interaction between photoinjected spin carriers and magnetic ions (Mn?"-ions)
which where built into the quantum dots on purpose. Starting from Mn-free quantum
dots the Mn-concentration was increased successively and the occurring effects were dis-
cussed. The signal obtained from a Mn-free quantum dot ensemble decays monotonically
within a few ten picoseconds. This was related to the distribution of the ground state
exchange splitting inherent to the quantum dots. Describing the signal by the dephasing
of exciton quantum beats, allowed to extract a lower limit for the 7% time from the width
of the signal (here Ty > 6 ps). In analogy this was also applied to quantum dots with
a nominal Mn concentration of x,, = 0.005 and 75 > 25 ps. A further increase of the
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the Mn concentration lead to the occurrence of an oscillatory signal which was assigned
to originate from the Mn-spins precessing around the magnetic field. This lead to the
interpretation, that even in such a system of tightly interacting spins it is possible to
transfer spin coherently. Another obvious effect of the increased Mn incorporation was a
sign reversal of Kerr-signal, which occurred between x,;, = 0.01 and x;, = 0.02. That
sign reversal was related to a corresponding sign change of the effective g-factor. Such
a behavior results from the spd-exchange interaction and the fact that the intrinsic ex-
citon g-factor is negative for x,;, = 0. Besides the Mn oscillation an oscillation caused
by the photoinjected electrons appeared for x;,, = 0.02. By using a value for the in-
trinsic g-factor stated in literature, the sd-exchange interaction was expressed in terms
of an internal magnetic field of strength B;,; ~ 4.4 T (at an external field of B.,; = 1.0 T).

A disadvantage of optically generated spin carriers like excitons correlates with the fact
that the imprinted spin information exists only as long as the charges carrying the spin
have not recombined. Therefore it is desirable to transfer the spin onto a spin system
which is permanently present. By a change of material system to lightly doped n-GaAs,
a system quite similar to quantum dots doped with electrons was studied. Since the main
focus in this investigation was on the spin dynamics of the donor electron, the creation
of a non zero net spin was sketched initially. This provided the information that in this
case the oscillation seen in the Kerr-signal originates from donor electrons being in their
ground state. Using a picosecond laser allowed to distinguish spectrally between the re-
sonances of the free and the donor bound excitons. Changes of the oscillation period in
the Kerr-signal on a time scale of 20 minutes indicated an intense interaction between
the electron spins and the nuclear spins of the host material. This interaction results in
the creation of internal magnetic fields. The strength of these internal fields depends due
to localization on the external field. At the highest external field applied (B = 6 T) an
internal field of about B;,; = 0.8 T was determined. With the knowledge of the internal
magnetic field, the bare electron g-factor was determined (g. = —0.49). T35 times ranging
from a few nanoseconds at high magnetic fields to a few ten nanoseconds at low magnetic
fields were observed.






Kapitel 1
Einleitung

Es ist erstaunlich zu welchen Entwicklungen die Erkenntnisse der Physik bisher gefiihrt
haben, obwohl eine vollstindige Beschreibung schon von nur drei miteinander wechsel-
wirkenden Teilchen nur nidherungsweise moglich ist. Und nimmt man winzige Teilchen
und beschriankt sie auf einen ebenso winzigen Raumbereich, so bedarf es aufwendiger
mathematisch-physikalischer Mechanismen um deren Zustand zu erfassen. Mit Recht stellt
der berithmte Professor und Nobelpreistréager fiir Physik Richard P. Feynman deshalb in
seinem Artikel Simulating Physics with Computers’ die Frage: "...how can we simulate
quantum mechanics?’ [Fey82]. Wie also kann man erst die Quantenmechanik eines aus
vielen Teilchen bestehenden Systems simulieren? Seine einfache wie geniale Antwort ’Let
the computer itself be built of quantum mechanical elements which obey the quantum me-
chanical laws.” weist den Weg in Richtung des heute hochaktuellen Forschungsgebietes
der Quanteninformationsverarbeitung.

In der konventionellen Informationsverarbeitung basieren logische Operationen auf der
Manipulation von Ladungszustinden. Seit einem Experiment von O. Stern und W. Ger-
lach 1922 ist allerdings bekannt, dal Elementarteilchen wie z.B. Elektronen neben ihrer
Ladung noch eine weitere Eigenschaften besitzen konnen - den Spin [Ste22al, [Ste22b]. Zwar
148t sich auf den Spin die selbe Algebra wie auf einen Drehimpuls anwenden, jedoch findet
sich in der klassischen Physik kein Analogon. Es ist ein Phénomen, das als Konsequenz
aus der relativistischen Betrachtung der Quantenmechanik entsteht (siehe z.B. [Nol94b]).
Eng verkniipft mit dem Spin sind die magnetischen Eigenschaften eines Systems, welches
spinbehaftete Teilchen enthélt. So basiert der Ferromagnetismus in Festkorpern auf dem
Spin von Elektronen. Genutzt wird dieser Ferromagnetismus z.B. bei der Datenspeiche-
rung auf Computerfestplatten. Mit der Entdeckung der Riesenmagnetowidersténde 1988
[Bai88] begann die Nutzung spinpolarisierter elektrischer Strome und fand bald darauf
Anwendung in sogenannten magnetoelektronischen Bauelementen wie Magnetfeldsenso-
ren, Festplattenlesekopfe und magnetische Speicherbausteine (MRAMs'). Hervorzuheben
ist dabei, dal MRAMs im Gegensatz zu herkdmmlichen Speicherbausteinen (DRAMs?)

I Magnetic Random Access Memory
Dynamic Random Access Memory
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ihren Inhalt aufgrund einer permanenten Spinausrichtung dauerhaft behalten und nicht
sténdig durch Zufuhr elektrischer Energie aufgefrischt werden miissen.

In den vergangenen Jahren jedoch ist ein Bewufltsein gereift, das den Spin nicht nur
als statischen Informationstriger ansieht, sondern ihn anstatt bzw. neben der Ladung
in dynamische logische Operationen mit einbezieht (siehe z.B. [Wol01, [Aws02, [Aws04]).
In Analogie zur Elektronik hat sich der Begriff *Spintronik’ gepriagt. Dieses junge For-
schungsgebiet befafit sich mit der Manipulation und der Kontrolle von Spinfreiheitsgraden.
Hierbei basieren viele Konzepte auf bekannten Bauelementen der (Halbleiter-)Elektronik.
Erwéhnt sei hier z.B. der Spintransistor [Dat90] und die Spindiode [Fla01]. Vo6llig neue
Wege hingegen beschreitet man mit dem Ziel einen sogenannten 'Quantencomputer’ zu
realisieren. Dabei birgt die quantenmechanische Natur des Spins ein enormes Potenti-
al. Mit darauf basierenden neuen Rechner-Architekturen kénnen Algorithmen wie z.B.
die Faktorisierung grofier Zahlen fiir die De-/Codierung oder die Suche in groflen Da-
tenbanken stark beschleunigt werden. Zugleich kann die Ubertragung von Daten mittels
"Quantenkommunikation’ abhorsicher gemacht werden (siehe z.B. [Bou00]).

Wichtigstes Kriterium um den Spin fiir die Informationsverarbeitung nutzen zu kénnen
ist, dafl ein definiert préaparierter Spinzustand geniigend lange erhalten bleibt. Daher ist
es von groflem Interesse Einfliisse aus der Umgebung auf den Spin zu erkennen und zu
unterdriicken bzw. eventuell gezielt zu nutzen. Als Beispiele seien hier die Hyperfeinwech-
selwirkung zwischen Ladungstragerspins und den Kernspins der Gitterbausteine und die
Wechselwirkung mit lokalen magnetischen Momenten erwéhnt.

Der Untersuchung solcher Einfliisse kommt die enorme Flexibilitéit in der Erzeugung von
Festkorperstrukturen entgegen. Durch Wahl der verwendeten Materialien, kontrolliertes
Wachstum und Strukturierung ist es moglich gezielt die physikalischen Parameter des
jeweils gewiinschten Systems einzustellen. Seit der erstmaligen Realisierung von Quan-
tenpunkten 1986 [Ree86] konnen damit sogar quasi null-dimensionale Strukturen mafl-
geschneidert hergestellt werden. Sie werden erzeugt durch geeignete Materialvariationen
und/oder geometrische Strukturierung in alle drei Raumrichtungen auf einer Nanometers-
kala [Bim99, Jac98, Har00, Wog03]. Dies erlaubt Untersuchungen in winzigen Raumgebie-
ten. Zudem weisen Quantenpunkte atoméhnliche diskrete Spektren auf [Gam96]. Grund
dafiir ist eine durch die rdumliche Lokalisierung hervorgerufene diskrete Zustandsdichte.
Verglichen mit hoherdimensionalen Strukturen bedeutet dies eine reduzierte Anzahl von
moglichen quantenmechanische Zustédnden und damit eine geringere Wahrscheinlichkeit
fiir die Streuung eines Teilchens von einem Zustand in einen anderen. Unter diesen Ge-
sichtspunkten stellen Quantenpunkte ideale Systeme dar um Einfliisse auf Spinzustdnde
zu Untersuchen.

Die vorliegende Arbeit befafit sich vorwiegend mit der Dynamik spintragender Teilchen in
niederdimensionalen Quantensystemen aus Halbleitermaterial, sowie in leicht dotiertem
GaAs Volumenmaterial. Betrachtet werden dabei Elektronen, Locher und Manganionen
in Cd(Mn)Se/ZnSe Quantenpunkten sowie Donatorelektronen und Kernspins in GaAs.
Insbesondere wird untersucht, unter welchen Bedingungen in diesen Systemen erzeugte
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Spinzustéinde erhalten bleiben bzw. wie diese intern wie auch extern beeinflufit werden
konnen. Der Aufbau dieser Arbeit gliedert sich wie folgt:

In Kapitel 2 werden aufbauend auf der allgemeinen Beschreibung von Spin- und Bahn-
drehimpulszustdnden die in Halbleitern durch optische Anregung erzeugbaren Zustédnde
aufgezeigt. Besonderes Augenmerk richtet sich dabei auf Exzitonen in Quantenpunkt-
strukturen. Betrachtungen des jeweiligen Hamiltonoperators sollen den Grundstein fiir
die in unterschiedlichen Magnetfeldkonfigurationen durchgefithrten Messungen legen. Ei-
ne weitere zentrale Rolle kommt dem neben dem Exziton auftretenden Spinsystem des
Mangan?*-Tons zu. An diesen beiden Beispielen wird kurz auf den Mechanismus der Aus-
tauschwechselwirkung zwischen zwei Spinsystemen eingegangen. Desweiteren erfolgt eine
Vorstellung der derzeit bekannten Spinrelaxationsprozesse. Zum Abschlufl dieses Kapitels
wird auf die physikalischen Grundlagen der in dieser Arbeit zur Untersuchung der Spin-
dynamik verwendeten Mefimethoden eingegangen.

Kapitel 3 beschreibt sodann die in den Experimenten zur Untersuchung der Spindynamik
verwendeten experimentellen Versuchsaufbauten. Dabei handelt es sich im Detail um die
zeitaufgeloste Photolumineszenzspektroskopie (PL) und die zeitaufgeloste Kerr-Rotation.
Zudem wird kurz auf die Erzeugung und die Selektion einzelner der hier untersuchten
Quantenpunkte eingegangen.

Kapitel 4 ist der Auftakt zur Vorstellung der experimentell erhaltenen Ergebnisse. Ge-
genstand der Untersuchungen der hier durchgefiihrten zeitaufgelosten PL-Messungen ist
der Einflul der UberschuBenergie photogenerierter Ladungstriager auf deren Polarisati-
onsdynamik.

Kapitel 5 vertieft die Erkenntnisse iiber die exzitonische Polarisationsdynamik in Quan-
tenpunkten. Dabei wird unter Zuhilfenahme eines Drei-Niveau-Modells zur Beschreibung
der hellen Exzitonzusténde im Quantenpunkt und eines entsprechenden Ratengleichungs-
systems die longitudinale Spinrelaxationszeit 17 aus den gemessenen Daten extrahiert.

Kapitel 6 betrachtet das bisher hauptséachlich studierte Quantenpunktensemble aus ei-
nem etwas anderen Blickwinkel. Anhand von Untersuchungen der PL-Emissionsrate wird
die Moglichkeit einer Kopplung der Quantenpunkte iiber ihr Strahlungsfeld diskutiert.

Kapitel 7 stellt den Einstieg in die kohérente Laserspektroskopie niederdimensionaler
Halbleitersysteme dar. Ausgehend von Quantenpunkten ohne Mangan wird gezeigt, wie
sich der Einbau von zusétzlichen magnetischen Momenten in die Quantenpunktmatrix
auf die kohdrente Dynamik des Systems auswirkt.

In Kapitel 8 wird mit leicht dotiertem n-GaAs ein System untersucht, welches dem
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von Elektronen in Quantenpunkten gleicht. Zu Beginn wird der Mechanismus der Spin-
generation an der Resonanz des donatorgebundenen Exzitons dargestellt. Schwerpunkt
dieses Kapitels sind die kernmagnetischen Momente und deren Einflufl auf die kohérente
Spindynamik der Donatorelektronen.



Kapitel 2
Physikalische Grundlagen

In diesem Kapitel sollen zunéchst einige physikalische Grundlagen aufgezeigt werden. Die-
se dienen zum einen dem Verstdndnis der durchgefiihrten Experimente und zum anderen
unterstiitzen sie die Interpretation der gemessenen Daten.

Aufgrund der Ausrichtung dieser Arbeit wird zunédchst mit der Erklarung begonnen, was
unter Spin zu verstehen ist und wie er mathematisch und physikalisch zu behandeln ist.
Da die Untersuchungen zu den Spineigenschaften ausschliefSlich optisch erfolgen, wird
aufgezeigt, wie aus der im Licht enthaltenen Information auf die photogenerierten Spin-
zustinde in den jeweiligen Strukturen geschlossen werden kann. Als primér erzeugter
Spintrager werden die Zustdnde des Exzitons vor allem in Halbleiterquantenpunkten in
verschiedenen Magnetfeldkonfigurationen beschrieben. Zudem werden als weiteres zentra-
les Spinsystem das Mn?*-Ion und entsprechend auftretende Wechselwirkungen mit den
photoinjizierten Spintragern besprochen. Im Zentrum dieser Arbeit steht insbesondere die
Dynamik von Spinzustinden. Deswegen soll ebenfalls ein Uberblick {iber die bekannten
Spinrelaxationsprozesse gegeben werden. AbschlieBend werden die den experimentellen
Methoden zugrunde liegenden physikalischen Prinzipien dargelegt.

2.1 Drehimpuls, Spin und magnetisches Moment

2.1.1 Bahndrehimpuls eines Teilchens

In der klassischen Mechanik ist der Bahndrehimpuls 1 eines Teilchens iiber das Vektor-
produkt zwischen dem Abstand r zum Bezugspunkt und seinem Impuls p definiert.

l=rxp (2.1)

Von M. Bohr als Postulat eingefiihrt und als Resultat der Schrédingergleichung unter Be-
achtung der jeweiligen Randbedingungen ergibt sich fiir quantenmechanische Systeme eine

13
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Quantisierung des Bahndrehimpulses. Die zugehorige Quantenzahl | kann nur ganzzahli-
ge Werte annehmen. Dadurch ergibt sich fiir den Betrag des Drehimpulses entsprechend
11| = \/I(l 4+ 1)k ein diskretes Spektrum. In der Spektroskopie erfolgt eine Klassifizierung
des Bahndrehimpulses entsprechend der Atomorbitale nach Buchstaben:

Name | s |p|d | f

Fiir die Komponente entlang der Quantisierungsrichtung I, = m;h gibt es 2/ + 1 Ein-
stellungsmoglichkeiten, namlich m; = —I, -l + 1, ..., — 1,1. m; wird im allgemeinen als
magnetische Quantenzahl (des Bahndrehimpulses) bezeichnet.

2.1.2 Spin und Gesamtdrehimpuls eines Teilchens

Ausgehend von dem nach den Experimentatoren benannten Stern-Gerlach-Experiment
[Ste22a, [Ste22b] stellten Samuel A. Goudsmit und George E. Uhlenbeck die These auf, daf§
Elektronen einen Eigendrehimpuls besitzen. Dieser Eigendrehimpuls oder Spin s besitzt
im Gegensatz zum Bahndrehimpuls kein klassisches Analogon. Zudem kann er neben
ganzzahligen Werten auch halbzahlige Werte annehmen. Es kann gezeigt werden, dafl der
Spin sich als Konsequenz einer relativistischen Betrachtung der Quantenmechanik ergibt
(siche z.B. [Nol94b]). In Analogie zum Bahndrehimpuls gilt fiir den Spin:

Is| =+/s(s+1)h  und s, = mgh. (2.2)

s und mg bezeichnen hierbei entsprechend die Spinquantenzahl und die magnetische Quan-
tenzahl des Spins. Wie beim Bahndrehimpuls gilt fiir die Projektion des Spins auf die
Quantisierungsrichtung my, = —s,—s + 1,...,+s — 1, +s, d.h. es gibt ebenfalls maximal
2s + 1 Einstellungsmoglichkeiten.

Bahn- und Eigendrehimpuls eines Teilchens kénnen zum Gesamtdrehimpuls j zusammen-
gefalt werden:

j :l+S, jz :lz+sz- (23)

Bei einem Teilchen mit [ = 2 und s = 1/2 ergeben sich die in [Abb. 2.1/ dargestellten
Einstellungen beziiglich der Quantisierungsrichtung 2.
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j=lt+s
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Abb. 2.1: Zustinde des Gesamtdrehimpulses mit | = 2 und s = 1/2.

2.1.3 Magnetisches Moment

Eng verbunden mit dem Drehimpuls eines geladenen Teilchens ist ein magnetisches Mo-
ment. Klassisch betrachtet stellt eine bewegte Ladung einen Strom dar und fiihrt somit
zu einem Magnetfeld. Die Relation zwischen dem Bahndrehimpuls bzw. dem Spin und
dem entsprechenden magnetischen Moment lautet:

w, = —gauB%, wobei a=1s. (2.4)

Dabei ist h die durch 27 dividierte Planck-Konstante, pp das Bohrsche Magneton und
ga der gyromagnetische Faktor (g-Faktor) des Bahndrehimpulses (g, = 1) bzw. des Spins
(9s ~ 2). Dies 14t erkennen, dafl in beiden Fillen magnetisches Moment und Drehim-
puls antiparallel zueinander stehen. Das magnetische Moment des Gesamtdrehimpulses
berechnet sich mit Glg. (2.4) durch Vektoraddition. Aufgrund des Spin g-Faktors sind
hier jedoch magnetisches Moment und Drehimpuls nicht mehr antiparallel.

p; =y + pg = pp(gl + gss),  wobei g # g (2.5)

Im magnetischen Feld B erhilt ein Teilchen mit magnetischem Moment p eine zusétzliche
potentielle Energie der Form:

Epot = —puB =g(l,s,7)j.15B fiir B = Be,. (2.6)
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Der Landé-Faktor g(l,s,j) beschreibt hierbei die Abhéngigkeit des gyromagnetischen
Verhéltnisses von den Quantenzahlen:

G+ =11+ 1) +s(s+1)
2j(5 +1)

g(l,s,4) =1+

2.1.4 Drehimpulskopplung mehrerer Teilchen

In einem aus mehreren Teilchen bestehenden System sind im allgemeinen Wechselwirkun-
gen zwischen den Teilchen zu beriicksichtigen. Dazu zédhlen auch magnetische Wechselwir-
kungen, die durch die magnetischen Momente der jeweiligen Teilchen bedingt sind. Bei
der Bestimmung des Gesamtdrehimpulses eines Systems sind zwei Grenzfélle zu beriick-
sichtigen.

L-S-Kopplung

Sind die Kopplungsenergien zwischen den magnetischen Bahn- (p;, = —giup - 1,/h) und
Spinmomenten (g, = —gsitp - Sp/h) verschiedener Teilchen gréBer als die Kopplungs-
energien zwischen Bahn- und Spinmomenten eines einzelnen Teilchens, dann erfolgt eine
Kopplung der einzelnen Bahn- und Spindrehimpulse zu einem Gesamtbahndrehimpuls

L=)L mit [L=+L (L+1)h (2.8)
und einem Gesamtspin
S=>"s; mit [S|=+/S-(S+1)h (2.9)

Der Gesamtdrehimpuls aller Teilchen ergibt sich somit zu:

J=L+S  mit J| =+/J - (J+1)h (2.10)

Diesen Grenzfall bezeichnet man als L-S-Kopplung.



2.1. Drehimpuls, Spin und magnetisches Moment 17

J-J-Kopplung

Ist jedoch die Wechselwirkungsenergie zwischen magnetischem Bahn- und Spinmoment
eines Teilchens gréfer als die Wechselwirkungsenergie zwischen den magnetischen Bahn-
bzw. Spinmomente verschiedener Teilchen, so koppeln zunéchst Bahn- und Spindrehim-
puls des n-ten Teilchens zum Gesamtdrehimpuls

Der Gesamtdrehimpuls ist dann die Summe aller Gesamtdrehimpulse j, der einzelnen
Teilchen:

In diesem Fall spricht man von der j-j-Kopplung. Sie tritt in der Regel bei Atomen mit
grofler Kernladungszahl auf.

Magnetisches Gesamtmoment

Fiir die magnetischen Momente des Gesamtbahndrehimpulses L, des Gesamtspins S und
des Gesamtdrehimpulses J gelten die Gleichungen aus Abschn. 2.1.3/ in Analogie. Insbe-
sondere

und

mit
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2.2 Optische Ubergiinge in Halbleitern

Festkorper lassen sich ausgehend von Atomen bzw. Molekiilen als periodische Aneinander-
reihung eben jener beschreiben. Die beim Aufbau eines Festkorpers beteiligten Teilchen
wechselwirken miteinander. Dies hat zu Folge, dafy aus den beim einzelnen Atom diskreten
Energieniveaus sogenannte Energiebdnder mit dazwischen liegenden Bandliicken entste-
hen. Analog zum Atom spricht man bei dem hochsten noch mit Elektronen besetztem
Energieband vom Valenzband. Das nichsthéhere Band wird als Leitungsband bezeich-
net. Bei den in dieser Arbeit untersuchten Festkorpern handelt es sich um Halbleiter.
Das bedeutet, dafl am absoluten Temperaturnullpunkt das Valenzband mit Elektronen
voll besetzt und das Leitungsband leer ist. Nur durch Energiezugabe (z.B. optisch oder
thermisch) lassen sich Elektronen vom Valenzband in das Leitungsband heben. Die ener-
getische Grofle der Bandliicke ist eine materialspezifische Eigenschaft.

Bei der Absorption bzw. der Emission von Photonen mufl neben der Energieerhaltung auch
die Drehimpulserhaltung gelten. D.h. beim Ubergang zwischen Valenz- und Leitungsband
kann das Elektron nur Zusténde einnehmen, deren Bahndrehimpuls sich um den Betrag
des Drehimpulses des Photons vom entsprechenden Ausgangszustand unterscheiden. Fiir
die Absorption bzw. Emission von Photonen sind demnach die Auswahlregeln fiir optische
Dipoliibergéinge zu beachten:

Al==+1  Amy=0,+1. (2.16)

Strenggenommen gilt dies nur bei kugelsymmetrischen Systemen. In Halbleitern sind i.a.
zudem die Symmetrien von Valenz- und Leitungsband der jeweiligen Punktgruppe zu
beriicksichtigen. Die in dieser Arbeit untersuchten Materialien (CdSe (in diinnen Schich-
ten), ZnSe und GaAs) kristallisieren in der Zinkblendestruktur und gehoren damit der
Punktgruppe Ty an. In dieser Punktgruppe besitzt das Valenzband die Symmetrien I';+1g,
und das Leitungsband T'g (siehe [Abb. 2.2). Da der Dipoloperator in T, entsprechend der
Symmetrie I's transformiert, sind Dipoliibergénge zwischen allen Valenzsubbédndern und
dem Leitungsband moglich, sofern die Bedingungen |(2.16) beriicksichtigt werden (sieche
z.B. [K1i97]).

Aus Amy ist dabei die Polarisation des beteiligten Photons abzuleiten.

Ami=+1 2 o*(k 17 L)
Amy=0 & 7 mit  Amy; =m{ —mJ (2.17)
Am;=-1 & U_(k Tl lph)

k und 1,;, bezeichnen dabei den Wellenvektor bzw. den Drehimpuls des Photons. mj und
mj beschreiben den Zustand des Halbleiters nachdem bzw. bevor ein Photon absorbiert
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wurde.

Bei den in dieser Arbeit untersuchten Halbleitern, ist das Valenzband p- und das Leitungs-
band s-artig, da die beiden Bander aus s- bzw. p-Orbitalen entstanden sind. Zustdnde im
Valenzband besitzen folglich die Gesamtdrehimpulsquantenzahlen j = 3/2 bzw. j = 1/2,
und Zusténde im Leitungsband die Gesamtdrehimpulsquantenzahl j = 1/2, da zusétzlich
zu dem jeweiligen Bahndrehimpuls mit [ = 0 (s) bzw. [ = 1 (p) der Elektronenspin mit
s = 1/2 zu beriicksichtigen ist. Damit ergeben sich fiir die z-KKomponente des Gesamtdre-
himpulses j, die folgenden Einstellungsméoglichkeiten:

- Valenzband Leitungsband
j=1/2 j. = th/2 J. = +h/2
j=3/2|j,==+h/2,£3h/2 -

Auf den Gesamtdrehimpuls j ibertragen lauten die Bedingungen |(2.16):

Aj=0,+1 (2.18)

Wird nun bei der Absorption eines Photons ein Elektron vom Valenzband in das Lei-
tungsband gehoben, so bleibt im Valenzband ein Loch zuriick. Man unterscheidet bei den
Lochern nach Schwer- (j5, = 3/2, jn.. = £3h/2) und Leichtlochern (j, = 3/2, jn. = £h/2),
da das Leichtlochband stérker gekriimmt ist als das Schwerlochband (siehe [Abb. 2.2). In
Quantenpunktstrukturen ist das Leichtlochband aufgrund von Verspannungs- und Quan-
tisierungseffekten energetisch vom Schwerlochband abgespalten!. Das sogenannte Split-
off-Band mit j, = 1/2, j,. = £h/2 ist ebenfalls, jedoch wegen der Spin-Bahn-Kopplung,

!Dies trifft im Fall des in dieser Arbeit untersuchten GaAs nicht zu (siehe Kap. ).

AE
\ / Leitungsband
L
I, -
Schwerlochband k
N
Valenzband
Leichtlochband f 1"8
Split-Off-
Band

Abb. 2.2: Schematische Darstellung der Bandstruktur am I'-Punkt im Fall von T;-Symmetrie.
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Abb. 2.3: a) Poincaré-Kugel - dreidimensionale Darstellung der mdglichen Polarisations-
zustinde von Photonen. 7 linear polarisiert, ™Y linear polarisiert, o zirkular polarisiert und
o~ zirkular polarisiert. b) Bloch-Kugel im Zustandsraum. Jeder Punkt auf der Kugeloberfliche
reprasentiert einen Zustandsvektor | W) (hier mj eines Ezzitons). Zueinander antipodische Punk-
te auf der Kugel definieren jeweils ein Paar orthogonaler Basisvektoren. Angegeben sind die
Zustinde der hellen Exzitonen in Bloch-Notation. Pole: die reinen Spinzustinde |£1) (Spin-up,
Spin-down,), Aquator: Lineare Superpositionen der reinen Spinzustinde.

abgespalten. Wegen der groffien Energieabsenkung der beiden Bénder mit j, , = £h/2
(Split-Off-Band bei CdSe ca. 410 meV [Mad01]) erfolgt bei tiefen Temperaturen eine
im Vergleich zum Schwerlochband vernachléssigbare Besetzung. Somit werden bei der
Betrachtung der Elektron-Loch-Paar-Zustinde (Exziton-Zusténde) in Cd(Mn)Se/ZnSe
Quantenpunkten im Folgenden nur die Schwerlochzustéinde beriicksichtigt. Im Exzito-
nenbild, d.h. unter Betrachtung von J, = jj, . + je -, werden die Zustdnde mit J, = +h als
helle Exzitonen und die mit J, = £+2A als dunkle Exzitonen bezeichnet. Diese Bezeich-
nung erklart sich dadurch, dal Zustdnde mit J, = +h an ein Photonfeld ankoppeln kénnen
(optische Auswahlregeln), die mit J, = +2h jedoch nicht. Im Exzitonenbild 148t sich der
Zusammenhang zwischen der Polarisation des Lichts (Photons) und dem erzeugten Exzi-
tonzustand durch einen Vergleich der Poincaré-Kugel und der Bloch-Kugel besonders gut
veranschaulichen (siehe [Abb. 2.3). In beiden Fillen wird jedem Punkt auf der jeweiligen
Kugeloberfliche ein Zustand zugeordnet - Polarisationszustand des Lichts (Photons) bei
der Poincaré-Kugel und Spinzustand des (hellen) Exzitons bei der Bloch-Kugel. Aufgrund
der Drehimpulserhaltung entspricht jedem Punkt auf der einen Kugeloberfliche ein Punkt
auf der anderen.

Demnach ist aus der Analogie dieser Darstellungen zu erkennen welche Polarisation ein
Photon haben mufl um einen bestimmten Exzitonspinzustand zu generieren - bzw. wel-
che Polarisation ein Photon hat, das bei der Rekombination eines Exzitons generiert wird.
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2.3 Das Exziton im Quantenpunkt

Zur Beschreibung des gebundenen Elektron-Loch-Paares, dem Exziton, im Quantenpunkt,
ist es niitzlich, den Hamilton-Operator des Systems zu betrachten. Mit ihm lassen sich
iiber die Schrodingergleichung die Eigenzustdnde und Eigenenergien des Systems berech-
nen. Als Basiszustdnde bieten sich die Schwerlochzustdnde an, die in der Dirac’schen
Bra-Ket-Notation (|¥) = |M;) = |m;n, m;.)) wie folgt geschrieben werden:

M) = |£3/2,F1/2) = |£1) A M) = |£3/2,£1/2) = |£2) (2.19)

Diese vier Zusténde (|M;) = |£1),|£2)) sind unter Vernachlidssigung von Stértermen in
Halbleitern mit Zinkblendestruktur entartet. Durch die Spin-Spin-Wechselwirkung zwi-
schen Elektron und Loch (der sogenannten Elektron-Loch-Austauschwechselwirkung) kommt
es je nach Symmetrie des Systems zu einer teilweisen bzw. vollstéandigen Aufhebung der
Entartung. Eine Ableitung des die Elektron-Loch-Austauschwechselwirkung beriicksich-
tigenden Hamilton-Operators anhand von gruppentheoretischen Uberlegungen wird von
E. L. Tvchenko und G. E. Pikus aufgezeigt [Ivc97] (siehe auch [Seu99]). Zu der oben
erwiahnten Basis ergibt sich der Hamilton-Operator in Matrixdarstellung zu

—0 6 0 0
114 -6 0 O
exc — T . 2.2
it 2 0 0 99 09 22y
0 0 &y oo

Die Diagonalstruktur des Operators deutet darauf hin, dal helle und dunkle Zustédnde
nicht mischen. Die Parameter dy;2 bezeichnen die energetische Aufspaltung zwischen
hellen und dunklen Zusténden (Jy) bzw. der hellen (4;) und dunklen (d2) Zusténde unter-
einander.

Wihrend ¢y und J; unabhéngig von der Quantenpunktsymmetrie einen endlichen Wert
besitzen, ist 9; nur bei Symmetrien geringer als Doy von Null verschieden. Das Termsche-
ma ist in Abb. 2.4 skizziert. Daraus ist zu entnehmen, dafl bei vorhandener Aufspaltung
der hellen wie auch der dunklen Niveaus die Eigenzustédnde sich als Linearkombinationen
der reinen Zusténde | £ 1 > bzw. | £ 2 > darstellen lassen. Aus der Zustandssymmetrie
ergibt sich durch die Drehimpulserhaltung die Polarisation der in bzw. aus den jeweiligen
Zustand absorbierten bzw. emittierten Photonen zu zirkular polarisiert (¢%/~) bei den
‘reinen’ Zusténden und linear polarisiert (7%/¥) bei den ’kombinierten’ Zusténden.

Da offensichtlich die Feinstruktur des Systems durch die Symmetrie des Quantenpunk-
tes (des Einschlulpotentials) bestimmt wird, kann durch Auszeichnen einer bestimmten
Richtung (z.B. durch ein Magnetfeld) Einflu auf die Quantenpunktzustinde genom-
men werden. Dies ist beispielsweise bereits aus der Atomphysik bekannt, in der durch
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Kein e-h- Symmetrie Symmetrie
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Abb. 2.4: Das Termschema des Ezzitons im Quantenpunkt ohne und mit Elektron-Loch-
Austauschwechselwirkung bei niedriger und hoherer Symmetrie des Systems. Es ist zudem die Po-
larisation des am Ubergang zwischen dem jeweiligen (hellen) Niveau und dem Vakuum-Zustand
|0 > beteiligten Photons angegeben.[Kul99, \Seud9]

den Zeeman-Effekt die Spin-Entartung aufgehoben werden kann. Im Folgenden wird der
Hamilton-Operator fiir die beiden Félle Magnetfeld in und senkrecht zur Wachstumsrich-
tung angegeben.

2.3.1 Magnetfeld in Faraday-Geometrie

Bei den in dieser Arbeit untersuchten Quantenpunkten ist die Wachstumsrichtung é. be-
reits dadurch ausgezeichnet, daf} sie wegen der in dieser Richtung geringeren Ausdehnung
des Quantenpunktes die Hauptquantisierungsachse darstellt. Legt man nun ein Magnet-
feld in eben diese Richtung (B = Be,) an (Faraday-Konfiguration), so koppeln nur die
z-Komponenten der Gesamtdrehimpulse von Elektron j. , und Loch jj . an das Magnetfeld
B. Da es sich hierbei um die Eigenwertoperatoren zu den Basiszustédnden |+1 >, | £2 >
handelt, ergibt sich keine Mischung zwischen hellen und dunklen Zustdnden. Im Hamilton-
Operator spiegelt sich diese Tatsache in der Diagonalform der Matrixdarstellung wieder.
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optisch Eigenwert Eigenzustand

aktiv | 1 (0% &+ ) (41 7 (Vite+e)|-1)
inaktiv | 1 <—50 + /2t X?) (|+2> + (Mi X) 1—2)>

1
Nt
1
Ny

Tab. 2.1: Eigenwerte und -zustinde des Hamilton-Operators aus |Glg. (2.21).

—0p + & 01 0 0
1 S5 ——£& 0 0
= — 2.21
0t 2 0 0 50 — X (52 ( )
0 0 52 50 + X

Dabei gilt £ = giupB/0y und x = gopupB/6y mit g1/2 = ge F gn- Die Eigenwerte und
Eigenenergien zu diesem Hamilton-Operator sind in Tab. 2.1 zusammengefaf3t.
Die Normierungsfaktoren der Eigenzusténde sind gegeben durch:

Ni:\/i\/1+x2i\/1+x2 T=£x (2.22)

2.3.2 Magnetfeld in Voigt-Geometrie

Wird das Magnetfeld senkrecht (z.B. B = Be,/,) zur Wachstumsrichtung angelegt (Voigt-
Geometrie), so koppeln die x/y-Komponenten der Gesamtdrehimpulse von Elektron und
Loch an das Feld an. Allerdings treten damit im Hamilton-Operator Komponenten auf,
die die Basiszustinde dndern. Die Matrixform enthélt folglich zusétzliche von Null ver-
schiedene Nichtdiagonalelemente:

—0p 01 —JezltBB —%Ph,zMBB
1 & —do —3lhetteB  —geopnB
== - B 3. upB 6 5 (2:23)
e,z B 11 haMB 0 2
_%Fh,m:uBB _ge,x,uBB 62 50

Die sich daraus ergebenden Eigenwerte und -zustdnde sind in Tab. 2.2/ zusammengestellt.

Es konnte von Dorozhkin et al. [Dor03] gezeigt werden, dafi die Komponente I';,, des
Loch-g-Tensors in Quantenpunkten sehr klein ist (=~ 0) und somit im Vergleich zu g,
vernachlédssigt werden kann.

In [Abb. 2.5/ sind exemplarisch fiir Faraday und Voigt-Geometrie die Eigenenergien und
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optisch Eigenwert & Eigenzustand
aktiv' | 2 (£ £ 0y + /(200 £ 01 F 02)2 + 4(gey — ST 4) 202 B2
4 ) 4 ’ b
ﬁﬂ—kl>IF|—1>}+71,2{|+2>$|—2>}
‘inaktiv’ | 1 (iél £ 0, — \/ (260 % 61 F 63)% + 4(geo — grh@)mgm)
ol +r2>F 2>t pa{l+1>F[ 1>}

Tab. 2.2: Eigenwerte und -zustinde des Hamilton-Operators aus |Glg. (2.23). Die Unterschei-
dung nach optisch aktiv und inaktiv gilt strenggenommen nur bei B = 0 T. Fir die Normie-
rungsfaktoren gilt N; = (1 + %2)_1/2 (1=1,2,3,4), wobei v; von by, 61, 62, I'y o und ge» abhdngt.

die Energiedifferenzen der hellen und dunklen Zustédnde in Abhéngigkeit vom Magnetfeld
dargestellt. Wihrend in Faraday-Geometrie sich die energetische Lage der Niveaus stark
dndert, ist in Voigt-Geometrie nur eine sehr geringe Anderung zu beobachten.

Faraday-Geometrie Voigt-Geometrie

— 1= 11 —
3 3
E O 10 £
2 2
3t 1tg
c c
w ol 12 W
3 3
3 2 12%
E E
w w
<l1 14
0 0

02 4681002 46 810
Magnetfeld [T] Magnetfeld [T]
Abb. 2.5: Links: Energiecigenwerte in Faraday-Geometrie. Rechts: Energieeigenwerte in Voigt-
Geometrie. (Verwendete Werte: 69 = 1.92 meV, 6; = 0.15 meV, do = 0.004 meV, g; = 1.6,
g2 = 5.2 und gen = 1.25 [Pul99]). Rote und schwarze Linien bezeichnen dabei die im Nullfeld

hellen und dunklen Zustdinde.

2.4 Ein paramagnetisches Spin System

Ein zentraler Punkt dieser Arbeit ist die Wechselwirkung von photoinjizierten Ladungs-
trigern (Elektron-Loch-Paaren oder Exzitonen) mit lokalen magnetischen Momenten (Mn?*-
Ionen). Mangan ist ein Element der Eisengruppe und besitzt bei 2-facher lonisierung die
Elektronenkonfiguration 3d° - also eine halb gefiillte 3d-Schale. Nach den Hundschen
Regeln miissen alle fiinf Elektronenspins der 3d-Schale im Grundzustand gleich orientiert
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sein. Daraus folgt ein Gesamtdrehimpuls von L = 0 und ein Gesamtspin von S = 5/2. Auf-
grund des fehlenden Bahndrehimpulses ergibt sich fiir den g-Faktor der Mn-3d-Elektronen
(garn) aus Glg. (2.15) der selbe g-Faktor wie fiir ein freies Elektron von g & 2%
Thermodynamisch ist die Magnetisierung von N Ionen in einem Volumen V gegeben
durch:

NOF
M=-Z5s. (2.24)

Die Freie Energie F' ist dabei iiber

gunpipB
exp( k;BT Zexp T =) (2.25)

definiert. Bei niedrigen Temperaturen 7" geniigt es nur die n = 2.J+1 niedrigsten Zustédnde
zu berticksichtigen. Damit folgt nach [Ash01, Kit96]:

N gMn,uBJB
M = —gynptpIBr{ ———— ¢ » 2.26
VQM HB J{ ke T } ( )
kp bezeichnet dabei die Boltzmann-Konstante und B, {x} die durch
2J+1 2J+1 1 1

definierte Brillouin-Funktion.
In einem mit z.B. Mangan dotierten Halbleiter kann es nun zu Wechselwirkungen zwischen
den Spins einzelner Mn?*-Ionen bzw. mit den Spins injizierter Ladungstriger kommen.

2.4.1 Wechselwirkung zwischen Mn?*-Ionen

Die durch |Glg. 2.26/ gegebene Beschreibung eines Systems aus Mn?*-Ionen gilt streng-
genommen nur in stark verdiinnt magnetischen Strukturen (zp; < 0.01). Bei zuneh-
mender Konzentration reduziert sich der mittlere Abstand benachbarter Mn?*-Ionen und
eine Spin-Spin-Austauschwechselwirkung zwischen benachbarten Mn-3d-Elektronen ist zu
beriicksichtigen. Der Hamilton-Operator dieser sogenannten d-d-Austauschwechselwirkung
schreibt sich in der Heisenberg-Form wie folgt:

2Bei genauerer Betrachtung ist mit leichten Abweichungen von diesem Wert zu rechnen, da die 3d-
Schale die duflerste Schale des Ions ist und somit das lokale Kristallfeld spiirt.
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> Jii(R; — R;)Si(Ry) - S;(Ry). (2.28)

S, bezeichnet hierbei den Mn*"-Spin am Ort R, ;. Verglichen mit einer reinen Dipol-
Dipol-Wechselwirkung® ergibt sich hier eine viel hthere charakteristische Energie, die in
der Grolenordnung = 100 peV liegt. Ursache hierfiir ist ein Superaustausch benachbarter
Mn?*-Tonen iiber ein dazwischen liegendes Anion (z.B. Se?”), der zu einer antiferroma-
gnetischen Kopplung der Mn?"-Spins fiihrt [Lar85]. Der Hamilton-Operator des Mn-Spin-
Systems hat im allgemeinen einen tensoriellen Charakter.

ZJ‘W R; — R;)S¢ - S/ (2.29)

Durch Erhohung der Mangankonzentration nimmt der mittlere Abstand zwischen den
Mn?*-ionen ab und es kann zur Ausbildung antiferromagnetischer Bereiche kommen, in
denen sich der Erwartungswert des Gesamtspins reduziert. Die starke Wechselwirkung
zwischen den Mn?*-Ionen erschwert ebenfalls die Ausrichtung der einzelnen Ionenspins
durch ein externes Magnetfeld, d.h. die Séttigungsmagnetisierung wird erst bei héherem
Magnetfeld erreicht. Unter Beriicksichtigung dieser Phéanomene durch Einfiihrung eines
effektiven Spins S.rr < 5/2 und einer effektiven Temperatur T.rr > T behélt die Mole-
kularfeldndherung aus Abschn. 2.1 ihre Giiltigkeit, sofern die Mn-Konzentrationen gering
bleiben |Gaj79|. Fiir die Magnetisierung ergibt sich somit:

N

M = — grnpBSerfBs )2 {

> (2.30)

SgrvniBB
Qk'BTeff i

2.4.2 Wechselwirkung zwischen Mn?"-Ionen und Exzitonen

Injiziert man Exzitonen in einen mit Mangan dotierten Halbleiter, so treten diese in
Wechselwirkung mit den lokalen Mn?"-Spins. Die Bezeichnung fiir diese Wechselwirkung
als spd-Austauschwechselwirkung hat ihren Ursprung in der Natur der beteiligten Teilchen
- den s-artigen Leitungsbandelektronen, den p-artigen Valenzbandl6chern und den fiinf 3d-
Elektronen des Mangans. Der Hamilton-Operator der einzelnen s-Elektronen (p-Locher)
148t sich in Analogie zur Mn-Mn-Wechselwirkung (Glg. (2.28)) schreiben:

3 Jaipol = 2V20%,, 1% /a® ~ 3 peV [Mac96]
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HP)—d — _ Z JO=d(r, 00 — R,)S,; - Se(ny- (2.31)
R;

J*®)=4 wird hierbei als s(p)-d-Austauschintegral bezeichnet. R; und S; stehen fiir den
Ort und den Spin des i-ten Mn?*-Ions und ren) und s, fiir Ort und Spin des Elektrons
(Lochs). Diese Wechselwirkungsenergie muf}, sobald ein nicht verschwindender Mn-Spin
auftritt, bei der Betrachtung der Exzitonenergie zusétzlich beriicksichtigt werden. Insbe-
sondere ergibt sich bei einem externen Magnetfeld in Wachstumsrichtung (z-Richtung)
unter Anwendung der Molekularfeldnédherung:

HO=d = 5,00 (S.) Tam Z P00 — Ry). (2.32)
R;

Hier bezeichnet (S,) den Mittelwert der z-Komponente des Mn-Gesamtspins und z,, die
Mn-Konzentration. Als Austauschenergien fiir Valenz- und Leitungsband ergeben sich aus
diesem Hamiltonoperator

1 1 3
_ - - 42
3 22’

1
Leitungsband: Ed = —NoOZ prnSe.z (S2) Ser = :|:§. (2.33)

Valenzband: Erd = NoBxarmin,z (S2) Jhe ==

Die Austauschkonstanten fiir Elektron und Loch Nya bzw. Ny sind fiir viele semima-
gnetische Halbleiter bekannt und betragen im System CdSe/ZnMnSe 260 meV bzw -1310
meV (Volumenmaterial) [Twa84]. Im Fall niederdimensionaler Halbleiterstrukturen kann
es in Verbindung mit dem Teilcheneinschlufl mitunter zu einer starken Verringerung dieser
Werte kommen [Mer99).

Somit 148t sich nun die Austauschenergie des gesamten Exzitons zu E*P~% = ps—4 4 ppr—d
berechnen. Ist im manganfreien System die Zeeman-Aufspaltung zwischen den hellen Ex-
zitonzusténden nur durch die in Tab. 2.1/ gegebenen Werte bestimmt, so ist im Mangan do-
tierten System zusitzlich die Austauschenergie der beiden Exzitonspinzustinde (AEI*Y)
aufgrund der Wechselwirkung mit den Mn?**-Tonen zu beriicksichtigen. Der vollstindige
Ausdruck fiir die Zeeman-Aufspaltung bei einem Magnetfeld in Faraday-Geometrie ergibt
sich damit unter Beriicksichtigung von Glg. (2.26) zu:

AE,(B) = AE"">(B) — AEF>(B) =

\/5% + (9118 B)? + No(a = B)xSesBs /2 (

2.34
2%pT.ss (2.34)
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Hieraus errechnet sich der effektive g-Faktor mittels:

OAE,(B)

1
o = — 2.35
9 U UB 8B ( )

2.5 Spinrelaxation und Spindephasierung

2.5.1 Relevante Zeitkonstanten

Durch die Entwicklung ultraschneller Lasersysteme, welche in der Lage sind, Lichtpulse
im Pikosekunden- bzw. Subpikosekundenbereich zu erzeugen wurde die Beobachtung zeit-
licher Ablaufe in Halbleitern direkt in der Zeitdoméne mdoglich. Nach der Erzeugung eines
Exzitons erfolgt in der Regel zunéchst eine Intrabandrelaxation in den Exzitongrundzu-
stand. Dort verweilt das Exziton bis zu seiner Rekombination (Zeitskala: 7, wenige ps bis
einige ns). Neben diesen im k-Raum stattfindenden Prozessen sind in dieser Arbeit die
sich auf den Spinzustand eines Teilchens auswirkenden Relaxationsprozesse* von beson-
derem Interesse. Streuprozesse im k-Raum kénnen Spinzustdnde nur dann beeinflussen,
wenn eine effektive Spin-Bahn-Kopplung vorliegt. Bei der Spinrelaxation unterscheidet
man zwischen zwei Arten von Prozessen. Zum einen sind dies diejenigen Prozesse, die
die Anzahl an Teilchen mit einem gewissen Spinzustand @ndern, z.B. durch Spin-flip. Die
charakteristische Zeitkonstante wird in diesem Fall mit 77 bezeichnet. Kap. 4, Kap. 5 und
Kap. 6 befassen sich eingehend mit Bestimmung und Interpretation von 73-Zeiten. Zum
anderen sind dies Prozesse, die die Spinkohérenz zerstoren - d.h. Prozesse, die eine Pha-
senénderung zur Folge haben (z.B. bei der Spinprézession im Magnetfeld). Die sogenannte
Spinkohérenzzeit bezeichnet man mit T5. Strenggenommen gilt die Bezeichnung nur im
Fall eines einzelnen Teilchens bzw. einem Ensembles aus identischen Teilchen. Betrachtet
man hingegen ein inhomogenes Ensemble”, so kennzeichnet man dies i.a. durch T;. Es
gilt dabei, dafl 75 < T ist. In Kap. 7/ und Kap. 8 wird 73 fiir verschiedene Spintriager
bestimmt. Zur Veranschaulichung der T}- und T5-Zeiten, im Fall eines Ensembles bzw.
zeitlicher Mittelung iiber einen einzelnen Spin, sei auf 'Abb. 2.6/ verwiesen. Bei einem T}-
Prozefl dndert sich die longitudinale Komponente des Gesamtspins, weswegen dies auch
mit longitudinaler Spinrelaxation bezeichnet wird. Gleichsam entspricht es der Zeit fiir die
thermische Relaxation einer sich nicht im Gleichgewicht befindenden Spinpopulation z.B.
iiber das Gitter (Spin-Gitter-Relaxation). T5 hingegen wird als transversale Spinrelaxation
bezeichnet. Es ist die statistisch zu erwartende Zeit fiir einen phasendndernden Streupro-
zef eines einzelnen Spins, bzw. die Zeit, die ein anfinglich in Phase um ein longitudinales
Magnetfeld prizedierendes (homogenes) Spinensemble bendtigt, bis es dephasiert ist. Die

4Fiir eine genauere Diskussion der zugehérigen Relaxationszeiten sei auf die Literatur zu Halbleiter-
spektroskopie verwiesen - z.B. [K1i97, [Sha99].
°Eine Ansammlung (leicht) unterschiedlicher Teilchen.
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a) 4 b) 7

sn SZ

T

Abb. 2.6: Schematische Darstellung des mittleren (Gesamt-)Spins bei a) longitudinaler Spin-
relazation und b) transversaler Spinrelazation. a) Der Gesamtspin prdzediert um die z-Achse.
Dabei beschreibt die Spitze eine abwdrts gerichtete Spiralbewegung; d.h. S, verringert sich bis
zu einer Gleichgewichtslage S,. In b) bewegt sich die Spitze des Spinvektors spiralférmig zur
z-Achse hin. Die z-Komponente des Gesamitspins bleibt erhalten. Der Gleichgewichtswert fir die
transversalen Komponenten ist immer null.

longitudinale Spinkomponente bleibt dabei erhalten. Fiir freie Spintrager sind 7 und 75
iiber die Bewegungsgleichungen des Spins S in einem duflern Magnetfeld B definiert:

. Su/ Ty
ZS= “—’;gs x B+ DV?S — S,/ Ty . (2.36)
(Sz - SZ)/Tl

Dabei bezeichnen pp das Bohrsche Magneton, g den g-Faktor, A die durch 27 dividierte
Planck-Konstante, D den Spindiffusionskoeffizenten und S, den thermischen Gleichge-
wichtswert des longitudinalen Spins. Die drei Terme beschreiben entsprechend das durch
das Magnetfeld auf den Spin wirkende Moment, Spindiffusion und die natiirliche Ab-
nahme des Spins. Fiir die in dieser Arbeit betrachteten lokalisierten Systeme kann der
Diffusionsterm DV?2S vernachliissigt werden. (Glg. 2.36/ bringt auch zum Ausdruck, daf
im Gegensatz zum longitudinalen Spin der thermische Mittelwert des transversalen Spins
null ist (siehe z.B. auch [Mei84, Z04]).

2.5.2 Spinrelaxationsmechanismen

Information auf ein System zu iibertragen bedeutet generell das System aus seinem
Gleichgewicht zu bringen. Zwischen der Informationsverarbeitung mit Ladung und der
mit Spins gibt es jedoch einen Unterschied. Im Gegensatz zur Ladung, kommt es beim
Spin nicht nur auf die Anwesenheit, sondern auch auf die Orientierung an. Als rele-
vant fiir die (Elektron-)Spinrelaxation in Halbleitern und Metallen werden in der Litera-
tur hauptséchlich vier verschiedene Mechanismen betrachtet: Elliott-Yafet-Mechanismus,
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D’yakonov-Perel’-Mechanismus, Bir-Aronov-Pikus-Mechanismus und die Hyperfeinwech-
selwirkung. Im Folgenden werden die vier Mechanismen kurz vorgestellt. Fiir eine ausfiihr-
lichere Beschreibung wird auf einen Ubersichtsartikel zur Spintronik von Zuti¢ et al. und
den darin angegebenen Referenzen verwiesen [Z04].

Der Elliott-Yafet-Mechanismus

Der Elektronenspin relaxiert, da in realen Kristallen die Blochzusténde keine Spineigen-
zustiande sind. D.h. ein sonst reiner Spin-Zustand enthélt jeweils einen geringen Anteil
des entgegengesetzten Spinzustandes [ElI54]. Dies ergibt sich aufgrund einer von Ionen
induzierten Spin-Bahn-Kopplung. Die Spinrelaxation wird jedoch nicht allein durch die
Spin-Bahn-Wechselwirkung hervorgerufen, sondern entsteht erst in Verbindung mit Im-
pulsstreuprozessen. Durch diese Streuung koppeln die Spinzustinde und es kommt zur
Spinrelaxation®. Ausldser dieser Impulsstreuung sind z.B. Verunreinigungen (bei tiefen
Temperaturen) und Phononen (bei hohen Temperaturen). Zudem kann die durch Pho-
nonen modifizierte Spin-Bahn-Wechselwirkung der periodischen Gitterionen zu einer di-
rekten Kopplung von ’Spin-up’ und ’Spin-down’ Zusténden fiithren [Oveb3al. Dies wurde
von Yafet beriicksichtigt um das Verhalten bei tiefen Temperaturen besser beschreiben
zu konnen [Yaf63]. Der Elliott- Yafet-Mechanismus ist z.B. relevant fiir Halbleiter mit ge-
ringer Bandliicke. Die aus ihm resultierende Spinrelaxationsrate ist indirekt proportional
zur Impulsrelaxationszeit.

Der D’yakonov-Perel’-Mechanismus

D’yakonov und Perel” konnten zeigen, dal eine Authebung der Spinentartung ebenfalls
zu Spinrelaxation fithren kann [D’y71, D’y72]. Eine solche Aufhebung der Entartung der
Spinzustéinde kann durch die Spin-Bahn-Wechselwirkung in Kristallen ohne Inversionszen-
trum auftreten. Bedeutende Vertreter solcher Kristalle sind z.B. GaAs und ZnSe (Zink-
blendestruktur). Effektiv beschrieben werden kann dies durch ein internes impulsabhéngi-
ges Magnetfeld B(k). Ein Spinflip des Spins S wird dann durch einen Term B(k) - S er-
reicht. Desweiteren kann dieser Term noch durch Verspannungsfelder und elektrische Fel-
der an Grenzflichen beeinflufit werden. Die Existenz eines effektiven Feldes fithrt zu einer
Prézession des jeweiligen Spins. Jede Impulsdnderung, z.B. durch Streuung, wirkt sich
auf den Spinzustand aus. Die Spinrelaxationsrate beim D’yakonov-Perel’-Mechanismus
ist direkt proportional zur Impulsstreuzeit. Einflul nehmen kann man auf diesen Mecha-
nismus z.B. durch ein duBleres Magnetfeld (Unterdriickung des internen Feldes) struktu-
relle Verdnderungen (Grenzflichen bzw. Piezofelder) oder sogar externe elektrische Fel-
der. Diese Erkenntnis fiihrte zu einem der wegweisenden Vorschlége in der Spintronik -

6Die Spin-Orbit-Wechselwirkung ergibt sich als: Vso = (h/4m?c?)VVg x p - &, wobei Vg fiir das
(skalare) periodische Gitterpotential steht, p = —:iV den Impulsoperator und & die Pauli-Spinmatrizen
bezeichnen. Durch den Streuprozef sieht der Spin ein sich dnderndes Gitterpotential.
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dem Spintransistor von Datta und Das [Dat90]. Von Bedeutung ist der D’yakonov-Perel’-
Mechanismus in Halbleitern mit nicht zu geringer Bandliicke.

Der Bir-Aronov-Pikus-Mechanismus

In analoger Weise wie beim D’yakonov-Perel’-Mechanismus kann auch ein effektives Ma-
gnetfeld, welches durch die Elektron-Loch-Austauschwechselwirkung erzeugt wird, zu ei-
ner Spinrelaxation fithren. Die Relaxation der Elektronen basiert ebenfalls auf einer
Prézession um dieses Feld und ist stark davon abhéngig, wie schnell der Lochspin re-
laxiert. Dem Bir-Aronov-Pikus-Mechanismus [Bir76] kommt nur Bedeutung zu, sofern ein
starker Uberlapp der Elektron- und Loch-Wellenfunktionen vorliegt. D.h. je groBer der
Uberlapp ist, desto geringer ist die Spinrelaxationszeit.

Die Hyperfeinwechselwirkung

Ein weiterer, insbesondere fiir die Dephasierung eines Spinensembles wichtiger Mecha-
nismus ist durch die Hyperfeinwechselwirkung mit den Kernspins gegeben. Allerdings ist
diese nur in stark lokalisierten Systemen, wie z.B. in Quantenpunkten oder bei donator-
gebundenen Elektronen, von Bedeutung, da durch eine grofie Ausdehnung der Wellen-
funktion des betreffenden Teilchens eine Mittelung iiber viele Kernspins erfolgt, bzw. die
Wechselwirkungszeit mit den lokalen magnetischen Kernmomenten zu kurz wird”. De-
phasierung eines Ensembles aus lokalisierten Spins ergibt sich dadurch, dal die einzelnen
Spins unterschiedliche magnetische Gesamtmomente der Kernspins spiiren. In Tab. 2.3 ist
die natiirliche Haufigkeit der Isotope mit von Null verschiedenem Kernspin der Elemente
der in dieser Arbeit untersuchten Materialien zusammengestellt. Demnach ist nur im Fall
des GaAs ein bedeutender Einflul der Hyperfeinwechselwirkung zu erwarten.

Durch die Hyperfeinwechselwirkung erfahrt der Spin eines Elektrons ein Magnetfeld, wel-
ches sich aus der Summe aller Kernmomente am Ort des Elektrons zusammensetzt. Die
GroBenordnung dieses mittleren Magnetfeldes liegt bei B ~ 1 T [Pag77, Kra90]. Lo-
kale Fluktuationen der Hyperfeinfelder (Stdrke und Richtung) fithren zur Dephasierung
eines Spinensembles. Im Gegensatz zu zufélligen zeitlichen Fluktuationen sind diese re-
versibel und koénnen z.B. mittels der Spinechomethode® umgekehrt werden. Besteht eine
starke ortliche Korrelation (z.B. Springen von Ladungstrigern) bzw. eine starke Spin-
Spin-Korrelation (Austauschwechselwirkung) zwischen benachbarten Spins, so fiihrt dies
zu einer statistischen Mittelung Hyperfeinwechselwirkung ('motional narrowing’).

“In der Literatur findet sich dafiir oft der Begriff ‘motional narrowing’.
8Erstmals 1950 entdeckt an Kernspins durch E. L. Hahn [Hah50].
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Element Isotope ‘ Kernspin ‘ Summe der Hiufigkeiten [%] ‘
Zn 677n 5/2 4.1
Se Se 1/2 7.6
Cd | UiCd, BCd | 1/2 25.0
Mn %Mn 5/2 100.0
Ga | ®Ga,'Ga | 3/2 100.0
As As 3/2 100.0

Tab. 2.3: Natiirliches Vorkommen der Isotope der Elemente der in dieser Arbeit untersuch-
ten Materialien mit von Null verschiedenem Kernspin (Quelle: WebElements |http://www.
webelements.com/] [Win04]).

Relaxation von Mn-Spins

Ein Schwerpunkt der Untersuchungen in dieser Arbeit liegt auf der Dynamik von in die
Quantenpunkte eingebrachten Mn-Spins. Bei Abwesenheit anderer Spintragender Teil-
chen ist die Relaxation durch die Wechselwirkung der Mn-Spin untereinander gepragt.
Wie in [Abschn. 2.4.1/ bereits angesprochen erfolgt dabei die Wechselwirkung zwischen
benachbarten Mn-Spins durch Superaustausch an einem gemeinsamen Anion. Fiir den im
allgemeinen tensoriellen Hamilton-Operator eines {iber Superaustausch miteinander wech-
selwirkenden System aus Mn-Spins (Glg. 2.29) hat die wegen der Spin-Bahn-Kopplung
am gemeinsamen Anion gebrochene Symmetrie zur Folge, dafl auch nicht skalare Terme
der Form®

Hps = (J&7 — JF)(8757 — 5783) (2.37)

zu beriicksichtigen sind. Eine Konsequenz des Auftretens der nicht-skalaren Terme ist,
dafl der Gesamtspin nicht erhalten bleibt. Der damit verbundene Mechanismus wird als
Spin-Gitter-Relaxation (SGR) bezeichnet.

Der Literatur konnen folgende Eigenschaften der SGR entnommen werden (siehe z.B.[Sca88,
Bin91, Str92, Wan92, Far96, Sca96]). In niedrigen Magnetfeldern ist die SGR nur schwach
magnetfeldabhingig. Ab B ~ 17 T gilt jedoch fiir die SGR-Rate 7! o B®. Die SGR-
Rate steigt zudem sowohl mit der Gittertemperatur als auch mit der Konzentration der
Mn-Ionen. Abgesehen von Mn-Cluster konnen auch Defekte und Verunreinigungen von
Bedeutung fiir die SGR-Rate sein.

Niederdimensionalen Halbleitern kommt auf dem Gebiet der Spindynamik eine besondere
Rolle zu. Durch die groie Anzahl an Freiheitsgraden bei der Gestaltung niederdimen-
sionaler Strukturen kénnen Spineigenschaften gezielt manipuliert bzw. gesteuert werden.

9Als Quantisierungsrichtung wurde ohne Beschrinkung der Allgemeinheit die z-Richtung gew#hlt.
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Jedoch ist insbesondere im Fall von Quantenpunkten noch nicht klar, welche Spinrelaxa-
tionsmechanismen dominieren [Z04].

2.6 Die ultraschnelle zeitaufgeloste
Photolumineszenzspektroskopie

Die Photolumineszenzspektroskopie (PL-Spektroskopie) beruht darauf zundchst mittels
Absorption eines Photons eine Anregung in dem zu untersuchenden Material zu erzeu-
gen. D.h. ein sich im Valenzband befindendes Elektron wird in einen freien Zustand im
Leitungsband beférdert. Von dort relaxiert es im allgemeinen zunéchst in den energetisch
tiefsten Zustand an der Leitungsbandunterkante. Mit dem im Valenzband zuriickgeblie-
benen Loch kann es ein wasserstoffihnliches System, das Exziton, bilden. Nach einer
charakteristischen Zeit, der Rekombinationszeit oder Lebensdauer, rekombinieren Elek-
tron und Loch wieder unter Emission eines neuen Photons. Die Summe aller emittierten
Photonen wird als Lumineszenz oder Sekundérphotoemission bezeichnet. Wie bereits in
Abschn. 2.2/ erwdhnt, unterliegen Absorption und Emission den optischen Auswahlre-
geln. Dies ermdoglicht bei Verwendung geeigneter Polarisationsoptiken Riickschliisse auf
die Spinkonfigurationen der im Halbleiter erzeugten Anregung. Bevor die ausgesandten
Photonen mit einem Detektor registriert werden, lassen sie sich sowohl spektral wie auch
zeitlich analysieren. Zur Spektralanalyse wird in der Regel ein Gitterspektrograph verwen-
det. Wichtigste Kenngrofle eines Gitterspektrograph ist das spektrale Auflosungsvermogen
des verwendeten Gitters. Dieses berechnet sich nach

2 —k.N (2.38)

aus dem Produkt der Ordnung des Beugungsmaximums k und der Anzahl der Striche des
Gitters N.

Um den zeitlichen Verlauf der Emission von Photonen auflésen zu konnen, bedarf es
zunéchst einer gepulsten Anregungsquelle. Dabei muf3 gelten, daf3 die Dauer der Pulse ge-
ringer als die Zeitkonstante des zu messenden Prozesses sein muf3t’. Ein System, mit dem
Prozesse bis in den Bereich weniger Pikosekunden und mittlerweile sogar einiger hundert
Femtosekunden aufgelost werden konnen, ist ein sogenanntes Streak-Kamera System. Ein
Vorteil von Streak-Kameras ist, dafl mit ihnen die Dynamik nicht nur fiir eine bestimmte
Wellenlénge, sondern simultan in einem ganzen Wellenldngenbereich aufgenommen wer-
den kann. Der schematische Aufbau eines solchen Systems ist in|Abb. 2.7 dargestellt. Tritt
ein Photon in eine Streak-Kamera ein, so trifft es zunéchst auf eine Photokathode, wo es

10Genaugenommen mufl die gesamte Pulsantwort des MeBsystems kiirzer als die Zeitkonstante des zu
messenden Prozesses sein.
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Floureszenz-
schirm
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Beschleunigung

Photokathode U ek

Abb. 2.7: Funktionsprinzip einer Streak-Kamera. Beschreibung siehe Text.

ein Elektron auslost. Dieses wird mittels eines statischen elektrischen Feldes in Ausbrei-
tungsrichtung des Photons auf einen Floureszenzschirm beschleunigt. Zusétzlich erfahrt
es senkrecht zu seiner Flugrichtung ein weiteres elektrisches Feld. Dieses Feld wird durch
die Pulsquelle (i.a. ein gepulster ps-/fs-Laser) periodisch ausgelost und nimmt zwischen
zwei Pulsen linear mit der Zeit zu'*. Abhiingig davon zu welchem Zeitpunkt in Bezug
auf den Laserpuls das PL-Photon ein Elektron aus der Kathode auslost, erfihrt dieses
beim Flug in Richtung des Floureszenzschirms eine unterschiedliche Ablenkspannung. Je
nachdem wie stark zu dem entsprechenden Zeitpunkt dieses Ablenkfeld war, trifft es an
einem anderen Ort auf dem Floureszenzschirm auf und erzeugt dort einen Lichtblitz. Die
Lichtblitze werden wiederum von einer CCD-Kamera registriert. Bei ausreichend langer
zeitlicher Integration entsteht so ein Intensitétsprofil, dessen eine Achse bei Verwendung
eines Monochromators die Energie und dessen andere Achse den Zeitpunkt der Emission
der PL-Photonen angibt. Fiir das zeitliche Auflésungsvermogen ist zum einen auf Pha-
senstabilitdt der Pulsfolge zu achten und zum anderen sind Wegunterschiede im optischen
System zu beriicksichtigen. Aufgrund der Heisenbergschen Unschérferelation fiir Energie
und Zeit

AE-At=h (2.39)

muf} im allgemeinen ein Kompromif§ zwischen gewiinschter spektraler und gewiinschter
temporaler Auflosung gefunden werden.

2.7 Magneto-optische Effekte

Im 19. Jahrhundert beobachteten Michael Faraday [Far46] und John Kerr [Ker77] die
Anderung des Polarisationszustandes von Licht bei der Transmission durch ein bzw. Re-
flexion an einem magnetisierten Medium. Die Beschreibung solcher magneto-optischen

HDies ist eine etwas vereinfachte Darstellung. Tatséchlich wird in der Regel noch eine weitere Spannung
senkrecht zu dieser angelegt. Mit beiden wird dann ein zeitlich elliptisch verlaufendes Spannungsfeld
erzeugt (Lissajous-Figur).
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Effekte erfolgt entweder makroskopisch durch die Theorie der Dielektrika oder mikrosko-
pisch durch die Quantentheorie [Lan85]. Bei der mikroskopischen Betrachtung beruhen die
magneto-optischen Effekte auf der Kopplung zwischen dem elektrischen Feld des Lichts
und den Elektronenspins durch die Spin-Bahn-Wechselwirkung (~ (VV xp)-s). Anschau-
lich 148t dies sich wie folgt interpretieren. Beim Durchlaufen des elektrischen Feldes VV'
sieht das Elektron ein Magnetfeld, an welches sein Spin koppeln kann. Durch diese Be-
schreibung konnten insbesondere die aulergewthnlich starken magneto-optischen Effekte
in ferromagnetischen Materialien erkléart werden [Hul32, Kit51, /Arg55]. Fiir weitergehende
Information zur mikroskopischen Theorie sei an dieser Stelle auf die Literatur verwiesen
(z.B. [She64, Ers73]). Im folgenden sollen die magneto-optischen Effekte phdnomenolo-
gisch beschrieben werden. Dies geschieht in Anlehnung an [You96, Zve97, Bau00]. Da es
sich bei den in dieser Arbeit untersuchten Strukturen zum Teil um sehr diinne Schichten
handelt, wird sowohl die Faraday, als auch die Kerr-Rotation beschrieben. Dabei bedeutet
diinn, daf} die Schichtdicke geringer als die Eindringtiefe des Lichts in das Material ist.
Dies ist im Fall der Quantenpunkte mit Sicherheit gegeben. Zudem kann es zu Mehrfach-
reflexionen an den Materialgrenzflichen kommen, so dafl im allgemeinen Transmissions
und Reflexionseffekte nicht getrennt werden kénnen. Trotzdem ist es Konvention bei in
Transmission durchgefithrten Experimenten von Faraday-Rotation und bei in Reflexion
durchgefiithrten Experimenten von Kerr-Rotation zu sprechen.

Ausgangspunkt fiir die Beschreibung von Licht-Materie-Wechselwirkungen sind die Max-

wellgleichungen:
V-D = p
V-B = 0
UxE _ _0B (2.40)

b
VXH = J—f—w

Dabei bezeichnet H die magnetische Feldstérke, B die magnetische Induktion (oder Flu$-
dichte), E die elektrische Feldstéirke, D die dielektrische Verschiebung, J die elektrische
Stromdichte und p die elektrostatische Ladungsdichte. H und B bzw. E und D sind iiber
die Materialgleichungen

D = E+P
2.41
b (241)

= po(H+M)

durch die elektrische Polarisation P bzw. die Magnetisierung M miteinander verkniipft.
Unter Vernachlassigung nicht linearer Effekte bestehen zwischen den Materialparametern
und den Feldstirken folgende Zusammenhénge:
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J = 5-E
P = a-E (2.42)
M = y-H

o, a und X bezeichnen dabei entsprechend die spezifische Leitfahigkeit, die Polarisierbar-
keit und die magnetische Suszeptibilitdt. Generell handelt es sich dabei um tensorielle
GroBen (anisotropes Medium). Fiir die weiteren Uberlegungen sollen ebene Wellen der
Frequenz w und dem Wellenvektor k betrachtet werden.

E =Ejexp(ik - r —wit) = Eg exp(zu—)n T — wi) (2.43)
c

Im rechten Teil der Gleichung wurde iiber die Dispersionsrelation k = “n der Brechungs-
index n eingefithrt'?. Fiir das Magnetfeld gilt dies in analoger Weise. Desweiteren soll
gelten:

e p =0 - es gibt keine statischen Ladungen.
e Das Medium ist homogen - d.h. ¢, @ und Y sind ortsunabhéngig.

e Die Magnetisierung sei statisch (zeitunabhéngig). Dies kann als gegeben angenom-
men werden, solange die Frequenz der Spinprizession v, deutlich geringer als die
Frequenz des Lichtes v, ist*.

Damit und unter Verwendung von Glg. (2.41), Glg. (2.42) und Glg. (2.43)|lassen sich aus

den Maxwell-Gleichungen die folgenden beiden Relationen herleiten:

VxE = wpoH

~ ~ - 2.44
VxH = <60+a+£0)'6@_]?:606'%—1? ( )

Hierbei wurde der verallgemeinerte dielektrische Tensor € = (o + & + £0)/eo eingefiihrt.
Betrachtet man den Einfall einer ebenen elektromagnetischen Welle auf ein Medium, das
in beliebiger Richtung magnetisiert ist, so laBt sich der dielektrische Tensor wie folgt
allgemein angeben [You96, (Qiu00]:

12¢ ist die Lichtgeschwindigkeit (¢ = 2.997924562 - 103ms~! [Eve72])
13Bei den zur Kerr-Rotation durchgefithrten Experimenten gilt: v, ~ 6.25-10*Hz und v; < 1-10'2Hz
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€ —€12 €13
€= €12 € —€93 (245)
—€13 €23 €
Die Antisymmetrie €¢;; = —¢;; der Tensorelemente €;; mit ¢ # k leitet sich aus dem

verallgemeinerten Symmetrieprinzip kinetischer Koeffizienten ab 4 - ¢;, (M) = €3;(—M).
Aus der Form des Dielektrizitéatstensors ist ersichtlich, dafl sich dieser als Summe eines
symmetrischen und eines von M abhéngigen antisymmetrischen Tensors schreiben l&f3t.
Dies ermdoglicht es € auch auf die folgende Weise zu definieren:

My €23
¢ E=¢eE—1QmxE mit —1em = —1Q | m, | =| es (2.46)
my €12

Die magneto-optische Konstante () ist ein Materialparameter, der in erster Ndherung
proportional zum Betrag der Magnetisierung M = |M]| ist. m sei ein zur Magnetisierung
paralleler Einheitsvektor. Klassisch kann der zweite Term in Glg. (2.46) als Lorentz-Kraft
interpretiert werden, die auf durch das elektrische Feld E der Welle beschleunigte Teilchen
eine Beschleunigung senkrecht zu E und M bewirkt.

Aus Glg. (2.43) und Glg. (2.44) ist ferner eine Beziehung zwischen dem Brechungsindex
n und dem Dielektrizitatstensor € ableitbar. Das Ergebnis ist unter dem Namen Fresnel-
Formel bekannt.

¢E=n"E—(n-E) n (2.47)

Man beachte, dafl im anisotropen (magnetisierten) Medium n und E nicht unbedingt
senkrecht zueinander stehen miissen.

2.7.1 Bei Transmission

Bei dem im weiteren betrachteten senkrechten Einfall einer ebenen Welle (E = (E,, E,;, 0))
auf das magnetisierte Medium ist jedoch n L E der Fall und n = (0,0, n.). Desweiteren
soll in Hinblick auf die Experimente zur zeitaufgelosten Kerr-Rotation eine Magnetisierung
parallel zu n angenommen werden (m = (0,0, 1)). Unter Verwendung von Glg. (2.46) und
Glg. (2.47) ergibt sich fiir den betrachteten Fall:

Diese wiederum kann auf die Zeitumkehrsymmetrie zuriickgefiihrt werden (siehe [Lan85].)
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1 —Q 0 E, E,
el @ 1 0 E, | =n| E, (2.48)
0 0 1 0 0

Da die Nebendiagonalelemente des Dielektrizitétstensors von Null verschieden sind, kop-
peln die x- und y-Komponenten des elektrischen Feldes. Daraus folgt, daf linear pola-
risiertes Licht keine Losung dieses Gleichungssystems darstellt. Um fortzufahren erfolgt
eine Basistransformation zu zirkular polarisiertem Licht und eine Diagonalisierung des
Dielektrizitétstensors in dieser Basis.

e, = e 1+4Q 0 0
e == und ¢ =e 0 1-Q 0 (2.49)
e, 0 0 1

Damit ergeben sich die Eigenwerte und -vektoren der |Glg. (2.48) zu:

Eigenwerte: ne=e(1£Q)~e(1£$) (2.50)

Eigenvektoren: E4 = Epes exp (z“mTi — zwt)

Der Unterschied in den Brechungsindizes n, # n_ fithrt dazu, dafl sich rechts und links
zirkular polarisiertes Licht unterschiedlich schnell in dem magnetisierten Medium ausbrei-
ten. Beim Durchlaufen einer Strecke d baut sich so zwischen diesen beiden Zirkularpola-
risationen eine Phasenverschiebung auf.

Ap=L(n_ —ny)d~ —%\/EQd (2.51)

@

Betrachtet man nun linear polarisiertes Licht, so 1i8t sich dieses zunéchst als Uberlagerung
von rechts und links zirkular polarisiertem Licht darstellen. Dazu werden nun die elektro-
magnetischen Wellen mit Hilfe von Jones-Vektoren dargestellt (siche z.B. [Hec01]). Die
Indizes (£) bzw. (zy) deuten an, auf welche Basis sich der jeweilige Vektor bezieht - zir-
kular bzw. linear. Vor der Transmission lauten die Jones-Vektoren fiir eine in x-Richtung
linear polarisierte Welle:

o] -3([0],+[2]) == 0], 252
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Die Transmission durch ein Medium der Dicke d unter Beriicksichtigung der unterschied-
lichen Brechungsindizes fiir links und rechts zirkular polarisiertes Licht wird in der Jones-
Schreibweise durch eine Matrix dargestellt:

G alallalE] e
19n_d W = 5 19n_d .
0 e V2L V2les .

Die Riicktransformation auf die Basis der Linearpolarisation ergibt:

1 o 1 » 1
Z | prEned ven—d 2.54
(e [3] +em[ 1] 251

zy

Unter Verwendung von ny + An =n = (n_ 4+ n,)/2 erhélt man durch Umformung:

d

1¥nd COS (
e'e
d

sin (

ol€alg

-] 259

Der Unterschied in den Brechungsindizes fiihrt also zu einer Drehung der Polarisations-
ebene der linear polarisierten Welle. Mit der Beziehung (2.51) folgt, dafl der Drehwinkel
(Faraday-Winkel ®5) in etwa proportional zur Dicke d des durchlaufenen Materials und
zur magneto-optischen Konstante @) ist:

W w

Da & im allgemeinen ein komplexer Winkel ist, entsteht zudem zusétzlich eine gewisse
Elliptizitat der elektromagnetischen Welle.

2.7.2 Bei Reflektion

Andert eine (ebenen) elektromagnetischen Welle bei der Reflexion an einem magnetisier-
ten Medium ihre Polarisationseigenschaften, so spricht man i.a. vom Kerr-Effekt. Da-
bei unterscheidet man, je nach Orientierung von der Fldchennormalen der Materialober-
fliche npr, der Magnetisierung des Materials M und Flachennormalen der Einfallsebene
der elektromagnetischen Welle ngy, nach polarem (M || nor L ngy), longitudinalem
(M L ngy L nor L M) und transversalem (M || ngy L nor) Kerr-Effekt (siehe
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auch Anh. C. Zur Berechnung des Drehwinkels (Kerr-Winkel @) im Fall der Reflekti-
on kann prinzipiell analog wie im Fall der Transmission vorgegangen werden. Zur Ver-
mittlung eines breiteren Basiswissens soll nun jedoch ein leicht anderer Weg vorgestellt
werden. Dies geschieht in Analogie zu C.-Y. You und S.-C. Shin [You96] basierend auf
dem dielektrischen Tensor in |Glg. (2.45) und unter Verwendung der magneto-optischen
Fresnel-Reflexionsmatrix :

2
I

Tpp Tps
2.
( Tsp Tss > (2:57)

Die Elemente r;; bezeichnen dabei das Verhaltnis zwischen den Amplituden des i-pola-
risierten einfallenden elektrischen Feldes und des j-polarisierten reflektierten elektrischen
Feldes'”. Fiir Niherungen erster Ordnung in (Q konnen sie explizit wie folgt angegeben
werden [You96, Hun67, Zak90, Yan93):

_ micos(fo) —ngcos(b1)  12ngony cos(bo) sin(61)m.Q
~ ny cos(fp) + ng cos(6y) ny cos(fy) + ng cos(6h)

(2.58)

T'pp

S 1o cos(6y)[my, sin(6y) + m, cos(6:)]Q
P Ingcos(fy) + ng cos(01)][no cos(8y) + ny cos(6)] cos(6) (2.59)

_ ngcos(fy) —ny cos(0r) (2.60)

fes = ng cos(6y) + nq cos(6r)

o mony cos(b)[my, sin(01) — m. cos(0:1)]Q
- [n1 cos(6y) + ng cos(61)][no cos(bp) + ny cos(y)] cos(;) (2.61)

0y, no und n; bezeichnen in diesen Ausdriicken entsprechend den Einfallswinkel, den
Brechungsindex des (nichtmagnetischen) Mediums 0 und den Brechungsindex des ma-
gnetischen Mediums 1. Der im allgemeinen komplexe Brechungswinkel #; im Medium 1
bestimmt sich {iber das Snelliussche Brechungsgesetz. Der komplexe Kerr-Winkel fiir p-
und s-Polarisation definiert sich nun iiber:

155 Polarisation: Der Vektor des elektrischen Feldes steht senkrecht auf der durch den Wellenvektor k
und ist parallel zur Flichennormalen ngj; der Einfallsebene. p-Polarisation: Der Vektor des elektrischen
Feldes liegt in der Einfallsebene.
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tan(®%) = L ~ 3. (2.62)
T'pp
tan(®%) = :i ~ B (2.63)

Die N#herung gilt fiir kleine Winkel. Fiir den Fall der polaren Kerr Geometrie'® (m, =
m,, = 0 und m, = 1) folgt durch Einsetzen der Gleichungen (2.58) bis|(2.61) und entspre-
chender Umrechnung;:

0 1mon, QQ

pppolar _ cos(fo g 2.64
K cos(fy +61) (n? —nd) (2.64)
q);,'polar _ COS(GO . Zn()le (265)

~cos(fp —01) (n? —nd)

D.h. bei senkrechtem Einfall der elektromagnetischen Welle (0 = 6; = 0), np = 1 und
mit ny; = /e ist

(D;z;?lar _ Z\/EQ (266)

(1)

Sind @ und e real, so ist ®x (und auch ®r) rein imagindr und es entsteht nur Ellipti-
zitat aber keine Rotation. Rotation kann nur entstehen, wenn () auch einen Imaginérteil
enthélt. Dies trifft zu, wenn im (magnetisierten) Medium Absorption auftritt. In dhnlicher
Weise kann der Kerr-Winkel auch fiir die longitudinale und transversale Kerr-Geometrie
berechnet werden [You96]. Unter senkrechtem Einfall tragen diese jedoch nicht zu einer
Rotation der Polarisationsebene bei”. Da die Experimente zur Kerr-Rotation unter na-
hezu senkrechtem Einfall durchgefithrt werden, wird deshalb hier nicht weiter auf diese
Komponenten eingegangen.

Wie eben gesehen (Glg.2.66) ist der Kerr-Winkel unabhéngig von der Dicke des Mediums,
an dem die Reflexion stattfindet. Dies kann offensichtlich nur gelten, so lange das Medi-
um deutlich dicker ist als die Eindringtiefe des Lichts in dieses Medium ist. Bei diinnen
Schichten (also auch bei Quantenpunktmonolagen) treten sowohl Transmission als auch

167ur Veranschaulichung der verschiedenen Kerr-Geometrien siehe [Anh. C.

17 Anschaulich 148t sich dies mit Hilfe von Glg. (2.47)|erkliren. Fiir E||M verschwindet die Lorentz-Kraft
und fiir E | M schwingen die Ladungstriger in Richtung der Oberflichennormalen (keine Dipolstrahlung
in diese Richtung).
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Reflexion auf. Damit mufl der Kerr-Winkel bei diinnen Schichten auch von der Dicke der
Schicht und zudem von der Wellenlénge des verwendeten Lichts abhéngen. Ist die diinne
magnetische Schicht auf ein Substrat mit der Dielektrizitdtskonstanten e,,;, aufgebracht,
so ergibt sich nach S. D. Bader [Bad91] der (polare) Kerr-Winkel zu:

B A eQd

lar
@ = — .
K )\ 1-— €sub

(2.67)

A bezeichnet hier die Wellenldnge des Lichts.

2.7.3 In Halbleitern

In Halbleitern ist die Faraday- bzw. Kerr-Rotation gewdhnlich in der Umgebung opti-
scher Resonanzen am stérksten. Dies &8t sich an einem ebenfalls auf der Wechselwirkung
zwischen Magnetfeldern und Materie beruhendem Effekt, dem Zeeman Effekt, gut nach-
vollziehen [Cro95]. Bedingt durch ein Magnetfeld kommt es nach [Abschn. 2.1.3 zu einer

E AE

Abb. 2.8: a)Oben: o*-Resonanzlinien. Als Linienform wurde ein Lorentz-Profil angenommen
(Halbwertsbreite: HWB). Unten: Verlauf der zugehorigen Brechungsindizes n*. b) Brechungs-
indezunterschied An = (n~ — n™1)/2 in Abhingigkeit von der Energie E und der Linienaufspal-
tung AE. ¢) An(E) fir zwei feste Werte von AE (Unten: AE < HWB, Oben: AE > HWB).
d) An(AFE) fir die Schwerpunktsenergie der beiden Spektrallinien.
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Aufspaltung eines (2J + 1)-fach entarteten Zustandes in einzelne Spinzusténde, wobei die
Aufspaltungsenergie durch den Landé-Faktor bestimmt ist. Betrachtet man z.B. nur die
beiden Zusténde der hellen Schwerloch-Exzitonen, so sind die mit rechts und links zirkular
polarisiertem Licht in Verbindung stehenden optischen Ubergénge energetisch verschieden
(siche z.B. Abb. 2.8a))). Dies hat zur Folge, dafl sich die entsprechenden Brechungsindizes
n, und n_ im Bereich der Resonanzenergien ebenfalls unterscheiden (An # 0). Wie bereits
gesehen ist die Konsequenz daraus eine Rotation der Polarisationsebene linear polarisier-
ten Lichts. Es ist allerdings hier zu beachten, dall An eine gewisse spektrale Abhéngig-
keit besitzt, d.h. An = An(F). Folglich gilt auch & = P (F) (bzw. Pp = Pp(FE)).
Die magneto-optischen Effekte sind also von der energetischen Aufspaltung (AE) der
optischen Ubergéinge abhingig. Fiir Aufspaltungen, die geringer als etwa die Halbwerts-
breite der Linien (HW B) sind, ist ¢x (¢r) in etwa proportional zur Energiedifferenz.
Ist jedoch AE > HW B, so wirkt sich die genaue Linienform auf die magneto-optischen
Winkel aus. Dieser Sachverhalt ist in /Abb. 2.8 schematisch dargestellt. Abhédngig von
der spektralen Lage in Bezug auf die optischen Resonanzen kann der jeweils beobachtete
magneto-optische Effekt positiv oder negativ auftreten.






Kapitel 3

Experimentelle Techniken und
Nanostrukturierung

Um optische und elektronische Prozesse in Halbleitern zu studieren, die auf Zeitskalen von
Piko- oder Femtosekunden stattfinden, werden Techniken angewendet, bei denen aus einer
ortlichen Information eine zeitliche Information abgeleitet wird. In dieser Arbeit wurden
zur direkten Untersuchung der Spindynamik in selbstorganisierten Quantenpunktstruktu-
ren zwei grundlegend verschiedene Methoden verwendet. Zum einen handelt es sich dabei
um die zeitaufgeloste Photolumineszenz Spektroskopie (TRPL) und zum anderen um die
zeitaufgeloste Kerr Rotation (TRKR). Im Folgenden werden beide Methoden anhand der
jeweiligen Meflanordnung vorgestellt und die zugrundeliegenden Prinzipien erklért. Zu-
dem wird kurz darauf eingegangen wie niederdimensionale Strukturen erzeugt werden
und aufgezeigt wie man Zugang zu einzelnen Quantenpunkten erhélt.

3.1 Die zeitaufgeloste Photolumineszenzspektrosko-
pie

Vereinfacht gesprochen lafit sich die PL-Spektroskopie folgendermaflen beschreiben: Mit
einer geeigneten Lichtquelle (Wellenlénge, spektrale Breite,...) werden im zu untersuchen-
den System (elektronische) Ubergénge erzeugt und so das System in einen angeregten
Zustand gebracht. Bei der Relaxation in den Ausgangszustand (oder aber auch einen
anderen Zustand) werden wiederum Photonen (Lumineszenz) generiert. Aus deren Para-
metern (Energie, Polarisation,...) la8t sich dann auf bestimmte Eigenschaften des Systems
schlieBen. Ein PL Experiment besteht somit aus zwei Komponenten, der Anregung mit
einer wohldefinierten Lichtquelle sowie der Detektion und Analyse der Lumineszenz.

In /Abb. 3.1 ist die Versuchsanordnung zur TRPL dargestellt. Als Lichtquelle dient ein

durch einen Argon-Ionen-Laser gepumpter Titan-Saphir-Laser der Firma Spectra-Physics.
Die Wellenldnge des emittierten Laserstrahls ist bei diesem Laser im Bereich von 700 nm

45
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Abb. 3.1: Versuchsanordnung zur zeitaufgeldsten PL-Spektroskopie: Ar™: Argon-Ionen-Laser,
LS1: Argon-Ionen-Laserstrahl, ps-TiSa: gepulster Titan-Saphir-Laser im Pikosekundenmodus,
LS2: Titan-Saphir-Laserstrahl, SHG: Frequenzverdoppler, LS3: frequenzverdoppelter Titan-
Saphir-Laserstrahl, BG39: Bandkantenfilter (Hochpaf$), GL: Glan-Laser Prisma (Linearpolari-
sator), \/2-R: \/2-Rhombus, \/4-R: \/4-Rhombus, LHe-K: Helium-Badkryostat, P: Probe,
A/4P: \/4-Plittchen, LP: Linearpolarisator, M: 0.46m-Monochromator, SK: Streak-Kamera,
CCD1/CCD2: CCD-Kameras, C1/C2: Computer, S1-S6: Spiegel, L1-L3: Linsen, F1-F3:
Filter, PL: Photolumineszenz. Fiir den Strahlengang zwischen S5 und P sind zwei Mdglichkeiten
skizziert. Fine 3D-1llustration dieses Aufbaus findet sich im Anh. B.

bis 1000 nm frei einstellbar. Um zeitaufgeloste Experimente durchzufiihren wird der Titan-
Saphir-Laser gepulst betrieben. Dazu stehen zwei Modi zur Verfiigung - Pikosekunden-
und Femtosekundenmodus mit Pulsdauern von 1-2 ps bzw. 80-200 fs. Wegen der gerin-
geren spektralen Breite (AEAt ~ h) der Pulse wird zur Durchfithrung der Experimente
der Pikosekundenmodus verwendet. Diese gewahrleistet bei resonanter Anregung, dafl nur
ein Bruchteil des Quantenpunktensembles mit Elektron-Loch-Paaren besetzt wird, und so-
mit die Quantenpunkte energieselektiv getestet werden konnen. Um jedoch iiberhaupt den
Grundzustand der zu untersuchenden Cd(Mn)Se/ZnSe Quantenpunkte zu besetzen, ist es
notig die Frequenz der Pulse des Titan-Saphir-Lasers zu verdoppeln. Dies geschieht mit
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Hilfe eines frequenzverdoppelnden nicht linearen BBO-Kristalls*. Durchgefiihrt werden
die Experimente im Wellenldngenbereich von 420 nm bis 500 nm. Zwar besitzt der Fre-
quenzverdoppler auf der Ausgangsseite dichroitische Strahlteiler, die blaue Wellenlédngen
reflektieren und rote durchlassen, dennoch werden die Fundamentalmode und die zweite
Harmonische nicht vollstdndig getrennt. Deshalb wurde hinter dem Frequenzverdoppler
ein Kurzpaffilter (BG39) in den Strahlengang integriert. Zur Einstellung einer definierten
Polarisation wird der Laserstrahl durch die folgenden breitbandigen optischen Kompo-
nenten gefiihrt, bevor er auf die Probe im Kryostaten trifft. Da durch etwaige Spiegel die
vom Laser emittierte linear polarisierte TEMg-Mode? an Qualitéit verliert, wird der Strahl
zunéchst durch ein Glan-Laser-Prisma vollstdndig linear polarisiert. Der darauf folgende
A/2—Rhombus erméglicht die Drehung der Polarisationsebene um beliebige Winkel. Soll-
te zirkular polarisiertes Licht benotigt werden, so 1a8t sich dies durch Hinzunahme eines
A/4—Rhombuses, der unter einem Winkel von +45° in Bezug auf die Polarisationsebene
des einfallenden Strahls orientiert ist, realisieren. Teilweise wurde der Laserstrahl noch in
moglichst spitzen Winkel {iber einen kleinen Fingerspiegel in den Kryostaten eingekoppelt
(z.B. Aufbau am Magnetkryostaten). Dabei wird der Strahl durch eine Linse auf einen
Durchmesser von bis zu 50 pm fokusiert.

Die Proben sind an den Kaltfinger des jeweiligen Kryostaten angebracht, der sich wieder-
um im variablen Temperatureinsatz (VTI ®) befindet. Damit lassen sich Temperaturen
von 1.5 K (suprafluides Heliumbad) bis Raumtemperatur einstellen. Der Magnetkryostat
bietet zusétzlich die Option durch supraleitende Spulen Magnetfelder bis maximal 8 T so-
wohl in Faraday- (parallel zur Wachstumsrichtung der Proben) wie auch Voigt-Geometrie
(senkrecht zur Wachstumsrichtung) anzulegen.

Die von der Probe ausgesandte Photolumineszenz (PL) wird durch eine Linse kollimiert
und von einer zweiten Linse auf den vertikalen Eingangsspalt eines Monochromators fo-
kusiert. Zur Analyse der PL-Polarisation werden zwischen dieser Linse und dem Spalt ein
A/4—Verzogerungsplattchen und ein Linearpolarisator eingebaut.Der verwendete Mono-
chromator hat eine Lange von 460 mm und ist mit zwei wahlweise verwendbaren Gittern
- mit 300 und 1200 Strichen pro Millimeter - ausgestattet. Am vorderen Ausgang des
Monochromators ist eine stickstoffgekiihlte CCD-Kamera* angebracht, mit der zeitinte-
grierte Spektren aufgenommen werden kénnen. Diese dient hauptsichlich zur Orientie-
rung und zur Maximierung des PL-Signals. Die zur zeitaufgelosten Detektion eingesetzte
Streak Kamera befindet sich am Seitenausgang des Monochromators. Die durch den Mo-
nochromator horizontal spektral aufgeloste PL wird auf den horizontalen Eintrittsspalt
der Streak-Kamera abgebildet. Photonen die durch diesen Spalt gelangen, treffen auf eine
Photokathode (Typ S20) und lésen dort Elektronen aus. Diese werden in Bewegungsrich-
tung des PL-Photons auf einen Floureszenzschirm beschleunigt. Zudem werden sie senk-

I'BBO steht fiir BaByOy.

2Die TEMgo-Mode ist die transversal-elektromagnetische Grundmode des Lasers.
3englisch fiir: variable temperature insert

4CCD steht fiir: Charged Coupled Device
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recht zu dieser Richtung durch ein zeitlich verinderliches Feld vertikal abgelenkt”. Dieses
zeitlich verédnderliche Feld wird periodisch iiber eine schnelle Photodiode durch die Pul-
se des Titan-Saphir Lasers ausgelost. Je nach Zeitpunkt des Auftreffens des PL-Photons
auf die Kathode erfihrt das jeweilig generierte Photon ein unterschiedliches vertikales
Ablenkfeld, und trifft somit an einer anderen Hohe auf dem Floureszenzschirm auf. Das
Floureszenzlicht des Schirmes wird von einer weiteren, in diesem Fall Peltier-gekiihlten,
CCD-Kamera aufgezeichnet. Dadurch entsteht ein Bild bei dem die horizontale Koordina-
te eines jeden Bildpunktes die spektrale Information tragt und die vertikale Koordinate die
zeitliche Information. Die Intensitét (gezéhlte Photonen) in jedem Bildpunkt geben folg-
lich Auskunft, wieviele Rekombinationsprozesse bei der entsprechenden Energie und dem
entsprechenden Zeitpunkt stattgefunden haben. Beide CCD-Kameras werden iiber Com-
puter angesteuert und ausgelesen. Das spektrale und das zeitliche Auflésungsvermogen
diese Versuchsaufbaus liegt bei 0.1 meV und etwas besser als 20 Pikosekunden. Wie also
eingangs erwahnt, wird die zeitliche Information in eine 6rtliche umgewandelt.

3.2 Die zeitaufgeloste Kerr Rotation

Im Gegensatz zur TRPL werden bei der TRKR nicht die PL, sondern Eigenschaften des
an der Probe wechselwirkenden Laserlichts untersucht. Der Versuchsaufbau zu diesem Ex-
periment ist in (Abb. 3.2/ schematisch dargestellt. Durchgefiihrt wurden die Experimente
zur TRKR am Naval Research Laboratory in Washington D.C. USA. Wie bei der TRPL
dient als Laserquelle ein gepulster Titan-Saphir-Laser in der Pikosekundenkonfigurati-
on®. Im Fall der Untersuchungen an den GaAs Proben wurde der frequenzverdoppelnde
Kristall aus dem Strahlengang genommen um somit nur die Grundmode zu nutzen. Mit
Hilfe eines Strahlteilers wird der Laserstrahl in einen Pump- und einen Probestrahl im
Verhéltnis von ca. 10:1 geteilt. Der intensivere Pumpstrahl wird iiber eine mit einem Re-
troreflektor bestiickten Delay-Line geleitet. Um beim Durchfahren der Delay-Line keinen
Strahlversatz zu erhalten wurden der einfallende und der reflektierte Strahl mit Hilfe zwei-
er Irisblenden und einer Markierung im Abstand von ca. 1.5 m an der Wand orientiert.
Den Pumpstrahl anstatt den Probestrahl {iber die Delay-Line zu schicken ist deshalb von
Vorteil, da der Pumpstrahl nur bis zu Probe geleitet wird, wohingegen der Probestrahl bis
zum Detektor weiter lauft. Nach der Delay-Line wird der Pumpstrahl durch einen Linear-
polarisator und den Photoelastischen Modulator (PEM) geschickt. Die optische Achse des
PEM ist um 45° beziiglich der Linearpolarisators gedreht. Der PEM ist so eingestellt, daf3
er beim Erreichen seiner maximalen Schwingungsamplitude als +\/4—Verzogerer fun-

5Die vertikale Ablenkung ist eigentlich eine lange Seite einer Ellipse, die periodisch mit der Pulsrepi-
titionsrate durchgefahren wird

6Bei dem am Naval Research Laboratory verwendeten Lasersystem wurde als Pumplaser ein Dioden-
gepumpter Festkorperlaser (DPSS - Diode pumped solid state) verwendet (MilleniaX der Firma Spectra
Physics).



49

DPSS
noore
L3 CCD
ST o\ __ e,
| o . =
TiSa I
83, 34 I
V. N
[LS2 :Jf L2
I LHe-K
P B
SHG| | ) ?K —>
B2l |1 l
LS3 ! i L1 SB
or ! 2By 0] PST
§_PR , T
7 S10 1 S11 S12 L
BL|_ : | EE— DEN A L]
Tl |, Lpli S13 !
- 7 I !
SIS 85! o S6 !
; =T i !
i . ! !
mmmmimimm o i {E ] ] !
VW c| T —
JH L

Abb. 3.2: Versuchsanordnung zur zeitaufgelosten Kerr Rotation: DPSS YAG: Dioden-
gepumpter Festkorperlaser (Neodym-YAG-Laser, frequenzverdoppelt), LS1: frequenzverdoppel-
ter Nd-YAG-Laserstrahl, ps-TiSa: gepulster Titan-Saphir-Laser (Pikosekundenmodus), LS2:
Titan-Saphir-Laserstrahl, SHG: Frequenzverdoppler, LS3: frequenzverdoppelter Titan-Saphir-
Laserstrahl (teilt sich am Strahlteiler (ST in Pump (PU) und Probestrahl (PR)).), B1-B3:
(Iris-)Blenden, DL: Verzigerungsschiene (Delay-Line), F1/F2: Filter, Lp1/Lp2: Linearpo-
larisatoren, PEM: Photoelastischer Modulator, LHe-K: Helium-Badkryostat mit supraleiten-
dem Split-Coil-Magneten, P: Probe, SB: Soleil-Babinet Polarisationskompensator, PST: pola-
risierender Strahlteiler (Glan-Laser-Prisma), OBD: optischer Brickendetektor, LIV: Lock-In-
Verstirker, C: Computer, CCD: CCD-Kamera, LCD: LCD-Monitor, S1-513: Spiegel L1-L3:
Linsen, gestrichpunktete Linien: Kabelverbindungen. Eine 3D-Illustration dieses Aufbaus findet
sich im |Anh. B.

giert. Damit moduliert er die Laserpolarisation periodisch mit einer Frequenz von 20 kHz
zwischen links- und rechtszirkular. Die Modulation wird als Triggersignal auf einen Lock-
in Verstirker gegeben. Mit einer Linse wird der Pumpstrahl auf einen ca. 200um grofien
Punkt auf der Probe fokusiert.

Unter einem kleinen Winkel wird der linear polarisierte Probestrahl ebenfalls durch die
Linse auf den selben Punkt auf der Probe fokusiert. Fiir dieses Zweistrahlexperiment ist
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es wichtig, dal beide Strahlen auf der Probe iiberlappen. Dies wird gewéhrleistet, indem
man zunéchst beide Strahlen durch ein winziges Loch (Durchmesser ~ 200 — 300 ym) im
Probenhalter schickt und den Kaltfinger des Kryostaten danach vertikal in der Hohe ver-
stellt um beide Strahlen auf eine Probe treffen zu lassen. Die Reflexion des Probestrahls
von der Probe ist in etwa so einzustellen, dafl sie im gleichen Abstand wie der einfal-
lende Probestrahl zum Pumpstrahl nur auf der gegeniiberliegenden Seite auf die Linse
trifft. Ein unter einem Winkel von 22.5° in den Probestrahlengang eingebauter Soleil-
Babinet Polarisationskompensator dient als \/2—Verzogerer dazu die Polarisationsebene
um 45° zu drehen. Der so gedrehte Strahl wird durch einen polarisierenden Strahltei-
lerwiirfel (Glan-Laser-Prisma) geschickt und so in eine horizontal und eine vertikal po-
larisierte Komponente zerlegt. Der Intensitédtsunterschied der beiden Komponenten wird
durch zwei Photodioden, die subtraktiv zusammengeschaltet sind, gemessen. Kommt es
vor dem Soleil-Babinet zu keiner Drehung der Polarisationsebene des linearpolarisierten
Probestrahls, so sollten beide Strahlen gleiche Intensitéit haben und damit sich das Signal
des Detektors zu Null ergeben. Das Differenzsignal wird auf den Signaleingang des Lock-in
Verstarkers gegeben. So wird sichergestellt, dafl nur die durch die Pumppulse generier-
ten Drehungen der Polarisationsebene des Probestrahls detektiert werden. Der Lock-in
Verstirker, die Delay-Line und das Magnetfeld kénnen iiber einen Computer angesteuert
werden. Damit lassen sich folgende Experimente realisieren:

1. Detektion des Lock-in Signals unter schrittweiser Verstellung der Position des Re-
troreflektors mit der Delay-Line bei festem Magnetfeld.

2. Detektion des Lock-in Signals unter Variation des Magnetfeldes bei fester Stellung
der Delay-Line.

3. Detektion des Lock-in Signals bei fester Stellung der Delay-Line und festem Ma-
gnetfeld unter Aufzeichnung der Laborzeit durch die rechnerinterne Uhr.

Die zur Ansteuerung der Geréte verwendete Software wurde in C++ unter der Borland
C++ Builder Umgebung geschrieben.

3.3 Erzeugung niederdimensionaler Strukturen

Bettet man Material mit einer geringeren Bandliicke in Material hoherer Bandliicke (Bar-
riere), so entsteht ein Bereich, aus dem ein in das Leitungsband befordertes Elektron nicht
entweichen kann. Die Halbleiterstruktur bildet somit ein Einschluipotential fiir das Elek-
tron. Ist der Bereich des Einschluipotentials von der Gréfle der de-Broglie Wellenlédnge
des Elektrons im jeweiligen Material, so kommt es zu Quantisierungseffekten und es ergibt
sich eine Energieniveaustruktur vergleichbar derer, die fiir ein Teilchen im Potentialka-
sten aus den Lehrbiichern zur Quantenmechanik bekannt ist (siehe z.B. [Sak93, Nol94al).
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Bei eindimensionalem Einschlufl spricht man von einem Quantenfilm (quantum well), bei
zweidimensionalem Einschlu8 von einem Quantendraht (quantum wire) und bei dreidi-
mensionalem Einschlufl von einem Quantenpunkt (quantum dot). Da die raumliche Aus-
dehnung dieser Strukturen im Nanometerbereich liegt, bezeichnet man sie auch als Na-
nostrukturen. Einhergehend mit der o6rtlichen Lokalisierung tritt eine Quantisierung der
Energiezustande auf. Im Extremfall des Quantenpunktes (dreidimensionales Einschlu8po-
tential) erhélt man dhnlich wie bei Atomen eine diskrete Zustandsdichteverteilung. Aus
diesem Grund werden Quantenpunkte in der Literatur oft auch als kiinstliche Atome be-
zeichnet.

Nulldimensionale Zusténde lassen sich aber auch auf natiirliche Weise in Festkorpern er-
zeugen. So konnen Elektronen, Locher und Exzitonen lokal an Donatoren bzw. Akzeptoren
gebunden werden. Abhéangig von der Stérke der Lokalisation ist der nulldimensionale Cha-
rakter mehr oder weniger stark ausgeprégt.

Alle in dieser Arbeit analysierten Strukturen wurden mittels Molekularstrahlepitaxie
(MBET) hergestellt. Dabei werden ein oder mehrere durch Verdampfung erzeugte Teil-
chenstrahlen auf einem den Verdampfungsquellen (Effusionszellen) gegeniiberliegenden
Substrat abgeschieden. Die Steuerung von Parametern wie Substrattemperatur, Teilchen-
stromdauer, Materialverhéltnis, Materialart usw. erlauben es qualitativ hochwertige und
vielseitige Strukturen zu wachsen. Fiir eine weitere tiefer gehende Beschreibung dieser
Wachstumsmethode sei auf die Literatur verwiesen (z.B. [Her96]).

“engl.: molecular beam epitaxy

<«— Laser —»

= =
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Abb. 3.3: Selektion einzelner Quantenpunkte aus einer Schicht von Quantenpunkten, mittels
Lochmasken (links) bzw. Mesen (rechts).
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Belacken Belichten Entwickeln Bedampfen

Lift-Off Atzen  Maskenentfernung Reale Mesa

Abb. 3.4: Schematische Darstellung des technologischen Prozesses zur Erzeugung nanometer-
grofler Mesen.

3.4 Selektion einzelner Quantenpunkte

Die Dichte der mittels MBE-Verfahren hergestellten Quantenpunkte betrédgt bei den in
dieser Arbeit untersuchten Proben ca. 101 — 10! cm™2 (siehe z.B. Kap. 6). Daraus 1t
sich ein mittlerer Abstand von ca. 35 nm - 100 nm zwischen einzelnen Quantenpunkten
ableiten. Um einzelne Quantenpunkte optisch auflésen zu kénnen gibt es im wesentlichen
zwei Ansétze. Zum einen kann man anstatt des beugungsbegrenzten Fernfeldes (hier ist
eine Ortsauflosung bis in den sub-pm-Bereich moglich) das beugungsfreie Nahfeld ver-
wenden. Dabei erfolgen Anregung und Detektion iiber die eng zulaufende Spitze einer
Glasfaser (Durchmesser d < \). Zwar lassen sich so Ortsauflosungen bis zu 30 nm er-
reichen [Hes94, Sam95], allerdings stellt diese Methode auch hohe Anforderungen an die
Stabilitdt des Aufbaus, d.h. Messungen sind schwer reproduzierbar, und zudem ist die
Lichttransmission im allgemeinen sehr gering.

Zum anderen kann man Verfahren der Nanolithographie anwenden, die ortsselektiv den
optischen Zugang zu nur wenigen oder sogar nur noch einzelnen Quantenpunkten ermégli-
chen. Dabei bieten sich zwei Moglichkeiten an. Einerseits kann man nicht erwiinschte
Quantenpunkte ausblenden, z.B durch das Aufbringen einer Lochmaske, andererseits kann
man diese auch komplett entfernen z.B. indem man sogenannte Mesen aus dem Material
dtzt (siehe Abb. 3.3).

Zur Untersuchung der Dynamik ungekoppelter Quantenpunkte und zur Bestimmung der
Quantenpunktdichte der in dieser Arbeit verwendeten Proben wurden die jeweiligen Pro-
ben mit Mesen strukturiert. Eine schematische Darstellung der Technologieschritte, die
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zur Erzeugung solcher Mesen bendétigt werden, ist in /Abb. 3.4 gezeigt. Zu Beginn wird auf
die Probenoberflidche ein gegen Elektronenstrahlen empfindlicher Positiv-Photolack (PM-
MA) durch Spinning gleichméBig aufgebracht. Dort, wo spéter Mesen entstehen sollen,
erfolgt die Belichtung des Lacks mit einem fokussierten Elektronenstrahl (Fokus < 4 nm).
Bei der chemischen Entwicklung des Lacks 16sen sich die belichteten Stellen von der Pro-
benoberfliche - es entsteht ein Negativ der spéteren Struktur. Auf dieses Negativ wird eine
Metallschicht aufgedampft (hier 15 - 20 nm Titan). Nach dem sogenannten Lift-off Pro-
zeB3, bei dem der unbelichtete Photolack entfernt wird, verbleibt die Metallmaske nur an
den Stellen, an denen die Mesen entstehen sollen. Dadurch dient die Metallschicht als Atz-
maske. Bei dem eigentlichen Atzschritt wird die so priparierte Probe je nach gewiinschter
Atztiefe eine gewisse Zeit einer KoCryO7:HBr:H,-Losung ausgesetzt. An den Stellen, die
durch die Metallmaske bedeckt sind, kann die Losung nicht angreifen®, wodurch dort das
vorhandene Halbleitermaterial erhalten bleibt. Abschlielend wird bei einem organischen
Reinigungsproze3 die Metallmaske entfernt. Mit diesem oder dhnlichen Verfahren lassen
sich Mesen mit Kantenléngen bis hinunter zu 50 nm erzeugen. Werden solche Mesen mit
einem gegenseitigen Abstand erzeugt, der grofler als der Fokusdurchmesser des Laser-
strahls? ist, so lassen sich auf diese Weise einzelne Quantenpunkte spektroskopieren.

8Genau genommen kann die Losung dort nur von der Seite angreifen. Dadurch bedingt ist eine maximal
erreichbare Atztiefe.

9Bei derartigen Experimenten betrug der Fokusdurchmesser ca. 50 ym und der gegenseitige Mesen-
abstand 300 pm.






Kapitel 4

Polarisationsdynamik in CdSe/ZnSe
Quantenpunkten

Eine Grundvoraussetzung fiir die Verwendung des Spins in der Informationsverarbeitung
ist, dafl ein einmal préparierter Spinzustand moglichst lange erhalten bleibt. Der Ver-
lust von Spinpolarisation ist einer der kritischen Prozesse, die es gilt zu kontrollieren
um eine funktionierende Spintronik zu realisieren. So konnte bisher gezeigt werden, dafl
z.B. in n-dotiertem GaAs Volumenmaterial die Spinrelaxationszeit der Elektronen 100
ns iibersteigt [Kik99], wéhrend die Spinrelaxation von Exzitonen und Lochern in hoher
dimensionalen Strukturen im allgemeinen sehr kurz ist [Spi97, /Ama97]. Dies trifft speziell
bei den II-VI-Halbleitern mit breiter Bandliicke wie z.B. ZnSe zu. Bei ihnen resultiert die
starke Elektron-Loch-Austauschwechselwirkung selbst bei tiefen Temperaturen in extrem
kurzen Spinrelaxationszeiten von der GroBenordnung ¢ < 10 ps [Oes01, Oes02]. Aufgrund
der diskreten Zustandsdichte erwartet man bei Quantenpunkten eine starke Modifikation
der Spinflipprozesse. In der Tat scheinen Messungen an epitaktisch [Got98, [F1i01, [Pai01]
wie auch chemisch [Gup99] priparierten Quantenpunkten diese Vorhersage zu bestétigen.
Dabei ergaben sich Spinrelaxationszeiten selbst fiir Exzitonen bis in den Nanosekunden-
bereich und somit deutlich ldnger als in Volumenmaterial oder Quantenfilmstrukturen.
Dies ist in Ubereinstimmung mit ortsaufgelosten Photolumineszenz Messungen an Ein-
zelquantenpunkten bei denen eine Spinrelaxationszeit von einigen Nanosekunden aus zei-
tintegrierten Spektren abgeschitzt wurde [Gam96, Kul00].

All diese Messungen wurden jedoch unter unterschiedlichen Anregungsbedingungen durch-
gefithrt. Gotoh et al. [Got98] studierte die Polarisationsdynamik der Exzitonrekombina-
tion in In,Ga,_,As Quantenpunkten bei nicht-resonanter Anregung mit einer Uberschu-
Benergie von ca. 100meV. Flissikowski et al. [F1i01] hingegen verwendeten eine Uberschu-
Benergie, die in etwa der Energie eines LO-Phonons entspricht um einen einzelnen II-
VI-Quantenpunkt zu adressieren. Um sicherzustellen, dafl keine Relaxationsprozesse die
Spindynamik beeinflussen fiihrten Paillard et al. [Pai0l] ihre Messungen an InAs/GaAs
Quantenpunkten unter strikt resonanten Bedingungen durch. Bis dahin stand keine Stu-
die zur Verfiigung, in der der Einflul der UberschuBienergie auf die Polarisationsdynamik
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und damit die zeitliche Anderung des Spinzustands systematisch untersucht wurde. Dies
allerdings ist ein besonders wichtiger Aspekt, z.B. bei der elektrischen Injektion von Elek-
tronen in eine Quantenpunktheterostruktur, bei der die Elektronen ihre UberschuBenergie
abgeben miissen, bevor sie den Quantenpunktgrundzustand besetzen kénnen.

In diesem Kapitel wird zunéchst die Polarisationsdynamik in CdSe/ZnSe selbstorgani-
sierten Quantenpunkten unter systematischer Verdnderung der Anregungsbedingungen
analysiert. Trotz der in diesem System vorliegenden starken Austauschwechselwirkung
[Kul99] kann gezeigt werden, daf keine Depolarisation auf der Zeitskala des betrachteten
Zeitintervalls stattfindet, sofern eine strikt resonante Anregung der Exzitoneigenzustéinde
in den Quantenpunkten erfolgt. Durch systematische Variation der Anregungsenergie F4
von strikt resonant (d.h. Anregungsenergie F/4 = Detektionsenergie Ep) bis nichtresonant
(E4 > Ep) wird die Rolle der Uberschufienergie auf die Polarisationsdynamik bei der Re-
kombination von nulldimensionalen Exzitonen im Quantenpunktensemble studiert. Des-
weiteren wird aufgezeigt, welche Auswirkungen auf die Polarisationsdynamik sich durch
Anderung der Eigenzustandssymmetrie durch ein Magnetfeld und durch Wechselwirkung
mit lokalen magnetischen Momenten ergeben (Kap. 5).
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4.1 Nachweis der Nulldimensionalitit

Andert man die Anregungsbedingungen von nichtresonant zu resonant, so wandelt sich

die spektrale Form der Quantenpunktlumineszenz stark (Abb. 4.1a)-c)). Bei Anregung im
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Abb. 4.1: Quantenpunktlumineszenz der Probe S0868 unter verschiedenen Anregungsbedingun-
gen. a) Nichtresonant Ergser = 2.896eV b) Quasiresonant Ergser = 2.635¢V und ¢) Resonant

Eraser = 2.605eV .
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Abb. 4.2: Konturplot des transienten PL-Signals unter strikt resonanten Bedingungen. Weis:
hohe PL-Intensitdt, Schwarz: geringe PL-Intensitdt.

Barrierematerial (hier ZnSe) ergibt sich das typische inhomogen verbreiterte Spektrum
eines Quantenpunktensembles, mit einer Halbwertsbreite von 35meV bei der Probe S0863

(siehe Abb. 4.1a)). Bei quasiresonanter Anregung des Quantenpunktensembles (d.h. bei
Anregung mit einer Energie zwischen der Energie des Quantenpunktgrundzustands und
der Energie der Bandliicke der Barriere - Ej; z,5. = 2.82 €V bei T' = 10 K [Mad01]) tritt
mit abnehmendem Abstand zwischen Grundzustandsenergie und Laserenergie eine zuneh-
mend deutlicher werdende Verformung des PL-Spektrums auf (siehe Abb.4.1b)). Bei den
in [Abb. 4.1b) sichtbaren Uberhchungen des PL-Signals handelt es sich um sogenannte
LO-Phononen-Replika. Diese selektive Besetzung entsteht dadurch, dafi die Relaxation
in niederenergetischere Zustédnde iiber die Abgabe von LO-Phononen besonders schnell
(< 1ps) stattfindet und somit deutlich schneller als andere Relaxationsprozesse ablauft.
Die Energie eines LO-Phonons ist materialspezifisch und betrégt fiir CdSe bzw. ZnSe
26.5meV bzw. 31.6meV [Mad01, Mel01]. Der in [Abb. 4.1/ zu ermittelnde Energieunter-
schied zwischen den LO-Phonon-Replika und der Laserlinie liegt mit 31.1 meV in eben
diesem Bereich. Aufgrund von Fluktuationen in der Zusammensetzung variiert die Pho-
nonenenergie von Quantenpunkt zu Quantenpunkt. Im Fall der resonanten Anregung der
Quantenpunktgrundzustande erreicht die Selektion ihr Maximum. Hier werden im we-
sentlichen nur noch die Quantenpunkte mit Exzitonen besetzt, die eine der Laserenergie
entsprechende Grundzustandsenergie besitzen. Zwar sind auch hier LO-Phonon-Replika
sichtbar, jedoch weisen diese eine um mindestens eine Groflenordnung geringere Intensitét
auf als die sogenannte Nullphononlinie.

Fiir die Untersuchung der Nullphononlinie ergibt sich bei zeitintegrierenden Methoden
ein Problem. Im allgemeinen ist das Streulicht des Lasers um mehrere GroéfSenordnungen
intensiver als die Lumineszenz der Nullphononlinie. Zwar 148t sich durch die Verwendung
eines Linearpolarisators die Intensitdt des Laserstreulichts stark verringern, jedoch biifit
man die Fahigkeit ein, die vollstdndige Information iiber den Polarisationszustand des
betrachteten Systems zu erhalten. Um dies dennoch mittels der Photolumineszenzspek-
troskopie direkt zu erzielen, ist es notwendig eine zeitaufgeloste Technik anzuwenden.
Um dieses Ziel zu erreichen wurde ein frequenzverdoppelter Titan-Saphir-Laser in Ver-
bindung mit einer Streak-Kamera, wie es in /Abschn. 3.1 skizziert ist, verwendet. Damit
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Abb. 4.3: Zeitintegriertes Spektrum aus den Daten der |Abb. 4.2. Durchgezogene Linie: Zei-
tintegriertes PL-Signal, gestrichelte Linie: Andeutung der symmetrischen Linienform (Erhalten
durch Spiegelung der hochenergetischen Hdlfte des Signals) .

ist es moglich den ca. 1.5ps dauernden Laserpuls aus dem zeitlichen Beobachtungsfenster
auszublenden.

In |Abb. 4.2/ ist dies geschehen, und das transiente PL-Signal in einer Graustufengraphik
dargestellt. Dabei ist die Energieskala entlang der kurzen Achse, die Zeitskala entlang
der langen Achse und die Intensitét in Graustufen von weifl (hohe Intensitét) bis schwarz
(niedrige Intensitét) aufgetragen. Uber das gesamte betrachtete Zeitfenster ist keine spek-
trale Verschiebung des PL-Signals zu beobachten. Weitere gleichermafien durchgefiihrte
Messungen zeigen, dafl dies nicht nur fiir Quantenpunkte gilt, die auf der niederenergeti-
schen Seite des PL-Spektrums emittieren, sondern auch fiir jene, auf der Hochenergieseite.
Bedenkt man, daf§ es sich bei den untersuchten Strukturen um Cd-reiche Nanoinseln han-
delt, zeigt dies, dafl in der Tat nulldimensionale Exzitonzustéinde detektiert werden und
kein Transfer zwischen den Inseln stattfindet [Bac97]. Das zeitlich integrierte Spektrum
(Abb. 4.3) verdeutlicht dies ebenfalls, da die Linienbreite des Signals im wesentlichen
der Linienbreite des Lasers entspricht!. Die Existenz nulldimensionaler Zustinde 148t sich
zudem durch hoch ortsaufgeloste PL Messungen [Kiim98| Seu01] bestétigen (siehe auch
Abb. 6.1).

!Die leicht asymmetrische Form entsteht durch phonon-assistierte Rekombination (akustische Phono-
nen) [Gou02, (Gou04].
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4.2 Strikt resonante Dynamik

Nachdem der nulldimensionale Charakter des Systems nachgewiesen wurde, soll nun auf
die Dynamik unter strikt resonanten Bedingungen eingegangen werden. Fiir die in |Abb.
4.4 gezeigten Daten wurde die Anregungsenergie auf £, = 2.599 eV eingestellt. Damit ist
das Lichtfeld des Lasers resonant mit den Grundzusténden der Exzitonen in den Quanten-
punkten. Die Anregung erfolgte sowohl mit linear (Abb. 4.4 oben) als auch mit zirkular
polarisiertem (Abb. 4.4 unten) Licht. Die zeitliche Abnahme der PL-Intensitét erfolgt
mit einer Zeitkonstanten von ca. 200 ps. Im Polarisationsgrad der PL zum Zeitpunkt
t = 0 ps unterscheiden sich die beiden Anregungsbedingungen deutlich. Wahrend im Fall
der zirkular polarisierten Anregung der Polarisationsgrad nahezu null ist, ergibt sich bei
linear polarisierter Anregung ein sehr hoher und nahezu zeitlich konstanter Polarisations-
grad py & 0.8. Definiert ist der Polarisationsgrad iiber die Intensitdten /™ und I~ bzw.
I* und IV der links und rechts zirkular bzw. vertikal und horizontal linear polarisierten
Komponenten der Photolumineszenz wie folgt:

I« — I8

= m mlt (l/,ﬁ = —|—, —,X,Y (41)

Pa

Ahnliche Messungen an einer als Referenz dienenden Quantenfilmprobe ergaben fiir beide
Polarisationsarten hingegen eine unterhalb der Zeitauflosung (20 ps) liegende Depolarisa-
tion des PL-Signals. Dies ist in guter Ubereinstimmung mit Daten, die an ZnSe /ZnMgSSe
Quantenfilmen erhalten wurden [Oes01]. Hierbei ist es wichtig festzustellen, dafl sich das
aufgezeigte Verhalten nicht f#indert, wenn man die Anregungsdichte zwischen 0.5 W /cm?
und 100 W/cm? oder die Anregungs-/Detektionsenergie variiert, solange man resonant
mit den Quantenpunktgrundzusténden bleibt.

Von CdSe/ZnSe Quantenpunkten ist bekannt, dafl sich die Eigenzustéinde der Schwer-
lochexzitonen aufgrund der Quantenpunktasymmetrie [Kul99, Pul99] oder einer Grenz-
flichenanisotropie [Dzh97b, Dzh98| oft als eine lineare Superposition der J, = |4+1) bzw.
J, = |£2) Zustande darstellen lassen (siehe [Abschn. 2.3). Daraus folgt, dafl durch zirkular
polarisiertes Licht eine kohirente Uberlagerung der Eigenzustinde erzeugt wird, wohin-
gegen durch linear polarisiertes Licht die Exzitonen in ihren Eigenzustédnden generiert
werden. Aus der Beobachtung, dafl der lineare Polarisationsgrad geringer als 1 ist, ist zu
schlieflen, dafl ein Teil der Quantenpunkte Eigenzustéinde mit anderer Symmetrie besitzt.
Bei den vorliegenden Ensemblemessungen ist die Aufspaltung durch die Elektron-Loch-
Austauschwechselwirkung (d;) von Quantenpunkt zu Quantenpunkt verschieden. Damit
ergibt sich im Fall der zirkular polarisierten Anregung fiir jeden Quantenpunkt eine andere
Frequenz der Quantenschwebung? zwischen den Zustéinden |+1) und |—1). Das Summen-

2Wird eine kohiirente Superposition (|X) & |Y)) zweier Zustinde |X) und |Y) eines quantenmecha-
nischen Systems erzeugt, so fiihrt eine energetische Aufspaltung §; zwischen |X) und |Y) durch den
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Abb. 4.4: Zeitliche Abnahme des PL-Signals nach Anregung mit linear (oben) und zirkular
polarisiertem Licht (unten). Volle Symbole bezeichnen die Polarisationskomponenten die der
jeweiligen Polarisation des Lasers entsprechen und offene die entgegengesetzten Komponenten.
In den Bildeinschiiben ist jeweils der zeitliche Verlauf des entsprechenden Polarisationsgrades

aufgetragen.

signal der verschiedenen Spinprézessionen fiithrt zu einem verschwindenden Polarisations-
grad, wie es bei endlicher Zeitauflésung zu erwarten ist [Nic98§].

Es ist zu betonen, dafi die Beobachtung eines nicht geringer werdenden linearen Polarisati-
onsgrades die Erhaltung der kohirenten Uberlagerung der beiden Zustéinde |£1) bedeutet.
Nach Paillard et al. [Pai0l] ist daraus zu schlieen, dafl sich weder der Spinzustand des
Elektrons noch des Lochs wéhrend des beobachteten Zeitintervalls dndert.

4.3 Nichtresonante Anregung

Es wird vermutet, daf§ es nur unter den vorgestellten strikt resonanten Bedingungen
moglich ist, die intrinsische Polarisationsdynamik zu beobachten [Pai0l]. Im Falle nicht-

Zeitentwicklungsoperator zu einer sogenannten Quantenschwebung (oder engl.: quantum beats) zwischen
den Zusténden (|X) 4+ |Y)) und (|X) —|Y)) bzw. (|X) +¢]Y)) und (|X) —¢|Y")) mit einer zu d; propor-
tionalen Frequenz [Fli01), Tar04b].
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Abb. 4.5: Zeitlicher Verlauf des Polarisationsgrades fiir drei verschiedene Uberschufenergien
AE = 31meV (Dreiecke), 47 meV (Sternchen) und 60 meV (Quadrate). Zum Vergleich sind die
Polarisationsgrade zum Zeitpunkt t = 0 ps bei AE =0 meV und AE = 350 meV angedeutet
(gestrichelte Linien).

resonanter Anregung konnten Relaxation und Streuung an anderen Ladungstrigern sowie
die Anregung von Zustdnden mit anderer Symmetrie und damit anderen Auswahlregeln
die Entwicklung des Polarisationsgrades der Emission aus dem Quantenpunktgrundzu-
stand beeinflussen. Bislang fehlte eine systematische Untersuchung der Auswirkung einer
nichtresonanter Anregung auf die Polarisationsdynamik. Zu diesem Zweck wurde eine
Art zeitaufgeldste Photolumineszenzanregungsspektroskopie (PLE?) durchgefiihrt. Dabei
wurde die Detektionsenergie (hier Egze = 2.599 eV) konstant gehalten und die Uberschu-
Benergie durch systematische Anderung der Energie des Laserpulses variiert.

In|Abb. 4.5 ist der zeitliche Verlauf des Polarisationsgrades bei Anregung mit linear po-
larisiertem Licht (py) fiir die UberschuBenergien AE = 31 meV, 47 meV und 60 meV
dargestellt. Zum Vergleich sind die Polarisationsgrade zum Zeitpunkt ¢ = 0 ps bei strikt re-
sonanter Anregung (AE = 0 meV) und Anregung oberhalb der Barriere (AE = 350 meV)
angedeutet. Es ist festzustellen, daB der Polarisationsgrad unabhiingig von der Uberschu-
Benergie einen zeitlich konstanten Verlauf aufweist. Dies bedeutet, daf}, sobald die Exzito-
nen den Grundzustand des jeweiligen Quantenpunktes besetzten, keine weitere Anderung
des Polarisationszustandes des Ensembles innerhalb des beobachteten Zeitfensters erfolgt.
Vergleicht man die Polarisationsgrade bei Anregung mit einer gewissen Uberschuenergie
mit dem Polarisationsgrad bei strikt resonanten Bedingungen, so ist festzustellen, dafl
diese immer geringer sind. Bei Anregung oberhalb der Barriere tendiert die Polarisation
sogar gegen Null. Dies bedeutet, dafl die durch den Laser auf die Elektron-Loch-Paare
iibertragene Polarisationsinformation nach der Relaxation in den Grundzustand komplett

3PLE steht fiir photoluminescence excitation.
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Abb. 4.6: Der lineare Polarisationsgrad py ist fiir vier verschiedene Anregungsenergien (ange-
deutet durch die Pfeile) gegen die PL-Energie aufgetragen. AE gibt jeweils die Uberschufenergie
zwischen der Anregungsenergie und dem Maximum des Polarisationsgrads an.

verlorengegangen ist*.

Interessanterweise dndert sich der Polarisationsgrad nicht linear mit der UberschuBen-
ergie. Wiahrend bei AE = 47 meV der Polarisationsgrad nur 0.3 betréigt, ist er beim
Einstellen einer UberschuBenergie von AE = 60 meV deutlich héher. Um den Ursprung
dieses Verhaltens zu ergriinden, ist in/Abb. 4.6/der Polarisationsgrad gegen die PL-Energie
fiir verschiedene Anregungsenergien aufgetragen. Um hauptséchlich den Polarisationsgrad
der aus den Quantenpunktgrundzustédnden emittierten PL zu diskutieren, sollen nur PL-
Energien F < 2.61 eV betrachtet werden. Im allgemeinen verringert sich der Polarisa-
tionsgrad mit zunehmender UberschuBenergie. Jedoch treten Resonanzen im Polarisati-
onsgrad bei bestimmten PL-Energien auf. Diese Resonanzen besitzen einen gegenseitigen
energetischen Abstand von ca. 29 meV und einen energetischen Abstand von der An-
regungsenergie, der einem ganzzahligen Vielfachen von 29 meV entspricht. Dies zeigt
deutlich, daf durch die Erzeugung von Exzitonen mit wohl definierten Uberschufienergi-
en iiber der Quantenpunktgrundzustandsenergie der Verlust an Polarisationsinformation
minimiert werden kann.

Bedenkt man, dafl die Energie von LO-Phononen in CdSe mit 26.5 meV und in ZnSe mit
31.6 meV angegeben wird [F1i01, Mad01]®, so legt das die Vermutung nahe, da$ die Reso-
nanzen im Polarisationsgrad in Verbindung mit der Relaxation der Ladungstréiger in den
jeweiligen Quantenpunktgrundzustand iiber LO-Phonon-Kaskaden stehen. Entspricht die

“Bei Anregung mit zirkular polarisiertem Licht gilt fiir den Polarisationsgrad p4,_(t = Ops) ~ 0,
unabhiingig von der UberschuBenergie.
Ssiehe auch [Abschn. 4.1
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Abb. 4.7: Aufgetragen ist der lineare Polarisationsgrad py in der Mitte der jeweiligen LO-
Phonon-Resonanz aus Abb. 4.6/ gegen die Anzahl an LO-Phononen, die bendtigt werden um den
Quantenpunktgrundzustand zu erreichen.

UberschuBenergie einem ganzzahlig Vielfachen der LO-Phononenergie, so wird eine sehr
schnelle Relaxation in den Grundzustand erwartet. Die Breite der LO-Phonon-Resonanzen
wird mit der Zahl der am Relaxationsprozef beteiligten LO-Phononen geringfiigig grofier
und ist hochstwahrscheinlich durch Fluktuationen in der Zusammensetzung zwischen den
einzelnen Quantenpunkten bestimmt. Dies wiederum fiihrt zu einer gewissen Verteilung
von Phononenergien [F1i01].

Interessant ist es nun den Polarisationsgrad an den Maxima miteinander zu vergleichen.
Dazu ist in |/Abb. 4.7/ der Polarisationsgrad gegen die entsprechende Zahl der am Relaxa-
tionsprozef teilnehmenden LO-Phononen aufgetragen. Wiahrend unter strikt resonanten
Bedingungen (0 LO-Phononen) der Polarisationsgrad nahezu 0.8 erreicht, fillt er mit stei-
gender Zahl an LO-Phononen monoton ab und erreicht 0.2, wenn die Exzitonen vier LO-
Phononen benétigen um den Quantenpunktgrundzustand zu erreichen. Trotzdem bleibt
festzustellen, daf selbst bei Anregung mit deutlicher UberschuBenergie immer noch ein
signifikanter Anteil der Polarisationsinformation erhalten bleibt.

Im Folgenden sollen mogliche Griinde fiir die Abnahme der Polarisation mit steigen-
der UberschuBenergie diskutiert werden. Zunichst sei zu beachten, daf die Energieauf-
spaltung zwischen Leicht- und Schwerlochexzitonen in der untersuchten Struktur ca. 100
meV betrégt [Gin99] und das Splitt-off-Band energetisch noch weiter entfernt liegt [LB9Sg].
Damit kann ein Einflu dieser zusétzlichen Zweige des Valenzbandes zumindest fiir Uber-
schuflenergien geringer als 100meV vernachléssigt werden. Desweiteren scheint aus PLE-
Messungen an einzelnen CdSe/ZnSe-Quantenpunkten [Fli01, Ram02] zu folgen, dafl zu-
mindest fiir kleine Uberschuenergien (z.B. bis zur ersten LO-Phonon-Resonanz) die Be-
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setzung ausgedehnter Zustéinde unbedeutend ist.

Um der generellen Abnahme des Polarisationsgrades mit zunehmender Uberschufiener-
gie Rechnung zu tragen mufl beides, die LO-Phononstreuung sowie die Anregung von
Quantenpunktzustinden bzw. Uberlagerungen von Quantenpunktzustinden mit ande-
rer Symmetrie und somit anderen Auswahlregeln, beriicksichtigt werden. Obwohl hier
nicht zwischen den einzelnen Mechanismen unterschieden werden kann, ist die Tatsa-
che, daB durch Einstellen der Uberschufienergie der Polarisationsgrad maximiert werden
kann, von besonderer Bedeutung. Fiir diese Anregungsenergien ist die Relaxationszeit
der Ladungstrager aufgrund der effizienten Wechselwirkung mit den LO-Phononen deut-
lich verkiirzt. Diese verkiirzte Relaxationszeit steht in Verbindung mit einem geringeren
Verlust an Polarisationsinformation. Daraus ist zu schliefen, dafl im Falle nichtresonan-
ter Anregung zumindest ein Teil des Polarisationsverlustes durch den Relaxationsprozef3
bedingt ist. D.h. der Polarisationsverlust kann nicht allein durch die Annahme verschie-
dener Auswahlregeln erkldrt werden. Zudem ist zu bemerken, dafl die Verbreiterung der
LO-Phonon-Resonanzen ebenfalls nicht die Abnahme kompensieren kann.






Kapitel 5
Bestimmung der 11-Zeit

Aus den bisher gezeigten Daten ist ersichtlich, dal die Spinrelaxation zwischen den auf-
grund der Elektron-Loch-Austauschwechselwirkung aufgespaltenen Grundzustédnden der
Exzitonen in den Quantenpunkten auf einer Zeitskala abldauft, die die Elektron-Loch-
Rekombination deutlich {ibersteigt. Unter Verwendung eines Ratengleichungsmodells wer-
den in diesem Kapitel absolute Werte fiir 7} aus den Daten extrahiert.

Da durch die Elektron-Loch-Austauschwechselwirkung und der geringen Symmetrie der
Quantenpunkte sich die Grundzustdnde in den untersuchten Quantenpunkten zu Line-
arkombinationen der beiden Spinzustédnde |4+1) ergeben, stellt sich die Frage, inwiefern
die Symmetrie des Systems sich auf die Spin-/Polarisationsdynamik, d.h. die T}-Zeit aus-
wirkt. Durch Anlegen eines externen Magnetfeldes in Faraday Geometrie 148t sich die
Systemsymmetrie auf elegante Weise dndern und so die Dynamik in den Spinzustdnden
|£1) analysieren (siehe [Abschn. 2.3.1)).

5.1 Ein Drei-Niveau-System

In Quantenpunkten &8t sich die Dynamik der Exzitonen unter Vernachldssigung der
dunklen und hoherenergetischen Zustédnde mit einem 3-Niveau-System beschreiben (siehe
z.B. auch [Tsi02, Mac03b]). Die Einbeziehung der dunklen Zusténde bedarf des Spinflips
nur eines Teilchens (Elektron oder Loch). Da die Exzitonen wieder zu einem hellen Zu-
stand zuriickkehren miissen, um zu einer depolarisierten PL beizutragen, handelt es sich
hierbei um einen Prozel hoherer Ordnung. Die Relaxationszeit bestimmt sich in diesem
Fall durch die ldangere der beiden Spinflipzeiten. Nach E. Tsitsishvili et al. kann damit
nicht die Abhéngigkeit der Spinrelaxationszeit von Quantenpunktmaterial und lateraler
QuantenpunktgroBe beschrieben werden [Tsi03].

In |Abb. 5.1/ ist ein solches 3-Niveau-System schematisch dargestellt. Zudem sind die dort
moglichen dynamischen Prozesse durch Pfeile angedeutet. Einerseits soll Rekombination,
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Abb. 5.1: Schema eines Drei-Niveau-Systems. Die Pfeile deuten die beriicksichtigten Prozes-
se, Rekombination ins Grundzustandsniveau |0), Spinflip vom niederenergetischen |Wq) zum
hoherenergetischen | W,) und vom hoherenergetischen zum niederenergetischen Niveau, mit den
entsprechenden Zeitkonstanten T, Tq, und Tyuq. an

d.h. Ubergang von einem der beiden oberen Niveaus ‘\Ilu /d> ins Grundzustandsniveau |0)
mit der Zeitkonstanten 7, zugelassen sein. Andererseits kann es zu einer Besetzungsumver-
teilung zwischen den beiden Niveaus |¥,) und |¥,) kommen. Dabei kann die Umverteilung
abhéngig von der Richtung sein und somit im allgemeinen 74, # 7,4 gelten. Desweiteren
seien die folgenden Betrachtungen auf den Fall beschrankt, in dem jeder Quantenpunkt
mit maximal einem Exziton besetzt ist. Experimentell wurde dies erreicht, indem die An-
regungsdichte so gewahlt wurde, dafl keine Sattigung des Quantenpunktsystems auftrat.
Zur mathematischen Beschreibung der Dynamik soll ein Ratengleichungssystem dienen:

ha(t) = —na(t) (Ti 4 i) ;) (5.1)

nu(t), 1y (t), ng(t), und ng(t) bezeichnen dabei die jeweilige Besetzungszahl” und deren
zeitliche Anderung zu dem Zeitpunkt ¢ der beiden Niveaus |¥,) und |¥,). Mit den An-
fangsbedingungen

IMit Besetzungszahl ist genaugenommen die iiber das Ensemble gemittelte Wahrscheinlichkeit fiir die
Besetzung der Zustéinde |U,,) bzw. |¥;) gemeint.
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ng(t = 0) = nf und ny(t =0) =nd (5.2)
ergibt sich die Losung dieses gekoppelten Differentialgleichungssystems zu:

1,1 1
e_t(TT+7ud+Tdu

)
n,(t) = (ngTdu + Tud ((ng +nj) et(iJrﬁ) — nS))

Tdu, + Tud

1 1

_t(i 1
e ™ Tud  Tdu

na(t) = ) (ngfud o ((ng 1 n®) et ) - nO)) (5.3)

Tdu + Tud

Im Grenzfall langer Spinflipzeiten (d.h. 7xy und 7y x > 7,.) vereinfacht sich diese Losung
Zu:

t

ny(t) = nle ™

t

ng(t) = nbe . (5.4)

Physikalisch entspricht dies einem Fall, indem die beiden Niveaus |u) und |d) voneinan-
der entkoppelt sind. In einem solchen System entspréche die beobachtete Zerfallszeit der
reinen Rekombinationszeit 7,.. Sind jedoch 7,4 und 74, gegeniiber 7, nicht vernachléssig-
bar, so weichen die beobachteten Zerfille auf kurzen Zeitskalen (¢ < Tyq(4y)) davon ab.
Anschaulich stellen die Spinflipprozesse weitere Zerfallskanéle aus dem jeweiligen Niveau
dar.

Aus der Losung des Ratengleichungssystems 1é8t sich die zeitliche Veranderung des Polari-
sationsgrades p(t) unter Beriicksichtigung der Parameter 7,4, T4u, 7, n und nf berechnen.
Der Polarisationsgrad ist gegeben durch

plt) = mE e (5.5)

Daraus und unter Beriicksichtigung der Gleichungen 5.1 ist ersichtlich, dal der Polarisa-
tionsgrad unabhéngig von der Rekombinationszeit 7, ist. Allerdings gilt dies nur insofern
7, fiir beide Niveaus gleich ist.

In [Abb. 5.2/ ist die Losung des Ratengleichungssystems fiir verschiedenen Anfangsbedin-
gungen graphisch dargestellt. Folgende Parameter wurden dafiir gewahlt:
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Tab. 5.1: Parameter die zur Berechnung der Graphen in [Abb. 5.2/ verwendet wurden.

Teilbild a) und b) ¢) und d)

T 300 ps 300ps

Tud T, 10 - 7,

Tdu Tud, 2 * Tud, 10000 - Tyq | Tud, 2 - Tug, 10000 - T4
p(t =0) +0.5 +0.5

Norm. Intensitat

0 500 1000 0 500 1000
Zeit [ps] Zeit [ps]

o
(&)
T

Polarisationsgra@,
o
o
T

05 ," TafTu™1 /”// TafTu™1
e Tafl2 T 7 2100 Tl ]
ud™"r T4/T,~10000f “vd—"r  1,/1,/~10000

=
o
T

0 2000 4000 0 2000 4000
Zeit [ps] Zeit [ps]

Abb. 5.2: Graphische Darstellung der Lisung des Ratengleichungssystems (Glg. 5.1) fir aus-
gewdhlte Parameter (siehe Tab. 5.1. In a) und c) ist jeweils die zeitliche Entwicklung der Be-
setzung des Niveaus |u) nach einer Anfangsbesetzung von nd : nY = 3 : 1 (gestrichelte Linien)
und des Niveaus |d) nach einer Anfangsbesetzung von nl) : ny =1 : 3 (durchgezogene Linien)
gezeigt. In b) und d) ist entsprechend die Polarisationsdynamik dargestellt.

Der [Abb. 5.2 ist zu entnehmen, dafl der Gleichgewichtspolarisationsgrad durch das
Verhéltnis 74, /T.q bestimmt wird. Auf welcher Zeitskala sich dieser einstellt, hingt dabei
vom absoluten Wert der kiirzeren der beiden Relaxationszeiten (hier 7,4) ab.
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5.2 Spinflipzeiten bei nichtresonanter Anregung oh-
ne Magnetfeld

Dies lafit sich nun auf das untersuchte System, bestehend aus den Zustanden |V,) — | X),
|Wy) — |Y) und |0) anwenden. Aus Abb. 4.4/ und [Abb. 4.5 ist zu entnehmen, dafl der
lineare Polarisationsgrad pp(t) (hier Anregung mit 7 linear polarisiertem Licht, d.h.
pr = py) sich in dem beobachteten Zeitintervall nahezu nicht dndert. D.h.; es gilt in
erster Ndaherung:

pr(t) = konst. = pY bzw. pr(t) =0 mit iy = V3 (5.6)

Aus dieser Gleichgewichtsbedingung und unter Verwendung der Glg. (5.1) ergibt sich fiir
das Verhaltnis der beiden Spinflipzeiten:

TXY _ 1—P(1)/
vx 1+p)

(5.7)

Vsp =

Voraussetzung dafiir, dafl die Gleichgewichtsbedingung Glg. (5.6) erfiillt ist, ist entweder
eine Anfangsbesetzung der beiden Niveaus, die dem Gleichgewichtspolarisationsgrad ent-
spricht oder man betrachtet das System im Grenzfall langer Zeiten (¢t >> 7xy,yx). D.h.
mit einer Anfangsbesetzung der Niveaus, die nicht dem Gleichgewichtspolarisationsgrad
entspricht, muf fiir kleine Zeiten (t << 7xy/vx)

pr(t) # 0 (5.8)

gelten. Eine Variation des Anfangspolarisationsgrades ist durch Verdnderung der An-
regungspolarisation (Laserpolarisation) zu erzielen. So sollte bei Anregung mit vertikal
linearpolarisiertem Licht (7X-Polarisation) anfinglich der Zustand |X) stiirker besetzt
sein als der Zustand |Y') und folglich ein negativer Polarisationsgrad zu beobachten sein.
Wenn auBer der Anfangsbesetzung weiter keine Anderung vorliegt, d.h. insbesondere das
Verhiéltnis von 7xy zu 7y x gleich geblieben ist, so ist zu erwarten, dafl dann der Polari-
sationsgrad mit zunehmender Zeit dem Gleichgewichtspolarisationsgrad entgegen strebt.
Das Ergebnis eines eben solchen Experimentes ist in /Abb. 5.3a dargestellt.

Die Messung wurde in diesem Fall unter quasi resonanten Bedingungen durchgefiihrt.
Es ist deutlich erkennbar, da8 der unter 7¥-Anregung erhaltene Polarisationsgrad zeitlich
konstant verlduft (py = 0.355). Wihrenddessen weist der unter 7%-Anregung erhaltene
Polarisationsgrad (px) eine deutliche Variation auf und strebt in der Tat dem unter =¥ -
Anregung erhaltene Polarisationsgrad entgegen.
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Abb. 5.3: a) Polarisationsdynamik in CdSe/ZnSe Quantenpunkten nach Anregung mit m"
linear (schwarz), =% linear (rot) und zirkular (blau) polarisiertem Licht. Die dickeren durch-
gezogenen Linien sind Fits der Daten nach dem im Text beschriebenen Modell. b) Zeitlicher

(X)

Verlauf der m¥X)-Komponente des PL-Signals nach Anrequng mit 7% linear polarisiertem

Licht. Die durchgezogenen Linien sind unter Verwendung der aus a) gewonnenen Werte entspre-
chend berechnete Zerfille. Anrequngsenergie: 2.656eV , Detektionsenergie: 2.579¢V , B = 0T.

In [Abschn. 4.2/ konnte festgestellt werden, dafl selbst unter strikt resonanten Bedingun-
gen kein Polarisationsgrad von py = 1 erhalten wird, sondern nur py =~ 0.8. Dies kann
zumindest teilweise damit erklart werden, dafi es im Quantenpunktensemble auch Quan-
tenpunkte gibt, die durch ihre Symmetrie bedingt, nicht 7%- bzw. 7Y -linear polarisiertes
Licht (z.B. zirkular, elliptisch oder um einen gewissen Winkel zu 7%~ bzw. ¥ gedrehtes
linear polarisiertes Licht) emittieren. Unter der Annahme, dafl dieses Licht gleichermaflen
zu den beiden linearen Polarisationskomponenten 7% bzw. 7Y beitrigt, 148t sich aus dem
beobachteten Polarisationsgrad py = 0.355 der tatséchliche Polarisationsgrad pj. der in
7% bzw. ¥ linear polarisierten Quantenpunkte nach

Py = py /Py (5.9)

berechnen. Dabei bezeichnet pj’ den unter strikt resonanten Bedingungen beobachteten
Polarisationsgrad. Aus dem so berechneten pj = 0.444 ergibt sich das Verhaltnis der
Spinflipzeiten mit Glg. (5.7) zu vgp = 0.385.

Im Rahmen dieses Modells und der genannten Annahmen liefert ein Fit der beiden Da-
tensatze fiir die Spinflipzeiten die folgenden Werte:

Tyx = (4.7£0.5) ns und Txy = (1.8 £0.2) ns.
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Diese Werte konnen nun verwendet werden um die tatsidchliche Rekombinationszeit 7,
zu bestimmen. In [Abb. 5.3b werden die nach Anregung mit 7¥ ) polarisiertem Licht
berechneten Zerfille der 7¥X) Komponenten des PL-Signals mit den entsprechenden ex-
perimentell erhaltenen Daten verglichen. Gute Ubereinstimmung zwischen Experiment
und Theorie ergibt sich fiir 7, = 300 ps. Dies zeigt, dafl die Annahme einer einheitlichen
Rekombinationszeit fiir beide Polarisationskomponenten gerechtfertigt zu sein scheint. Im
Vergleich zur Rekombinationszeit sind die Spinflipzeiten ca. um einen Faktor 10, gréfer.
Damit bestétigt sich die Abschitzung der Groenordnung, die aufgrund der geringen zeit-
lichen Variation des Polarisationsgrades in Kap. 4 angestellt wurde.

Gute Ubereinstimmung zwischen Theorie und Experiment erhilt man ebenfalls, wenn die
durch Anregung mit unterschiedlich linear polarisiertem Licht erhaltenen Werte auf ein
davon unabhéngiges Experiment angewendet werden. Dazu wurde das Quantenpunkten-
semble mit zirkular polarisiertem Licht angeregt, d.h. pr(t = 0) = 0. In [Abb. 5.3al ist
der daraufhin folgende zeitliche Verlauf der linearen Polarisation dargestellt (blau) und
mit dem fiir diese Anregungsbedingung unter der Verwendung der oben erhaltenen Wer-
te verglichen (dicke durchgezogene blaue Linie). Daraus ist desweiteren zu folgern, dafl
die Anfangsbesetzung des Ensembles bei quasi resonanten Anregung keinen deutlichen
Einflufl auf die Polarisationsdynamik hat.

5.3 Spinflipzeiten bei nichtresonanter Anregung im
Magnetfeld

Bisher wurden Spinzustédnde betrachtet, die aufgrund der geringen Quantenpunktsymme-
trie und der Elektron-Loch-Austauschwechselwirkung als Superpositionen der Spin-up-
und Spin-down-Zustéinde beschrieben werden miissen. Da es bei der Verwendung des
Spins als Informationstrager von Interesse ist beliebige Spinzustinde zu generieren, stellt
sich die Frage, ob und inwieweit das Ergebnis aus Abschn. 5.2 auf andere Spinzustédnde
iibertragbar ist. Durch selbstorganisiertes Wachstum der Quantenpunkte ist es praktisch
nicht moglich ganze Ensembles von Quantenpunkten hoher Symmetrie herzustellen. Um
trotzdem die Dynamik der reinen Spinzustéinde untersuchen zu kénnen muf3 die Elektron-
Loch-Austauschwechselwirkung vernachlassigbar gemacht werden. Eine elegante Methode
hierfiir bietet sich durch das Anlegen eines externen Magnetfeldes in Faraday-Geometrie.
Wie aus den Gleichungen in [Tab. 2.1/ ersichtlich, fiihrt dies im Grenzfall hoher Magnet-
felder dazu, dafl selbst bei Quantenpunkten geringer Symmetrie die Eigenzusténde als
reine Spinzustidnde beschrieben werden koénnen. Bildlich 148t ein ansteigendes Magnet-
feld den Zustandsvektor auf der Blochkugel vom Aquator zu den Polen wandern (siche
Abb. 2.3b)). Um die resultierenden Eigenzustédnde optisch zu erzeugen bzw. auszulesen,
bedeutet dies entsprechend fiir den Polarisationsvektor des zu absorbierenden bzw. des
emittierten Lichts, dafl er auf der Poincaré-Kugel ebenfalls zu den Polen wandern muf}

(siche Abb. 2.3a)).
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Das Quantenpunktensemble besitzt aufgrund von Fluktuationen in der Grofle, der Form,
der Verspannung und der Zusammensetzung der einzelnen Quantenpunkte eine gewis-
se Verteilung der Elektron-Loch-Austauschaufspaltung (do.12). Experimentell 148t sich d;
aus polarisationsaufgelosten Messungen an einzelnen Quantenpunkten bestimmen. Zu-
gang zu einzelnen Quantenpunkten erhélt man z.B. durch Erzeugung von Mesen mit
Kantenldngen von wenigen hundert Nanometern (siehe Abschn. 3.4). Aus einer Messung
von ca. 140 Einzellinien an einem mit Mesen strukturierten Teil der Probe (siehe [Abb.
5.4) ergibt sich der Mittelwert des Betrages der Elektron-Loch-Austauschaufspaltung zu
(5_1] ~ 160 peV. Der g-Faktor solcher CdSe/ZnSe-Quantenpunkte betragt typischerwei-
se g ~ 1.6 [Kul99, Pul99]. Damit die Austauschaufspaltung vernachlissigt werden kann,
wurde ein Magnetfeld von B = 7 T angelegt. Dies entspricht nach Glg. (2.14) einer

Zeeman-Aufspaltung von AFE ~ 650 peV. Unter diesen Bedingungen kénnen die beiden
Zustinde in nahezu allen Quantenpunkten als rein |+1) angesehen werden. Aquivalent zu
dem in Abschn. 5.2 beschriebenen Experiment mit linear polarisiertem Licht kann nun
die Spindynamik dieser Zustédnde mit zirkular polarisiertem Licht analysiert werden. Aus
Abb. 5.5 ist erkennbar, dal die Dynamik qualitativ mit der bei B = 0 T iibereinstimmt.
Wieder findet sich eine Anregungsbedingung, bei der der Polarisationsgrad pc nahezu
konstant ist, wdhrend bei anderen Anregungsbedingungen der Polarisationsgrad mit zu-
nehmender Zeit dem Gleichgewichtspolarisationsgrad entgegen strebt. Wendet man auf
diese Daten das oben beschriebene Modell an, so erhélt man fiir die Spinflipzeiten:

40 i

Haufigkeit
N
o

O ﬂ[lﬂrn m

! ! ! ! ! !

-1.0-05 0.0 05 1.0 1.5
Austauschaufspaltundy [meV]

Abb. 5.4: Verteilung der Austauschaufspaltung 6; aus einer Messung an ca. 140 Finzellinien

der Probe S863. Als Mittelwert ergibt sich 61 = 83ueV Die durchgezogene Linie ist ein Fit der
Verteilung mit einer Gauf-Funktion Aexp(—((6; —01)/vV20s,)?) (Varianz: a5, = 90ueV ).
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Abb. 5.5: Polarisationsdynamik in CdSe/ZnSe Quantenpunkten nach Anregung mit o~ und
o zirkular polarisiertem Licht. Die dickeren durchgezogenen Linien sind Fits der Daten nach

dem im Text beschriebenen Modell. Anregqungsenergie: 2.656 eV, Detektionsenergie: 2.579 eV,
B=7T.

T_4 = 2.5 ns und 74— = 1.1 ns.

Offensichtlich sind die unter B = 0 T erzielten Ergebnisse qualitativ auf die reinen
Spinzustinde |+1) iibertragbar. Uberraschend ist, daf die hier erhaltenen Werte ca.
im gleichen Verhéltnis zueinander stehen wie die ohne Magnetfeld erhaltenen Werte.
Aus der deutlich grofieren Aufspaltung der Energieniveaus sollte intuitiv ein geringeres
Verhéltnis erwartet werden. Unter der Annahme, dafl sich der Gleichgewichtspolarisati-
onsgrad (p>* = p(t = o0)) durch eine thermische Besetzung der beiden Niveaus ergibt
(nx = ny exp(—AE/kgT)), ist folgende Relation abzuleiten

(ee)

1—p

exp(AE/kgT) = =

= VgF = AFE = —lfBT hl(l/SF). (510)

AFE bezeichnet hier den Energieunterschied zwischen den beiden Niveaus, kg die Boltzmann-
Konstante und 7' die Temperatur. Mit 7" = 2 K, vgp(B = 0T) = 0.39 und vgp(B =
7'T) = 0.44 berechnet sich daraus AFE zu 165 peV und 145 peV. Zum Vergleich, die
mittlere Austauschaufspaltung aus den in [Abb. 5.4/ dargestellten Daten betréigt 0; = 83
peV. Die Diskrepanz zwischen den Werten fiir B = 0 T kann zumindest teilweise auf
die der Statistik zugrunde liegende Anzahl an Quantenpunkten zuriickgefiihrt werden. Im
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Fall B=7T, wo eine Zeeman-Aufspaltung von ~ 650 ueV erwartet wird, ist eine solche
Erklarung nicht mehr moglich. Anhand der bisherigen Uberlegungen ist dieses Verhalten
nicht nachvollziehbar. Eine mégliche Erklarung ergibt sich aus den Uberlegungen in den
folgenden Abschnitten dieses Kapitels und dem Kap. 6.



Kapitel 6
Wechselwirkung ’kiinstlicher Atome’

1954 wies R. H. Dicke darauf hin, dafl bei der Beschreibung der spontanen Emission eines
Systems von Teilchen die Tatsache zu beriicksichtigen ist, daf alle Teilchen (z. B. Atome
oder Molekiile) mit ein und dem selben Strahlungsfeld wechselwirken [Dich4]. Konse-
quenterweise sollten die einzelnen Teilchen nicht als voneinander unabhéngig betrachtet
werden. Die Existenz einer solchen Wechselwirkung iiber das Strahlungsfeld wiirde in einer
starken Anderung der Abstrahlungscharakteristik des betrachteten Systems resultieren.
Dies ist im allgemeinen unter den Begriffen Superradiance und Subradiance® bekannt.
Der erste experimentelle Nachweis von Superradiance-Effekten in einem Gas gelang N.
Skribanowitz 1973 [Skr73].

Heutzutage ist man in der Lage Systeme zu erzeugen, deren Eigenschaften denen von
Atomen sehr nahe kommen. Beriicksichtigt man die Dichten mit denen solche Strukturen
z.B. epitaktisch (Flidchendichten (n < 10" cm™2) fabriziert werden und die Ausdeh-
nung sich darin befindlicher Teilchen wie Elektronen, Locher und Exzitonen, so kann
davon ausgegangen werden, dafl sie von einander getrennte Systeme darstellen. Seit eini-
gen Jahren werden enorme Anstrengungen unternommen zumindest zwei solcher Quan-
tenpunkte miteinander zu koppeln. Hauptsachlich motiviert durch die Ideen Baustei-
ne fiir neuartige Informationsverarbeitende Gerédte zu entwickeln, wurden bereits un-
terschiedliche Arten der Wechselwirkung zwischen Quantenpunkten realisiert (siche z.B.
[Bay01, Ouy03, Kre05, Bac05, Lee05]). Die typische Reichweite dieser Wechselwirkungen
beschriankt sich auf maximal wenige Nanometer.

In Bezug auf das Strahlungsmodell von Dicke, stellt sich die Frage, ob Quantenpunktsyste-
me moglicherweise ebenfalls Anzeichen fiir eine Art kooperativer Strahlung aufweisen und
in diesem Sinne als iiber ihr Strahlungsfeld gekoppelte Quantensysteme anzusehen sind.
Die Reichweite dieser Wechselwirkung wire alleine auf Grund ihrer Art von der Gréflen-
ordnung der Wellenléinge des emittierten Strahlungsfeldes. Desweiteren sei angemerkt,
daB die Kopplung von Quantenpunkten iiber ein Strahlungsfeld sogar in Uberlegungen
fiir Quantencomputer beriicksichtigt wird [Bio(2].

'Die Abstrahlungsrate ist deutlich erhoht - bis hin zur Abstrahlung von einem Puls.
2Die Abstrahlungsrate ist deutlich verringert- bis hin zur kompletten Unterdriickung der Abstrahlung.

7
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Es wurde bereits von Jodoin 1974 vermutet, dafl Superradiance-Effekte selbst in (inhomo-
gen verbreiterten) Festkorpersystemen zu beobachten seien [Jod74]. Es ist wohl bekannt,
dafl Quantenpunkte in einem Ensemble im allgemeinen nicht alle identisch zueinander
sind. Dennoch, mag die Moglichkeit fiir eine Wechselwirkung der Quantenpunkte iiber
ihr Strahlungsfeld bestehen [Sha00]. Jingste theoretische Untersuchungen zeigen, dafl
Ensembles von CdSe Quantenpunkten entsprechende Charakteristika aufweisen konnten
[Par05].
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6.1 Bestimmung der Quantenpunktdichte

Eine Bestimmung der Quantenpunktdichte (Dichte nulldimensionaler Zusténde) in einer
epitaktisch gewachsenen Halbleiterprobe kann z.B. durch optische Spektroskopie erfol-
gen. Dazu werden mit Methoden der Nanostrukturierung Mesen auf der Probe erzeugt,
die aufgrund ihrer mitunter sehr geringen Abmessungen (Kantenldngen im Bereich klei-
ner als 100 nm) zum Teil nur noch einzelne Quantenpunkte enthalten. In /Abb. 6.1 wurde
dies exemplarisch an einer Probe mit CdSe/ZnSe Quantenpunkten (Probe S0863) durch-
gefithrt. Durch Abzéhlen der einzelnen Linien erhélt man eine Quantenpunktdichte von
n = 10" em=2. Der sich daraus ergebende mittlere Abstand dop zwischen den Quanten-
punkten ist somit EQ p ~ 3bnm. Da die laterale Ausdehnung der Quantenpunkte nur ca.
6-10 nm [Kiim98] betrdgt und die Exzitonen in CdSe bzw. ZnSe einen Bohr-Radius von
5.3 nm bzw. 9nm besitzen, kann ein direkter Uberlapp der Wellenfunktionen von Exzito-
nen in benachbarten Quantenpunkten ausgeschlossen werden. Damit sollte die Annahme,
dafl die betrachteten Quantenpunkte voneinander getrennte und unabhéingige Objekte
sind gerechtfertigt sein.

Es sei hier noch ausdriicklich darauf hingewiesen, dafl dieser Abstand deutlich geringer ist
als die Wellenlinge der von den Quantenpunkten emittierten Strahlung \,qq ~ 480nm?.

+— Mesa:
:9
? 25um
e
k= 1um
=
o) 350nm
Z

175nm

| | | | | |

470 475 480 485 490 495
Wellenlange [nm]

Abb. 6.1: PL-Spektren der Probe S0863 von unterschiedlich groffen quadratischen Mesen mit
den Kantenlingen a = 25um, 1um, 350nm und 175nm. Die Quantenpunktdichte kann mit
n < 1011 ¢cm™? angegeben werden. (Anregung mit: Apgser = 364nm.)

3Da die Quantenpunkte in ZnSe (zwischen zwei Schichten mit 50 nm und 25 nm) eingebettet sind,
sei noch die effektive Wellenldnge im Material mit ca. 180 nm erwéhnt (Brechungsindex ZnSe: ~ 2.7 bei
T = 1.5 K). Damit ist auch sie grofer als der mittlere Quantenpunktabstand.
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6.2 Die PL-Emissionsrate

Aus den Messungen zur Polarisationsdynamik konnten im Kap. 5/ Spinrelaxationszeiten
bestimmt werden, die ca. 10-mal langer als die Rekombinationszeit der Exzitonen sind.
D.h., die beiden hellen Grundzustinde des Exzitons kénnen in erster Nédherung als ent-
koppelt angesehen werden. Da es sich gezeigt hat, dal 7 x > 7xy gilt, wird im Folgenden
hauptséchlich der |Y')-Zustand betrachtet. Dabei soll zunéchst die Zerfallszeit des von den
Quantenpunkten emittierten PL-Signals genauer untersucht werden.

6.2.1 Spektrale Abhingigkeit

Abbildung 6.2 vergleicht die zeitliche Entwicklung der PL-Intensitdt am Maximum des
PL-Spektrums nach Anregung mit einem 1.5 ps Laserpuls fiir zwei verschiedene Wel-
lenlangen Ap4ser- Diese Daten stammen von einer 100 pm Mesa (quasi unstrukturierte
Probenfliche), wobei mit 7Y polarisiertem Licht angeregt wurde und eben dieselbe Po-
larisationskomponente des PL-Signals detektiert wurde. Im Fall nicht resonanter Anre-
gung (Argser = 418 nm) erhédlt man mit einer einfach exponentiellen Fitfunktion eine
Zerfallszeit von 7,y = 390 ps. Interessanterweise erfolgt bei quasi resonanter Anregung
(ALaser = 463 nm) eine deutliche Abnahme der Lebensdauer auf 7,y = 270 ps. Ein solcher
Unterschied kann in diesem Fall nicht durch einen langsamen Nachfiillprozess erklért wer-
den, da keine hoheren Zustédnde im PL-Signal sichtbar sind. Zudem ist bekannt, dafl die

10° L
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=
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Abb. 6.2: Zeitlicher Verlauf der PL-Intensitdt am Maximum des PL-Spektrums nach nicht
resonanter Apgser = 418.8nm (schwarze Linie) und quasi resonanter Apgser = 463.2nm (rote
Linie) Anregung. Die Zerfallszeiten lassen sich zu T(nyy = 390ps (nicht resonant) 7,y = 270ps

(quasi resonant) bestimmen.
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Abb. 6.3: a) Spektrale Variation der PL-Zerfallszeit nach nichtresonanter (Vierecke) und re-
sonanter (Dreiecke) Anregung. b) Verhiltnis der links gezeigten Verliufe der PL-Zerfallszeiten.
AN bezieht sich auf die Wellenlinge des Maximums des PL-Signals (AN = 0 nm gepunktete Li-
nie ). Auf beiden Seiten wurde jeweils das bei nicht resonanter Anregung erhaltene PL-Spektrum
zum Vergleich mit angegeben (gestrichelte Linie).

Relaxation in den Grundzustand typischerweise auf einer Zeitskala von 1 ps oder kiirzer
stattfindet [Gin99]. Eine Anderung der Relaxation in den Grundzustand wiirde sich zudem
hauptséchlich im Anstieg des PL-Signals bemerkbar machen. Es sei angemerkt, dafl die
Experimente bei Anregungsdichten durchgefithrt wurden, welche nicht zu einer Séttigung
des Quantenpunktsystems gefithrt haben. Eine Anderung der Anregungsdichte um ca. 4
GroBlenordnungen ergab dabei in beiden Féllen (quasi und nicht resonant) keine Verande-
rung der Zerfallszeiten. Somit kénnen Relaxationsmechanismen, Multiexzitongeneration
(z.B. Biexzitonen?), ausgedehnte exzitonische Zustéinde und/oder Sittigungseffekte nicht
verantwortlich fiir das beobachtete Verhalten sein. Zudem sollten diese Mechanismen al-
le Quantenpunkte gleichermafien beeinflussen. D.h. Quantenpunkte, die im Zentrum des
PL-Spektrums emittieren sollten die gleiche relative Anderung der strahlenden Lebens-
dauer erfahren wie Quantenpunkte, die an den Réndern des Spektrums emittieren.

Um dies zu iiberpriifen wurde die spektrale Abhéngigkeit der Zerfallszeit fiir beide Anre-
gungsbedingungen bestimmt (siehe Abb. 6.3a). Wihrend nach quasi resonanter Anregung
eine in etwa lineare Abhéngigkeit zwischen Emissionswellenldnge und Zerfallszeit zu beob-
achten ist, ist bei nicht resonanter Anregung zunéchst ein stiarkerer Anstieg der Zerfalls-
zeit zu erkennen bevor diese séttigt, sogar leicht abnimmt und dann wieder anzusteigen
scheint. Berechnet man das Verhéltnis zwischen nicht resonanter und quasi resonanter Zer-
fallsrate (7, /7,,) so zeigt sich, daf8 die stirkste Variation in der Mitte des PL-Spektrums
auftritt und in ihrer Wellenldnge mit der des PL-Maximums sehr gut iibereinstimmt (Abb.
6.3b). Somit kénnen die oben angesprochenen Effekte (Séttigung, Mulitiexzitonbildung,..)

4Wie von Bacher et al. [Bac99] demonstriert ergibt sich das Verhiiltnis von Exziton zu Biexzitonlebens-
dauer in derartigen Quantenpunkten zu ca. 1. D.h. von diesem Proze8 ist keine Anderung der Zerfallszeit
zu erwarten.
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als Ursache fiir Anderung der Lebensdauer ausgeschlossen werden. Der in /Abb. 6.3 aufge-
zeigte Sachverhalt 148t nun eine Interpretation zu, die anzweifelt, dafi die Quantenpunkte
im untersuchten Ensemble sich voneinander unabhéngig verhalten:

In erster Ndherung spiegelt die Form des PL-Spektrums die Verteilung der Grundzu-
standsenergien der Exzitonen in dem Quantenpunktensemble wieder. Demzufolge ist die
Dichte der Quantenpunkte mit einer bestimmten Grundzustandsenergie in der Mitte die-
ser Verteilung am hochsten. Offensichtlich ist auch das Strahlungsfeld dort am dichtesten.
Beriicksichtigt man dies, so kommt man auf die eingangs dieses Kapitels gestellte Frage
zuriick. Sind Quantenpunkte, die eine gegenseitigen Abstand aufweisen, der geringer ist
als die Wellenlénge ihrer emittierten Strahlung wirklich als voneinander unabhéngige Sy-
steme anzusehen?

Bei der 1954 von Dicke betrachteten Strahlung eng benachbarter identische Atome stellte
sich heraus, daf3 sich bei sogenannter kooperative Strahlung die Emissionsrate dndert. Ko-
operative Strahlung ist aber nicht nur fiir quantenmechanische Systeme typisch, sondern
kann auch in klassischen Systemen beobachtet werden, wie z.B. bei zwei dicht nebenein-
ander plazierten Stimmgabeln [Lam72]”. Allgemein gesprochen koppeln die benachbarten
Ostzillatoren iiber das gemeinsame Strahlungsfeld. Die Ausprigung kooperativer Strah-
lungseffekte hangt dabei von der Anzahl der Oszillatoren, deren gegenseitigen Abstand
sowie deren relativen Phase und damit von der Homogenitét des betrachteten Ensembles
ab. Aus diesem Grund sollen nun drei weitere Betrachtungen angestellt werden:

1. Es soll untersucht werden ob sich die beobachtete Anderung der Rekombinationsraten
durch die theoretisch zu erwartenden Abhéngigkeiten von der Quantenpunktanzahl und
dem Quantenpunktabstand beschreiben 148t.

2. Sodann soll die Betrachtung des zeitlichen Verlaufs der PL-Intensitét strikt resonant
erfolgen. Einerseits tritt durch die Anregung in den Quantenpunktgrundzustand keine
Relaxation auf. Andererseits wird bedingt durch die geringe spektrale Breite des Laser-
pulses nur ein geringer Teil der Quantenpunkte im Ensemble angeregt (siehe Abb. 4.1)).
Dieser Teil der Quantenpunkte ist zudem wegen der schmalen Linienbreite des Lasers im
Vergleich zum PL-Spektrum der Quantenpunkte spektral homogener als das Ensemble.
3. Unter quasi resonanten Anregungsbedingungen wird die Anzahl der moglicherweise mit-
einander wechselwirkenden Quantenpunkte reduziert, indem Mesenstrukturen mit Gréfien
bis in den Bereich einiger zehn Nanometer in die Probenstruktur geétzt werden.

SHier zeigt sich, dal die Abnahme der Schallamplitude des Gesamtsystems vom anfinglichen Phasen-
unterschied A¢ der Anregung abhéngt. Im Vergleich zu einem System bestehend aus nur einer Stimmga-
bel, erfolgt die Abnahme schneller bei gleichphasiger Anregung (A¢ =0 — A = Ay = A), langsamer
bei gegenphasiger Anregung (A¢p =7 — A} = A A AY = —A) und nahezu gleich schnell bei Anregung
mit einem Phasenunterschied von A¢ = 7/2 (AY = A A A9 = 0). A und AY bezeichnen hierbei die
Schwingungsamplituden der beiden Stimmgabeln zum Zeitpunkt der Anregung (¢ = 0).
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6.2.2 Funktionale Abhingigkeit

Entsprechend dem Modell von Dicke kann sich ein System bestehend aus N (identischen)
Oszillatoren in einem Zustand befinden in dem die Emissionsrate durch N/7 gegeben ist
(siehe z.B. [Sha00]). 1/7 bezeichnet dabei die Emissionsrate eines isolierten Oszillators.
D.h. tritt in einem System aus N Oszillatoren eine Kopplung der Oszillatoren iiber ihr
Strahlungsfeld auf, so skaliert dies linear mit der Anzahl der Oszillatoren.

Desweiteren zeigen beispielsweise G. Parascandolo und V. Savona [Par05], daf eine Wech-
selwirkung iiber das Strahlungsfeld einen langreichweitigen Charakter aufweist. Sie geben
die Abhéngigkeit der Wechselwirkung vom gegenseitigen Abstand der Quantenpunkte (R)
mit 1/R an. Insgesamt sollte sich die Emissionsrate bedingt durch eine Strahlungskopp-
lung entsprechend einer Funktion

f(N,R) =N - (6.1)

1
R
andern. Diese funktionale Abhéngigkeit kann anhand des PL-Signals des Quantenpunk-
tensembles untersucht werden.

In erster Néherung ist die Intensitdt (I) des PL-Signals proportional der Zahl (N()))
der an der jeweiligen Wellenldnge (\) emittierenden Quantenpunkte. Dies gilt in gleicher
Weise fiir die Quantenpunktdichte (pgp(A)). Aus dieser kann auf den mittleren Abstand
der Quantenpunkte geschlossen werden. Fiir den Quantenpunktabstand gilt:

1 1 1
R()\) x o o 6.2
W Veep(D) VN VI 2
Damit kann |Glg. 6.1 wie folgt formuliert werden:
FIN(A), R(A)) o< f(I(A) =1 - v/1(N) (6.3)

Der qualitative Verlauf der Funktion f(N, R) kann demnach aus dem PL-Spektrum er-
halten werden.

Dies soll nun mit dem spektralen Verlauf der Anderung der Emissionsrate verglichen wer-
den. Dazu wird sowohl das PL-Signal wie auch die Anderung der Emissionsrate normiert.
Im Fall der Anderung der Emissionsrate ist die Anderung auf den Fall 7, s/ res = 1 20
beziehen. D.h. man berechnet: 7, es/7rres — 1. Der Vergleich beider Verldufe in [Abb. 6.4
zeigt eine sehr gute Ubereinstimmung beider Kurven. Damit ist gezeigt, daB sowohl die
Anzahl wie auch der gegenseitige Abstand der Quantenpunkte untereinander die Ande-
rung der Emissionsrate wie sie beobachtet wird bedingen. D.h. der beobachtete Effekt
kann durchaus auf eine Strahlungskopplung der Quantenpunkte zuriickgefiithrt werden.
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Abb. 6.4: Rot (gestrichelt): Die nach der Theorie zu erwartende spektrale Abhingigkeit der
Anderung der Emissionsrate (normiert). Zur Berechnung der Kurve wurde das PL-Signal des

Quantenpunktensembles bei nicht resonanter Anregung verwendet. Schwarz (durchgezogen): Nor-
mierte gemessene Anderung der Emissionsrate aus|Abb. 6.3.

6.2.3 Resonante Dynamik

Die resonante Anregung fithrt wie aus Kap. 4 bekannt, zu einem hoheren Anfangspo-
larisationsgrad (sieche Abb. 6.5)). Es stellt sich jedoch heraus, daf8 sich die beobachtete
Dynamik nicht mit dem in [Kap. 5 vorgestellten Modell beschreiben 148t. Dies deutet auf
eine modifizierte Relaxationsdynamik unter strikt resonanten Bedingungen hin. Da im
Vergleich mit dem theoretisch zu erwartenden Verlauf insbesondere der Polarisationsgrad
nach Anregung mit 7% linear polarisiertem Licht eine deutlich geringere Variation auf-
weist (siehe Abb. 6.5a), haben sich scheinbar die Relaxationsprozesse verlangsamt. Fiir
die berechneten Kurven wurden hierbei die in /Abschn. 5.2 bestimmten Zeiten verwendet,
sowie eine Rekombinationszeit von 7, = 200 ps angenommen. Eine langsamere Spinrela-
xation jedoch, sollte in Bezug auf das 3-Niveau-System zu einem geringeren Unterschied
zwischen den Zerfallszeiten der beiden Polarisationskomponenten (7Y und 7%) fiihren.
Unter Beriicksichtigung der offensichtlich schnelleren Rekombinationszeit und der Rela-
xationszeiten 7y x = 4.7 ns bzw. 7xy = 1.8 ns ergibt sich wie in /Abb. 6.5b zu sehen nur
ein geringer Unterschied. Dies steht in Kontrast zur experimentellen Beobachtung.

Der vorhandene grofie Unterschied deutet an, daf§ die beiden Exzitonzusténde |X) und
1Y) unter strikt resonanten Bedingungen einen Unterschied in der Rekombinationszeit
entwickelt haben. Im Fall quasi resonanter Anregung scheint dieses Phénomen deutlich
unterdriickt zu sein, da ansonsten ein merklich zeitlicher Anstieg des Polarisationsgrades
nach Anregung mit 7 linear polarisiertem Licht beobachtet werden miifite. In [Abschn.
5.2 wurde festgestellt, daB allein eine Anderung des Anfangspolarisationsgrades keinen
deutlichen Einflu} auf die Polarisationsdynamik hat. Somit kann das Auftreten des Un-
terschieds in der Zerfallszeit der beiden PL-Komponenten auf die kohédrente Anregung
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Abb. 6.5: a) Polarisationsdynamik nach resonanter Anregung mit m° (schwarz) und ™ (rot)
linear polarisiertem Licht. b) Zeitlicher Verlauf der pi¥ (schwarz) und der pi™ (rot) Komponente
des PL-Signals nach Anrequng mit entsprechend ko-polarisiertem Licht. Die glatten durchgezo-
genen Linien stellen jeweils den nach|Kap. 5 zu erwartenden Verlauf dar.

und/oder die hthere Homogenitit des angeregten Ensembles zuriickgefiihrt werden. Eine
mogliche Erklirung des beobachteten Effekts kann gegeben werden, wird die Existenz
einer superradianten Strahlungskopplung und ein Unterschied in der Dichte der Quanten-
punkte fiir unterschiedliche kristallographische Richtungen angenommen.

Eine solche anisotrope Quantenpunktdichte kénnte folgendermaflien begriindet werden.
Aus der Polarisationsdynamik nach quasi resonanter Anregung konnte bereits abgeleitet
werden, dafl in dem untersuchten Quantenpunktensemble {iberwiegend der |Y')-Zustand
der energetisch niedrigste Zustand ist. Dementsprechend besitzen die Quantenpunkte vor-
nehmlich entlang einer Richtung eine leicht gréfere laterale Ausdehnung. Bei zufilliger
Verteilung der Quantenpunkte in der Ebene, ergibt sich so eine richtungsabhéngige Dichte
der Quantenpunkte. Existiert eine Wechselwirkung der Quantenpunkte iiber ihr Strah-
lungsfeld, so ist konsequenterweise mit einem Unterschied in den Emissionsraten fiir die
verschiedenen linearen Polarisationskomponenten zu rechnen.

6.2.4 Wegnahme von Quantenpunkten

Um eine Kopplung der Quantenpunkte zu beweisen, wére es wiinschenswert die evtl.
vorhandene Wechselwirkung zu unterdriicken um so die Kopplungseffekte aufzuheben.
Intuitiv der einfachste Ansatz dieses Ziel zu erreichen, besteht darin die Zahl benachbar-
ter Quantenpunkte zu reduzieren, indem man Quantenpunkte wegnimmt. Dies 148t sich
schrittweise dadurch erzielen, indem man Mesen unterschiedlicher Grofle in die Halblei-
terstruktur dtzt. Ein Stiick der untersuchten Probe wurde dazu mit quadratischen Mesen
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Abb. 6.6: Links: Zerfallszeiten am Maxzimum des PL-Signal von jeweils unterschiedlich grofien
Mesen bei quasi resonanter Anrequng. Die gestrichelte Linie kennzeichnet die Zerfallszeit im
Fall des unstrukturierten Teils der Probe (100 pm Mesa). Bildeinschub: Zeitlicher Verlauf des
PL-Signals am Mazimum des PL-Spektrums des unstrukturierten Teils der Probe (schwarz) und
eines MMF's mit 60 nm Mesen (rot). Rechts: Wie links nur bei nicht resonanter Anregung.

der GroBlen 1000 nm x 1000 nm bis 60 nm x 60 nm strukturiert. Zum Zweck der sta-
tistischen Mittelung wurden diese Mesen jeweils zu Feldern mit 100 ym Kantenldnge in
gegenseitigen Absténden von 1 pm, 2 pm, 5 gm und 10 pgm angeordnet (siehe Abb. A.2
im Anhang) (Multi-Mesen-Felder (MMFs)). Auf diese Strukturen werden nun die selben
Anregungsbedingungen wie schon in/Abb. 6.2 und Abb. 6.3 angewandt. Die Bildeinschiibe
der 'Abb. 6.6 zeigen einen Vergleich der Zerfallszeiten der PL-Signale von einem unstruk-
turierten Teil der Probe und einem MMF mit 60nm-Mesen. Es ist zu beobachten, dafl im
Fall der 60nm-Mesen die Emissionsrate deutlich reduziert ist. Bei quasi resonanter Anre-
gung nimmt, wie im linken Teil der /Abb. 6.6 zu sehen ist, die Zerfallszeit mit Abnahme
der Mesenfliche monoton zu. Dies steht im Gegensatz zu einer erwarteten Verkiirzung der
Exzitonlebensdauer, die aufgrund der Erzeugung von zusétzlichen Rekombinations- bzw.
Verlustkanilen an den Mesenoberflichen auftreten sollte.

Durch Verringerung der Flache nimmt die Gesamtzahl der Quantenpunkte ab und damit
auch die Wahrscheinlichkeit dafiir, daf§ ein Quantenpunkt mit einem anderen in Wech-
selwirkung tritt. Die Zahl an Quantenpunkten in einer solchen 60nm-Mesa kann mit der
aus |Abb. 6.1/ bestimmten Quantenpunktdichte zu < 4 angegeben werden. Somit kann
davon ausgegangen werden, dafl Effekte aufgrund einer Wechselwirkung zwischen den
Quantenpunkten im Vergleich zum unstrukturierten Fall stark reduziert sind. An dieser
Stelle ist zu bemerken, daB eine Anderung des gegenseitigen Mesenabstandes von 1 pum
bis 10 pm innerhalb der MMFs keine Einflufl auf die Dynamik hat. Jedoch sei darauf
hingewiesen, daf selbst bei Mesen mit Kantenldngen von 300 nm noch eine Anderung der
PL-Zerfallszeit zu beobachten ist. D.h., plaziert man Quantenpunkte in einem mittleren
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Abstand von 150 nm in der Umgebung von anderen Quantenpunkten, so beeinflult dies
immer noch die Emissionsrate. Somit kann angenommen werden, dafl die Reichweite der
Wechselwirkung zwischen den Quantenpunkten mindestens der Groflenordnung von 150
nm entspricht.

Wird das gleiche Experiment mit unter nicht resonanten Anregungsbedingungen durch-
gefiihrt, so zeigt sich keine deutliche Anderung der PL-Zerfallszeit iiber den gesamten Be-
reich der untersuchten Mesengréfien (Abb. 6.6 rechts). Damit kann ausgeschlossen werden,
dafl das unter quasiresonanter Anregung beobachtete Verhalten Ergebnis eines durch die
Erzeugung der Mesenstrukturen bedingten verianderten Verspannungsprofils in der Probe
ist.

6.2.5 Diskussion der geringen Emissionsraten

Bei der Interpretation der langen Exzitonlebensdauern in den beiden Féllen, nicht reso-
nante Anregung des unstrukturierten Teils der Probe und resonante Anregung des 60 nm
MMAs, ist jedoch Vorsicht geboten. Die Anwendung nicht resonanter Anregungsbedin-
gungen entfernt keine Quantenpunkte und verédndert auch nicht die Grundzustandsenergie
der Exzitonen. Somit sollten in diesem Fall die Quantenpunkte immer noch miteinander
wechselwirken. Wie bereits erwéhnt kann eine Kopplung iiber das Strahlungsfeld auch zu
einer Reduktion der Emissionsrate fithren (siche z.B. auch [Dich4, Lam72]). Was eintritt,
Verstarkung oder Verringerung der Emissionsrate, hingt mafigeblich von der Phase der
Anregung in den Quantenpunkten ab. Nicht resonante Bedingungen begiinstigen dabei
aufgrund der stattfindenden Relaxationsprozesse die statistische Verteilung der Phase bei
der Anregung der Quantenpunktgrundzustinde. Trotzdem kann Kohérenz bei quasi reso-
nanter Anregung zum Teil erhalten bleiben [F1i01].

Zusétzlich zur Dephasierung durch Relaxation sollten auch andere Prozesse bei der Inter-
pretation der geringen Emissionsraten beriicksichtigt werden. Dazu gehort vornehmlich
die Erzeugung von Ladungstrigern in den bzw. in der Umgebung der Quantenpunkte.
Die Anwesenheit von Ladungstrigern wiirde bedingt durch den Stark-Effekt den Uber-
lapp von Elektron- und Lochwellenfunktion modifizieren. Damit ergibt sich zum einen
eine gednderte Energieniveaustruktur im Quantenpunkt, sowie eine Reduktion der Re-
kombinationsrate. Der Einflul von lokalen elektrischen Feldern auf die Rekombination
von Exzitonen in Quantenpunkten und der damit verbundenen Emission von Photonen ist
bekannt aus Messungen des Stark-Effekts durch Anlegen externer Felder [Emp97, Seu01],
bzw. durch Messungen zur spektralen Diffusion [Seu00, T00]. Im Fall der nicht resonan-
ten Anregung gibt es in der Tat Anzeichen dafiir, dafl Ladungstréger generiert werden.
So ist z.B. der /Abb. 6.7 zu entnehmen, dafl der genaue Verlauf der gemessene Lebensdau-
er der Exzitonen bei Anderung der Anregungsbedingungen davon abhingt von welcher
Wellenlénge aus man die Messung beginnt. Werden Ladungstriger in der Umgebung der
Quantenpunkte erzeugt, so konnen diese dort auf Zeitskalen von bis zu einigen Minuten
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Abb. 6.7: Zerfallszeit am Mazimum des PL-Signals bei Anderung der Anrequngsbedingungen
von (A) quasi resonant zu nicht resonant (Dreiecke) und (B) nicht resonant zu quasi resonant

(Quadrate).

verweilen [Seu(0].

Die Erzeugung von Ladungen kann aus den folgenden Griinden alleine jedoch nicht die
spektrale Abhéngigkeit der relativen Anderung der Emissionsraten erkliren (siehe [Abb.
6.3 und |/Abb. 6.4). Bei nicht resonanter Anregung im Barrierematerial kann davon aus-
gegangen werden, dafl die Wahrscheinlichkeit der Ladungserzeugung ortsunabhéngig ist.
D.h. die Wahrscheinlichkeit eine Ladung in einem Quantenpunkt bzw. in der Umgebung
eines Quantenpunktes zu finden, ist fiir alle Quantenpunkte gleich. Zudem skaliert das
elektrische Feld einer Punktladung entsprechend 1/R? mit dem Abstand. In einem Ab-
stand von 35 nm ist der Wert des elektrischen Feldes einer einzelnen Punktladung in ZnSe
(statische Dielektrizititskonstante: €z,s. = 9.2€g) bereits auf 1.27 kV/cm abgefallen. Im
Vergleich zu Messungen bei denen ein externes elektrisches Feld angelegt wurde, ruft
ein Feld dieser Stérke einen vernachléssigbar geringen Stark-Effekt hervor [Seu01]. Der
Einfluf einer Ladung in/bei einem Quantenpunkt auf einen benachbarten Quantenpunkt
ist demnach sehr gering und eine Abhéngigkeit vom gegenseitigen Quantenpunktabstand
kann ausgeschlossen werden. Desweiteren sei auch erwéihnt, dafi im Fall von InAs/GaAs
Quantenpunkten sich die PL-Emissionsraten beim Ubergang von nicht resonanter zu strikt
resonanter Anregung nur um eine Faktor von ca. 1.2 &ndern [Pai00]. Im Gegensatz dazu
betréigt der Faktor bei den hier untersuchten CdSe/ZnSe Quantenpunkten ca. 1.5. Dies
entspricht dem von Parascandolo und Savona theoretisch vorhergesagten Verhalten, nach
dem sich eine iiber das gemeinsame Strahlungsfeld vermittelte Wechselwirkung bei CdSe
Quantenpunkten stirker auspréigen sollte als im Fall von InAs Quantenpunkten [Par(5).
Ein EinfluB} von evtl. an den geédtzten Oberflichen entstandenen Defekten kann Ausge-



39

10 ——10A &
=§ i i
s |
c
s | |
= 10%) .
£ |
s i
z |

10% |

10* 10° 10°
Tatsachliche Mesaflache [Ain
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schlossen werden, da man fiir diese Art Quantenpunkte keine spektrale Diffusion aufgrund
des Atzprozesses hat nachweisen konnen [Seu00]. Stattdessen wird die Hauptursache fiir
das Auftreten spektraler Diffusion und damit von Ladungstréagern in der Umgebung der
Quantenpunkte im Vorhandensein von beim Wachstum entstandenen Stapelfehlern gese-
hen. Im Fall der hier untersuchten Quantenpunkte, die durch die Ablagerung von nominell
1.3 Monolagen CdSe auf ZnSe entstanden sind, wird keine Bildung solcher Stapelfehler
beobachtet [Pas02].

Abschlieflend sei erwahnt, dafl die zeitintegrierte, von den Mesen emittierte PL-Intensitét
linear mit der (tatséchlichen) Mesenfliche A skaliert (siehe [Abb. 6.8). Die tatséchliche
Mesenflache wurde aus Feldemissionsmikroskopaufnahmen bestimmt. Die Kantenldngen
sind ca. 40 nm grofler als die nominelle Mesenflédche. Der Ursprung der Abweichungen bei
ca. 150 nm, 300 nm, 600 nm und 900 nm sind zur Zeit noch nicht vollstéandig geklart, kann
aber vermutlich auf Interferenzeffekten bedingt durch die Mesenstrukturen zuriickgefiihrt
werden. Das Vorhandensein bereits von nur relativ geringen elektrischen Feldern (ca. 10*
kV/cm?) wiirde zu einer zusitzlichen Verringerung der Intensitdt um eine Faktor von ca.
10 fithren [Seu01].

Demnach ist zu folgern, da8 die beobachteten Anderungen der Emissionsrate nicht haupt-
séchlich durch Trennung der Elektron- und Lochwellenfunktionen aufgrund lokaler Ladun-
gen hervorgerufen werden. Die Ergebnisse der durchgefithrten Messungen kénnen somit
als starkes Indiz fiir eine Kopplung der Quantenpunkte iiber ihr Strahlungsfeld gewertet
werden.






Kapitel 7

Koharente Dynamik lokal
wechselwirkender Spins

Im Hinblick auf die Realisierung spinbasierter informationsverarbeitender Bauelemen-
te werden verschiedenste Ansétze diskutiert [Wol01, [Aws02]. Insbesondere bilden Halb-
leiterstrukturen die Basis fiir eine Vielzahl an Konzepten fiir solche Bauelemente so-
wohl fiir die Spintronik (z.B. Spingleichrichter [Fie99], Spinfilter [Slo03], Spintransito-
ren [Dat90, Kan98|) als auch die Quanteninformationsverarbeitung[Los98]. Selbst fiir
die Kombination beider, einer kohérenten Spintronik, werden bereits Halbleiterstruktu-
ren angedacht [Aws04]. Wegen ihrer vielversprechenden Skalierbarkeit erhalten besonders
Quantenpunkte viel Aufmerksamkeit. Wie bereits in Kap. 4 gesehen unterstiitzt ihre dis-
krete Zustandsdichte die Stabilitdt moglicher Spinkonfigurationen sowohl von Elektronen
wie auch von Loéchern. Von besonderem Interesse sind semimagnetische Quantenpunkte
[Los98, [Efr01], da aufgrund der Austauschwechselwirkung zwischen Ladungstrigern und
magnetischen Momenten im Kristallgitter ein Einflul sowohl auf die Spinflipcharakteristik
als auch die Kohérenzzeiten zu erwarten ist. Zudem bietet sich die Maglichkeit der Uber-
tragung von Spininformation zwischen den beiden Spinsystemen. Da diese beiden Arten
von Spintrigern (Mn?*"-Tonen und Exzitonen) wegen ihrer unterschiedlichen g Faktoren
leicht unterschieden werden konnen, stellen sie ideale Teilsysteme dar um Informationen
iiber die Spin-Spin-Wechselwirkung in Quantenpunkten zu erhalten.

Die kohérenten Eigenschaften nicht-magnetischer Quantenpunkte wurden bereits intensiv
untersucht (siehe z.B. [F1i01, (Gup02, F1i04, Tar04al). Die daraus erhaltenen langen Spin-
kohérenzzeiten fiir Elektronen und Locher unterstiitzen die Idee, den Spinfreiheitsgrad
in der Spintronik wie auch der Quanteninformationsverarbeitung zu verwenden, nach-
haltig. Im Gegensatz dazu blieben Untersuchungen an semimagnetischen Quantenpunk-
ten bisher auf nicht-kohérente Eigenschaften der Spin-Spin-Wechselwirkung beschrankt
[Seu02, Jia03, Hun04]. Dies trifft auch auf Untersuchungen an einzelnen semimagnetischen
Quantenpunkten zu [Bac02, Mac03a].

Loder engl.: quantum information processing und quantum computation

91



92

In diesem Kapitel wird zunéchst eine Charakterisierung der Quantenpunktproben durch-
gefiihrt. Dies beinhaltet eine Untersuchung der Auswirkung des Einbaus von Mn?*-Ionen
in die Quantenpunkte auf die Spinrelaxationszeit (77). Darauf aufbauend wird die kohéren-
te Wechselwirkung zwischen stark lokalisierten Spintrdgern und den in die Halbleiter-
Quantenpunkte eingebauten magnetischen Momente der Mn?*-Ionen analysiert. Es wird
gezeigt, dafl es durch Erhohung der Mn-Konzentration in den Quantenpunkten zu ei-
ner Phasenverschiebung des kohédrenten Spintransfers zwischen den beiden Spinsystemen
aufgrund einer Vorzeichenumkehr des effektiven g Faktors der Exzitonen kommt. Zudem
werden die Auswirkungen der geringen Dimensionalitéit der Quantenpunkte auf die Spin-
koh#renz beider, der Ladungstriigerspins und der Mn?*-Spins, aufgezeigt.
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7.1 Charakterisierung der Cd(Mn)Se/ZnSe Quanten-
punktproben

Fiir die angestrebten Untersuchungen wurden insgesamt fiinf epitaktisch gewachsene Pro-
ben mit unterschiedlicher nomineller Mn-Konzentration verwendet - z,,,=0, 0.005, 0.01,
0.02 und 0.04. Der Aufbau dieser Proben ist im[Anh. Alzu finden. Aus STEM-Aufnahmen*
kann die Grofle der Quantenpunkte abgeschéitzt werden (siche Abb. 7.1). Dabei kann der
Durchmesser mit 10 nm und die Hohe mit 3.5 nm angegeben werden. Die auf nulldimen-
sionale Zustdnde hindeutende diskrete Natur der Zustandsdichte wurde fiir diese Proben
durch hoch ortsaufgeloste PL-Spektroskopie an Nanometer groflen Mesen nachgewiesen.
Dabei treten bei Verringerung der untersuchten Probenfliche einzelne diskrete Linien im
PL-Spektrum auf (siehe [Abb. 7.2)). Daraus ist zu schliefien, daf die in /Abb. 7.1/ gezeigten
Strukturen tatséchlich zu einem dreidimensionalen Einschlu der Ladungstréger fiithren.
Somit ist gezeigt, dafl es auch unter Zugabe von Mangan beim Wachstum zur Bildung
von Quantenpunkten kommt. Im Gegensatz zu hoher Mn-dotierten Proben weisen die
hier beobachteten einzelnen diskreten PL-Linien iiberwiegend keine deutlich verbreiterte
Linienbreite auf (siehe z.B. [Bac01]).

In /Abb. 7.4 und 'Abb. 7.3 sind weitergehende auf PL-Spektroskopie beruhende Charakte-
risierungen der Quantenpunktensembles zusammengestellt. Die spektrale Lage des Maxi-
mums der von den Quantenpunkten emittierten PL variiert unter den Proben um weniger
als 2 %. Im Fall z7, < 0.02 betriagt die spektrale Breite des PL-Signals FW HM = 36
meV £ 2.5 meV? und die aus strikt resonanten Messungen erhaltenen strahlenden Le-
bensdauern unterscheiden sich im Rahmen der Auflésung kaum [Sch03]. Daraus ist zu
schlieen, dafl sowohl GroBe wie auch Fluktuationen (in Form und Zusammensetzung) der
Quantenpunkte in diesen Proben vergleichbar sind. Insbesondere bedeutet dies, daf§ of-
fensichtlich keine strukturellen Verdnderungen durch den Einbau der Mn-Ionen vorliegen.

2STEM: scanning transmission electron microscopy
SFWHM: Volle Breite bei der Hilfte des Maximalwertes (Full Width at half maximum).

STEM-Aufnahme:

e ————

Z-Kontrast:

63nm

Abb. 7.1: Oben: Typische STEM-Aufnahme der Cd(Mn)Se/ZnSe Quantenpunkte. Unten:
Z-Kontrast-Aufnahme. Die STEM-Messungen wurden von A. Sauerwald und T. Kimmell am
Lehrstuhl fiir Werkstoffe der Elektrotechnik der Universitit Duisburg-FEssen durchgefiihrt.
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Abb. 7.2: PL-Spektren der Proben mit a) zpr, = 0.01 und b) xpm = 0.02. Jeweils oben
Spektrum der entsprechenden Probe bei geringer lateraler Ortsauflésung (50 pm) und unten
Spektrum bei hoher lateraler Ortsaufiosung (100 nm bzw. 125 nm). Diese Messungen wurden
von H. Schimig (Technische Physik Universitiat Wiirzburg) durchgefiihrt.

Die Probe mit xjs, = 0.04 zeigt eine etwas groflere PL-Linienbreite FW HM = 53.5 meV
und eine reduzierte Strahlungslebensdauer (Faktor ~ 3). Vor allem die Anderung der Le-
bensdauer ist auf einen deutlich verstirkten Energietransfer zu Mn-internen Ubergéingen
zuriickfithrbar [Seu02].

Aufgrund der sp-d-Austauschwechselwirkung wére eine Beeinflussung der Polarisations-
zustdande der Exzitonen zu erwarten. Fiir Abb. 7.4 wurden aus diesem Grund Unter-
suchungen der Polarisationsdynamik unter strikt resonanten Bedingungen durchgefiihrt.
Im Vergleich zu der bereits bekannten Dynamik der Probe S0863 (z,s, = 0), zeigen die
Quantenpunkte mit x,, = 0.01 (Probe CB2133) bis auf einen geringeren Anfangspo-
larisationsgrad keine signifikante Anderung (Abb. 7.4a)). Der Anfangspolarisationsgrad
variiert zwar mit der spektralen Lage innerhalb des jeweiligen PL-Spektrums, eine deutli-
che Systematik zwischen den Proben mit x s, = 0 (Probe CB2210), s, = 0.005 (Probe
CB2132), zp,, = 0.01 (Probe CB2133) und xp, = 0.02 (Probe CB2134) ist nicht er-
kennbar. Der Einbau geringer Mengen von Mangan, scheint folglich keinen signifikanten
Einflufl auf die Exzitoneigenzustéinde zu haben.
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Abb. 7.3: PL-Charakterisierung der Cd(Mn)Se/ZnSe Quantenpunktensembles. Links: PL-
Spektren (Linien / linke Achse) aus nicht resonanten Messungen und PL Zerfallszeiten (Qua-
drate / rechte Achse) aus strikt (vpyrm < 0.02) bzw. quasi resonanten (zapm = 0.04) Messun-
gen. Rechts: Zeitaufgelostes PL-Signal der links durch Kreise markierten Datenpunkte. Im Fall
Ty = 0.04 konnten aufgrund der deutlich geringeren Quantenausbeute (= Faktor 100) nur
quasi resonante Messungen (Apgser = 463 nm) (durchgefiihrt werden.
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Abb. 7.4: PL-Charakterisierung der Cd(Mn)Se/ZnSe Quantenpunktensembles. Links: Ver-
gleich der Polarisationsdynamik unter strikt resonanten Bedingungen einer Probe ohne Mangan
(Probe S0863) und der Probe mit xpm = 0.01 (Probe CB2133). Rechts: Polarisationsgrade
(rechte Hochwertachse) bei t =~ 0 ps der Proben Cb2210 (xprn = 0), CB2132 (xpr, = 0.005),
CB2133 (xprm = 0.01) und CB2134 (zprm = 0.02) in Abhdngigkeit der relativen spektralen Lage
innerhalb des PL-Spektrums (linke Hochwertachse) der jeweiligen Probe

7.2 Zeitaufgeloste Kerr-Rotation am Quantenpunkt-

Ensemble

Abb. 7.5 zeigt das typische Signal einer zeitaufgelosten Kerr-Rotationsmessung an einem
Ensemble von CdSe/ZnSe Quantenpunkten® in einem Magnetfeld von B = 1 T (bzw.
B =6 T). Deutlich zu erkennen ist, dal das Signal zwei zeitlich von einander getrennte
Anteile (einen negativen und einen positiven) besitzt. Durch Variation des externen Ma-
gnetfeldes tritt keine merkliche Verdnderung dieses Signals ein. Wie es auch spéter bei
den Mn-dotierten Quantenpunkten zu sehen sein wird, ist der scharfe negative Ausschlag
des Signals um ¢ = 0 ps immer vorhanden. Aufgrund der zeitlichen Lage, der Dauer und
der Unabhéngigkeit von Wellenldnge und Materialsystem (siehe auch Kap. 8) ist dieses
Signal dem rdumlichen und zeitlichen Uberlapp von Pump- und Probepuls zuzuschreiben.
Dies ist in Ubereinstimmung mit Beobachtungen bei anderen Pump-Probe-Experimenten
und wird in der Literatur als kohdrentes Artefakt bezeichnet [K1i97, Kai93]. Es entspricht
im wesentlichen dem Korrelationssignal der beiden Laserpulse. Die zweite und wichtigere
Struktur ist der zu grofleren Verzogerungen hin relativ schnell monoton abfallende Teil
des Signals. Im Gegensatz zum kohérenten Artefakt ist, wie spéter zu sehen, dieser Teil
stark abhéngig von der Mn-Konzentration. Fiir den Fall z,;, < 0.005 (siehe Abb. 7.5 und
Abb. 7.6a) konnen keine oszillatorischen Komponenten, wie z.B. durch Prézession von
Elektronenspins um das externe Magnetfeld, beobachtet werden. Stattdessen zeigt sich
ein monoton abfallendes Signal. Die charakteristischen Zerfallskonstanten betragen 6 ps

4Gemessen an der Probe CB2210
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(xprm = 0) und 25 ps (zp, = 0.005). Die Erkldrung des relativ schnellen Abfalls des Kerr-
Signals lehnt sich an Argumente von Nickolaus et al. an [Nic98|. Dabei werden vornehmlich
exzitonische Eigenschaften beriicksichtigt: Das Verschwinden des Signals ist demnach eher
eine Folge der inhomogenen Verteilung der Elektron-Loch-Austauschwechselwirkung als
eine 'tatséchliche’ Spindekohérenz der spinbehafteten Teilchen im Quantenpunktgrundzu-
stand. Die resonante Anregung eines einzelnen Quantenpunktes mit zirkular polarisiertem
Licht fiihrt zu einer kohérenten Oszillation des ausgesandten optischen Signals, deren Fre-
quenz w von der Austauschaufspaltung ¢; des Grundzustands bestimmt ist [F1i01, Tar04b)].
Das Ensemble Signal ergibt sich folglich durch Uberlagerung (Summation) aller mégli-
chen Frequenzen, die die Quantenpunkte im Ensemble charakterisieren. Dies erzeugt ein
schnell abfallendes Kerr-Signal. Wird fiir die Verteilung der Austauschaufspaltung (d;)
eine Gauf}-Funktion

D(61) = exp((81/v/205,)?) (7.1)

mit der Varianz o5, angenommen, so ist folgende Form des Kerr-Signals bei unendlicher
Spinlebensdauer zu erwarten:

>~ 2
TRKR(t) / D(él)cos(é—;j)dé1 = eXp(_M)‘ (72)
10f -
1.0+ g |
i £ oo \}
\ S | B=eT
» 0.5} \ i \!
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- 0.0 i | VN Veric‘)g-iizz‘[‘ps]
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Abb. 7.5: TRKR-Signal eines Ensembles aus CdSe/ZnSe Quantenpunkten in einem Magnet-
feld von B=1 T und B =6 T (Bildeinschub).
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Das Ergebnis dieser Uberlegung macht deutlich, daf die beobachtete Abnahme des Kerr-
Signals stark von der Homogenitéit der Quantenpunkte abhédngen kann. Solange T grofier
als die durch den Betrag der Elektron-Loch-Austauschaufspaltung |d;| gegebene Schwe-
bungsperiode ist (7 > h/|d;1|), stellen die aus den Daten ermittelten charakteristischen
Zerfallszeiten nur eine untere Grenze fiir die Kohérenzzeiten T3 der Exzitonen dar. So-
genannte eingefrorene Lochspins kénnen insofern als Ursache fiir das monoton abfallende
Kerr-Signal ausgeschlossen werden, da keine Oszillationen aufgrund prézedierender Elek-
tronenspins fiir x,7, < 0.005 zu sehen sind. Der stark anisotropen g-Faktor der Locher in
Quantenpunkten verhindert deren Prézession um das externe Magnetfeld. Demnach wird
nur eine Anderung des Lochspins durch Spinflipprozesse erwartet, die zu einem monoton
abfallenden Signal fithren. Die Elektronen hingegen, kénnen um das externe Magnetfeld
prézedieren und sollten somit einen oszillatorischen Beitrag zum Signal liefern, wie dies
2.B. bei Crooker et al. [Cro96] zu sehen ist. Zudem wird keine signifikante Anderung des
nicht oszillierenden Kerr-Signals bei Anderung des externen Magnetfeldes beobachtet.
Dies wiederum ist in Ubereinstimmung mit der Tatsache, da8 die Exzitongrundzustands-
aufspaltung in Voigt-Geometrie nur schwach magnetfeldabhéngig ist [Pul99] (siehe auch
Abb. 2.5)).

7.3 Kohirenter Spintransfer

Eine Anderung der Situation tritt ein, wenn die Mn-Konzentration weiter erhéht wird.
Dem allgemeinen Abfall des Kerr-Signals iiberlagert sich ab x,;, = 0.01 eine periodi-
sche Oszillation. Vergleicht man die Kerr-Signale der Quantenpunkte mit unterschiedli-
cher Mn-Konzentration miteinander, so sind mehrere interessante Aspekte festzustellen.
Erstens, mit zunehmender nomineller Mn-Konzentration verstiarkt sich der oszillierende
Anteil des Signals. Bereits dies deutet auf die Prézession der Mn-Spins um das Magnetfeld
als Ursache der im Signal sichtbaren Oszillationen®. Tatséchlich 148t sich aus der Oszilla-
tionsperiode T bei grofen Pump-Probe-Verzogerungen (¢ > 200 ps) mittels h/T = gupB
ein g Faktor von 1.98 bestimmen, was gut mit dem aus der Literatur bekannten Wert fiir
Mn von ca. 2 iibereinstimmt®. Bedenkt man die resonante Natur des Experiments, so be-
zeugt das Auftreten der Oszillation der Mn-Spins zum einen den Einbau der Mn-Ionen in
die Kristallmatrix der Quantenpunkte und zum anderen, dafl selbst bei starker raumlicher
Eingrenzung der Spintrédger ein kohérenter Spintransfer stattfindet. Desweiteren nimmt
das den Exzitonen zuzuschreibende asymmetrische Hintergrundsignal mit zunehmendem
Zarm schneller ab. Trotzdem ist zu betonen, daff man selbst im Fall x;,, = 0.01, in dem

5 Aufgrund der niedrigen Konzentration an Mn-Ionen ist fiir s, = 0.005 eine nur sehr kleine Oszilla-
tionsamplitude zu erwarten. Tatséchlich deuten sich in hohen Magnetfeldern (B = 6 T) bei sehr geringen
Verzogerungszeiten Oszillationen an (nicht dargestellt).

6Geringfiigige Variationen im Wert des g-Faktors kénnen durch Geometrie und Symmetrie des jewei-
ligen Systems bedingt sein [Jia03].
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Abb. 7.6: Zeitaufgeloste Kerr-Signale von Quantenpunkten mit unterschiedlicher Mn-
Konzentration xpm bei B=2 T (bzw. B=6 T im Bildeinschub d)). a)zym = 0.005,
b)rym = 0.01, ¢)xpm = 0.02 und d)xp, = 0.04.

die Ostzillationen das Vorhandensein von magnetischen Ionen in den Quantenpunkten be-
weisen, ein T3 > 20 ps aus der generellen Abnahme des mit den Exzitonen verbundenen
Kerr-Signals erhélt. D.h., die T3-Zeit sowohl der Elektronen wie auch der Locher {iber-
trifft diesen Wert. Insbesondere fiir die Locher bedeutet dies eine um einen Faktor von
mindestens 5-10 ldngere Spinkohérenzzeit im Vergleich zu héherdimensionalen Systemen
[Cro97, [Aki98]. Die weitere Erhohung der Mn-Konzentration resultiert in einer drastischen
Verkiirzung der exzitonischen 77-Zeit, wie es aus den Daten fiir s, = 0.04 zu erkennen
ist (siche Abb.7.6d)). Nur in hohen Magnetfeldern 148t sich hier das von den Exzitonen
stammende Signal noch auflésen. Es sei noch einmal darauf hingewiesen, dafl diese Mes-
sungen an Quantenpunktensembles nur eine untere Grenze fiir die 75 -Zeit liefern kénnen.

7.4 Anderung des effektiven g-Faktors

Ein weiteres interessantes Phdnomen kann beim Ubergang von x s, = 0.01 zu x5, = 0.02
beobachtet werden (siche Abb.7.6 und [Abb.7.7). Dort wechselt das exzitonische Hin-
tergrundsignal offensichtlich das Vorzeichen. Dies kann einer Umkehrung der Zeeman-
Aufspaltung zugeschrieben werden. An dieser Stelle ist anzumerken, dafi der fiir die Kerr-
Rotation verantwortliche Brechungsindexunterschied zwischen rechts und links zirkular
polarisiertem Licht in der Umgebung eines optischen Ubergangs in der Regel auch sein
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Abb. 7.7: Kerr-Signal versus Verzégerungszeit in einem Feld von B = 2 T. a) Vergleich zwi-
schen dem Signal bei zpm = 0.01 (gestrichelte Linie) und einer zu t = 0 ps hin extrapolier-
ten, an die Oszillationsperiode der Daten angepafiten Sinusfunktion ( durchgezogene Linie). b)
Vergleich zwischen dem Signal bei xpp, = 0.02 (gestrichelte Linie) und einem zu t = 0 ps hin
extrapolierten Fit der Daten bei t > 200 ps (durchgezogene Linie).

Vorzeichen wechselt (siche [Abb. 2.8 oder [Cro95]). Dies wird bei einzelnen energetisch
scharfen Resonanzen auch beobachtet. Im Quantenpunktensemble tragen allerdings an je-
der Stelle des Spektrums viele Resonanzen der einzelnen Quantenpunkte zum Signal bei.
D.h. es ist bei Verschiebung der Laserenergie innerhalb des Spektrums nicht notwendiger-
weise mit einem Vorzeichenwechsel des Kerr-Signals zu rechnen. Im gesamten Bereich, in
dem ein Kerr-Signal nachweisbar war, konnte kein Vorzeichenwechsel des Signals bei einer
festen Verzogerungszeit festgestellt werden. Der fehlende Vorzeichenwechsel im TRKR-
Spektrum ist somit auch ein indirekter Nachweis dafiir, dafl es sich bei den untersuchten
Strukturen um ein Ensemble von Quantenpunkten handelt (viele Resonanzen) und nicht
um eine scharfe Resonanz (wie z.B. bei einem Quantenfilm). Die Zeeman-Aufspaltung
AFE7 von Exzitonen in semimagnetischen Halbleitern setzt sich aus einem Beitrag durch
den Band-g-Faktor gy und einem Beitrag, der die {iber die magnetischen Momente des
Kristallgitters vermittelte Wechselwirkung zwischen den Ladungstriagern und dem Ma-
gnetfeld beschreibt, zusammen [Bac02, Lee90]":

siehe auch Glg. (2.35)
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(7.3)

Hierbei ist B das externe Magnetfeld, gy, der g-Faktor der Mn-Elektronen, Ny die Anzahl

SupgnnB
2%kpT.sy

Mn-Spin-5/2 Systems und « und 3 stehen entsprechend fiir die Austauschkonstanten von

der Kationen pro Volumeneinheit, Bs s ) bezeichnet die Brillouin-Funktion des
Elektronen und Loécher. Ebenso beriicksichtigt dieser Ausdruck die phidnomenologischen
Parameter Scs¢y und T¢s¢, welche die antiferromagnetische Wechselwirkung benachbarter
Mn-Spins beschreiben [Gaj79].

Aus Glg. (7.3)|ist ersichtlich, dafl bei xps, = 0 allein der Term des Band-g-Faktors einen
Beitrag liefert. Aus Magneto-PL-Messungen 1a8t sich fiir x;, = 0 ein negativer g-Faktor
ableiten. Der Einbau von immer mehr Mn-Atomen in die Quantenpunkte steigert den
Beitrag des zweiten Terms in Glg. (7.3) und fithrt fir zp,, > 0.02 zu einer positiven
Zeeman-Aufspaltung bzw. einem positiven effektiven g-Faktor g.y;.

dAE d o — B)TpnNoSe 5 nB
g — z (( OzunNoSess g OB >) (7.4)

1
/J,_B dB _g0+ @ UB QkBTeff
Bei genauer Betrachtung ist festzustellen, dafl ein solcher Vorzeichenwechsel bereits bei
einer deutlich geringeren Mn-Konzentration (ca. Faktor 10) stattfinden miifite. Dies er-
gibt sich allerdings unter Verwendung der Parameter fiir Volumenmaterial. Bei starkem
rdumlichen Einschlufl der Ladungstrager, kann es zu einer starken Verringerung der Aus-
tauschkonstanten kommen [Mer99]. Desweiteren kann aufgrund des endlichen Einschluf3-
potentials davon ausgegangen werden, dafl die Wellenfunktionen von Elektron und Loch
zum Teil auch in das nicht mit Mn-Ionen dotierte Barrierematerial ragen. Ein Vorzei-
chenwechsel des effektiven g-Faktors ist auch von anderen semimagnetischen Halbleitern
bekannt [Mac¢03a), Bac03|. Nach [Abschn. 2.7.3/ fiihrt dies, wie im Experiment zu sehen, zu
einer Vorzeichenumkehr des Kerr-Signals.

Zum Versténdnis der vollstdndigen Dynamik der lokal miteinander wechselwirkenden
Spins ist es von immenser Bedeutung zu wissen, wie die Prézession der einzelnen Spin-
trager beginnt. Wie bereits von Crooker et al. [Cro97] beschrieben sollte das den photoinji-
zierten Spins zugeschriebene Signal mit maximaler Amplitude beginnen. Ursache dafiir
ist, dafl die Anregung mit zirkular polarisiertem Licht erfolgt und damit die Spins der
photoinjizierten Ladungstréger zundchst in bzw. gegen die Strahlrichtung orientiert sind.
Im Magnetfeld beginnen diese und damit auch ihr magnetisches Moment sodann kosinus-
artig zu oszillieren. Das von den Mn-Spins stammende Signal hingegen sollte sinusartig,
also mit verschwindender Amplitude bei t = 0 beginnen. Bevor die Exzitonen durch den
Laser injiziert werden, sind die Mn-Spins entlang des dufleren Magnetfeldes ausgerichtet.
Folglich liefern sie keinen Beitrag zur Magnetisierung des Materials in Wachstumsrichtung
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Abb. 7.8: a)-c) Zirkularer Polarisationsgrad der Quantenpunkt-PL in Abhingigkeit eines in
Faraday-Geometrie angelegten Magnetfeldes fiir a) zym = 0, b) zpm = 0.01 und ¢) xypm = 0.02.
Die Anregung erfolgte sowohl mit rechts (Quadrate) als auch mit links (Dreiecke) zirkular po-
larisiertem Licht. d) Durch Relazation bedingter Anteil der Polarisationsgrade fir xym = 0
(schwarz), xym = 0.01 (rot) und zpm = 0.02 (blau).

(Richtung des Laserstrahls). Vergleicht man die durch die Mn-Spins hervorgerufenen Kerr-
Signale der Proben mit 7, = 0.01 und x,;, = 0.02, so stellt man ebenfalls eine deutliche
Phasenverschiebung um = fest (siehe Abb.7.7). Hierbei sei angemerkt, dafl das zu frithen
Verzigerungszeiten gemessene Kerr-Signal eine Uberlagerung der Mn-Oszillation und ei-
ner Oszillation aufgrund der Spinprézession von Elektronen ist (siehe Abschn. 7.5). Die
tatsédchliche Phasenverschiebung kann damit nur fiir grofe Verzogerungszeiten beobach-
tet werden. Dies ist eine direkte Konsequenz des zwischen x,;, = 0.01 und z,;, = 0.02
auftretenden Vorzeichenwechsels des exzitonischen g-Faktors. Dafl es sich um einen rea-
len Vorzeichenwechsel des exzitonischen g-Faktors handelt wird zudem durch Messungen
des Polarisationsgrades der PL in Abhéngigkeit des Magnetfeldes (Faraday-Geometrie)
bestétigt (siche [Abb. 7.8)). Fiir diese Messung wurden die Quantenpunktensembles mit
zirkular polarisiertem Licht angeregt. Gemessen wurde der Grad der Zirkularpolarisa-
tion des emittierten PL-Signals in Abhéngigkeit des angelegten Magnetfeldes jeweils am
Maximum des PL-Spektrums bei B = 0 T mit geringer spektraler Auflésung. Bei der Mes-
sung am Ensemble und geringer spektrale Auflésung konnen bei geringen bis moderaten
g-Faktoren Effekte aufgrund von Linienverschiebungen vernachlissigt werden. Bestimmt
durch das Vorzeichen des g-Faktors der Exzitonen und der Richtung des Magnetfeldes ist
entweder der Exzitonzustand |4+1) oder der Exzitonzustand |—1) energetisch giinstiger.
Bei unpolarisierter Anregung ist zu erwarten, dafl der jeweils energetisch giinstigere Zu-
stand aufgrund von Relaxation im zeitlichen Mittel stérker besetzt ist. Das Vorzeichen
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der Steigung des Polarisationsgrades li8t auf das Vorzeichen des g-Faktors schlieen®. Bei
Anregung mit zirkular polarisiertem Licht wird dem System eine gewisse Vorpolarisation
aufgezwungen. Dieses Verhalten wird als optische Orientierung bezeichnet. Abhéngig von
der Richtung der Zeeman-Aufspaltung verstiarkt bzw. schwécht dies den zeitlich gemittel-
ten Polarisationsgrad (Unstetigkeiten in der Steigung der Polarisationsgrade in Abb. 7.8
bei B=0T).

Die beiden Beitréige, optische Orientierung und Relaxation, zum Polarisationsgrad lassen
sich mathematisch voneinander trennen, da der Beitrag durch die optische Orientierung
(po) im Gegensatz zum Beitrag durch Relaxation (pgr) von der Polarisation der Anre-
gung abhingt. D.h. fiir die zirkularen Polarisationsgrade bei Anregung mit rechts- bzw.
linkszirkular Polarisiertem Licht gilt:

pf=pr+po  bzw.  p; =pr—po (7.5)

In Abb. 7.8 d) ist fiir xps, =0, 0.01 und 0.02 der durch Relaxation bedingte Anteil dar-
gestellt. Wiahrend die fiir xp,, = 0.01 noch leicht negative Steigung von pg einen im
Vergleich zu x,;, = 0 verringerten g-Faktor andeutet, so ist die fiir x,;, = 0.02 positive
Steigung ein deutliches Zeichen dafiir, dafi ein Vorzeichenwechsel der Zeeman-Aufspaltung
und damit des effektiven g-Faktors stattgefunden hat.

In diesem Zusammenhang sei auch auf den signifikant von Null verschiedenen Polarisa-
tionsgrad im Fall zp;, = 0.02 bei einem Magnetfeld von B = 0 T hingewiesen. Nach
S. Mackowski et al. deutet dies auf die Bildung magnetischer Polaronen in den Quan-
tenpunkten hin. Die Beobachtbarkeit der Polaronbildung wiederum lafit darauf schlielen,
daBl sich das magnetische Polaron auf einer Zeitskala vergleichbar bzw. geringer als die
Spinrelaxationszeit des Exzitons bildet [Mac04]. Umgekehrt bedeutet dies, daf die longi-
tudinale Spinrelaxationszeit der Exzitonen vergleichbar oder lénger als die Lebensdauer
der Exzitonen ist, da die Bildungszeit nulldimensionaler Polaronen in dhnlichen Quanten-
punktstrukturen zu 125 ps bestimmt wurde [Seu02].

7.5 Entkopplung der korrelierten Elektron und Loch

Prazession

Ab einer gewissen Mn-Konzentration ist die Bedingung 73 > h/|d;| fiir die Beobachtung
des exzitonischen Merkmales im Kerr-Signal nicht mehr gegeben (siche auch [Abschn.
7.2). Einerseits kann sich die 73-Zeit durch intensivere Wechselwirkung mit den fluktu-
ierenden magnetischen Momenten in den Quantenpunkten verkiirzen. Andererseits kann

8Zum absoluten Wert der Steigung tréigt neben dem g-Faktor auch das Verhiltnis aus Spinrelaxations-
zeit und Rekombinationszeit bei, weshalb nur bedingt auf einen Wert des g-Faktors geschlossen werden
kann.
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Abb. 7.9: Kerr-Signal fir zym = 0.02 und B=1 T um t = Ops. Mny bis Mng und oy bis o3
indizieren entsprechend die Maxima der Mn-Oszillation und der der photoingizierten Spins.

erwartet werden, dafl die spd-Austauschwechselwirkung die Elektron-Loch-Austauschauf-
spaltung iibersteigt, und somit die Kopplung von Elektron und Loch im Quantenpunkt
aufhebt. Oder in anderen Worten, die Elektron-Loch-Austauschaufspaltung 6; wird stark
reduziert. Tritt dieser Fall fiir mehr und mehr Quantenpunkte ein, so miifiten die exzito-
nischen Merkmale im Kerr-Signal immer weiter abnehmen.

Wechselwirken Elektronen und Locher ’separat’ mit den magnetischen Momenten der
Mn-Ionen, so sollten sich dafiir Anzeichen im Kerr-Signal finden lassen. Wie aus /Abb. 7.9
ersichtlich, kann bei einem dufleren Magnetfeld von B = 1 T zusétzlich zu der Oszillation
der Mn-Spins eine weitere schnellere Oszillation aufgelost werden (op bis o03). Die Be-
obachtung, dafl diese Signalkomponente kosinusartig beginnt, deutet auf photo-injizierte
Spintréager als Ursprung hin. Die leichte Unregelméfligkeit in der Oszillationsperiode mag
auf die durch die Lokalisation bedingte Wechselwirkung mit den Mn-Spins zuriickzufithren
sein. Aus der (mittleren) Oszillationsperiode 148t sich ein effektiver g-Faktor von g, = +6.7
bei B = 1 T ableiten. Fiir Elektronen in CdSe/ZnSe Quantenpunkten wird der intrin-
sische g-Faktor senkrecht zur Wachstumsrichtung in der Literatur mit einem Wert von
1.25 angegeben [Pul99]. Der intrinsische g-Faktor der Locher wird aufgrund einer starken
Anisotropie mit g, &~ 0 angegeben [Dor(3]. Eine Oszillation der Locher ist daher nicht zu
erwarten.

Das Auftreten der schnellen Oszillation bestétigt das in semimagnetischen Halbleitern
allgemein beobachtete Phénomen eines erhohten effektiven g-Faktors.
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Abb. 7.10: Logarithmische Auftragung der Amplitude der Mn-Oszillation fir xpym = 0.02

(Dreiecke) und xp, = 0.04 (Vierecke). Zerfallskonstanten: 20 ps, 160 ps und 630 ps bei
Ty = 0.02 und 100 ps und 760 ps bei xpp = 0.04.

7.6 Dekohirenz der Mn-Spins

Um Informationen iiber die Kohérenzzeit der Mn-Spins in diesen semimagnetischen Quan-
tenpunkten zu erhalten, ist es lohnenswert die beobachteten Oszillationen genauer zu ana-
lysieren. Betrachtet man die Kerr-Signale der Proben mit x,;, = 0.02 und x;;, = 0.04
(siche Abb. 7.6 ¢) und d)), so scheint die Abnahme der Amplitude der Mn-Oszillation
nicht einfach exponentiell zu verlaufen. Zu frithen Zeiten, in denen sich die Exzitonen
noch in den Quantenpunkten befinden, nimmt die Oszillationsamplitude schneller ab als
zu spéteren Zeiten, in denen das den Exzitonen zugeordnete Signal bereits verschwunden
ist. In/Abb. 7.10/ist die Amplitude der beobachteten Oszillationen gegen die Pump-Probe-
Verzogerung fiir die beiden Fille 7, = 0.02 und x5, = 0.04 auf einer logarithmischen
Skala aufgetragen. Zunéchst soll das Verhalten im Fall z;, = 0.02 besprochen werden.
Hier charakterisieren offensichtlich bis zu drei Zerfallskonstanten die Abnahme der Oszil-
lationsamplitude. Der erste schnelle Zerfall findet mit einer Zeitkonstanten von ca. 20 ps
statt und kann somit obiger Diskussion zufolge in Verbindung mit den photoinjizierten
Spins gebracht werden.

Aus dem zweiten Abschnitt der Abnahme der Mn-Oszillationsamplitude kann eine Zeit-
konstante von 160 ps & 10 ps extrahiert werden. Dies ist in sehr guter Ubereinstimmung
mit der Zeitskala der exzitonischen Rekombination unter strikt resonanten Bedingun-
gen bei diesen Proben (z,7, < 0.02)”. Die inkohéirente Exzitonpopulation beeinfluit also
weiter die Mn-Spin-Préazession. Damit zeigt sich, daf§ die Wechselwirkung zwischen Mn-
Spins und den photoinjizierten Spins nicht auf den anfdnglichen Anstofl der Mn-Prézessi-
on beschrankt ist. Es bestétigt zugleich, dal die Exzitonen ihre Spinkohérenz zumindest
teilweise auf der Zeitskala ihrer Rekombination behalten, wiahrend sie stark mit den Mn-
Spins iiber den spd-Austausch wechselwirken. Im Fall groer Pump-Probe-Verzogerung
(> 200 ps), wenn die photogenerierten Ladungstrager bereits rekombiniert sind, findet ei-

9Da die Lebensdauer der Quantenpunkte von der spektralen Lage abhingt, sei erwdhnt, dafl beide
Messungen ca. mit der Wellenldnge, an der sich das Maximum der PL befindet, durchgefiihrt worden
sind.
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ne monoexponentielle Abnahme mit einer Zeitkonstanten von 73 = 630 ps £ 70 ps statt.
Verglichen mit bisherigen Messungen an hoher dimensionalen Strukturen ist dies um ca.
einen Faktor zwei grofier [Cro97, Aki9g].

Wie aus 'Abb. 7.10/ ersichtlich, erhdlt man fiir x,;, = 0.04 ein sehr dhnliches Verhal-
ten wie im Fall x,;, = 0.02. Hier ergeben sich charakteristische Zerfallszeiten von 100
ps = 5 ps und von 760 ps + 150 ps. Die Abwesenheit des ersten sehr schnellen Zer-
falls spiegelt die im Vergleich zur Zeitauflosung kurze 7T3;-Zeit der photoinjizierten Spins
bei xp;, = 0.04 wieder. Nur in hohen Magnetfeldern kann deren Verhalten noch teil-
weise aufgelost werden (siehe Bildeinschub der Abb. 7.6d)). Zwar begiinstigen die re-
lativ geringen Mn-Konzentrationen in den hier untersuchten Proben die Beobachtung
langer Spinkohérenzzeiten fiir die Mn-Spins, trotzdem konnen die hier gemessenen lan-
gen Spinkohérenzzeiten hauptséchlich auf die lokale Verteilung der Mn-Spins (in den
Quantenpunkten) zuriickgefithrt werden. Diese bedingt, verglichen mit Volumenmaterial
bzw. Quantenfilmen, z.B. eine verminderte Spindiffusion und begrenzt folglich Spin-Spin-
Wechselwirkungen und Spin-Gitter-Relaxationsprozesse auf ein winziges Kristallvolumen.



Kapitel 8
Ein langlebiges Spinsystem

Das bisher betrachtete System, Exzitonen in Quantenpunkten, hat einen natiirlichen
Nachteil. Die Rekombination der Teilchen beschrénkt ihre praktische Verwendung als In-
formationstrager auf die Grundlagenforschung. Zwar hat sich gezeigt, daf ein kohédrenter
Spiniibertrag von den Exzitonen auf die Mn-Spins moglich ist, jedoch bleibt der Spin dort
auch nur auf einer Zeitskala von weniger als 1ns erhalten. Selbst bei einer Schaltzeit im Be-
reich von Femtosekunden ist dies nicht genug?. Ein Ubergang von dem Spin-5 /2-Systems
des Mn auf ein reines Spin-1/2-System (Elektronen) kann im Hinblick auf die Spinrelaxa-
tion schon allein aufgrund der Tatsache, daf§ der Spin weniger Einstellungsméglichkeiten
(Streuzustidnde) besitzt, von Vorteil sein.

In diesem Kapitel soll die kohdrente Dynamik eines nicht rekombinierenden Spinsystems
betrachtet werden. Dazu wurde als Materialsystem aus der Gruppe der 1I1I-V-Halbleiter
leicht dotiertes GaAs (n-GaAs) gewéahlt. Zur Spinlebensdauer in n-GaAs gibt es theo-
retische Vorhersagen. Dabei variieren die Werte fiir die Spindephasierungszeit 75 von
einigen zu einigen hundert Nanosekunden [Dzh02a]. Dementsprechend wird erwartet, dafl
die homogene Spindephasierungszeit sogar im Bereich von Mikrosekunden liegt [Mer02,
dS03, Kha03]. Derartig lange Zeiten gelten allerdings nur fiir eher lokalisierte Elektronen
[Kro03]. Im Fall delokalisierter Elektronen hingegen werden nur Zeiten von maximal ei-
nigen Nanosekunden erwartet [Bro(2]. Eine Lokalisation der Donatorelektronen liegt vor,
wenn durch Verringerung der Donatorkonzentration der mittlere Abstand zwischen den
Donatoren grofler und damit die Wahrscheinlichkeit des Springens der Elektronen von
Donator zu Donator kleiner wird. An Donatoren gebundene Elektronen in leicht dotier-
tem GaAs (n < 10'%cm™3) sind folglich vergleichbar mit in Quantenpunkten lokalisierten
Elektronen. In Analogie zu den semimagnetischen Quantenpunktproben, bei denen Spin
auf das Mn-System transferiert wurde, soll hier den Donatorelektronen ein Spin aufge-
pragt werden.

Die Untersuchungen sind Teil einer Reihe von Experimenten, bei denen mit unterschied-
lichen Mefimethoden die Spineigenschaften in leicht dotiertem GaAs im Hinblick auf ei-

L Als brauchbar fiir die Informationsverarbeitung werden Systeme angesehen mit denen mindestens
10* — 10° Operationen durchgefiihrt werden konnen [Pre98].
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ne kontrollierte Manipulation des Spins erforscht werden sollen [Col02, [Col03, [Col04].
Mit Hilfe der zeitaufgelosten Kerr-Rotation soll ein Einblick in die kohérente Dyna-
mik dieses Systems gewonnen werden. Zwar wurde fiir n-GaAs die Ty-Zeit bereits in-
tensiv mit den verschiedensten Methoden wie der magnetischen Resonanz |Col03], Han-
le [Dzh02b, Dzh02al Dzh97a), (Col02] und eben auch der Faraday-Rotation [Kik98] be-
stimmt, jedoch grofitenteils an Proben mit hoher Dotierung. Zudem wurden die Faraday-
Messungen hauptséchlich mit Femtosekundenlasern, und damit mit ’geringer’ spektraler
Auflésung durchgefiihrt.

Die Suche nach immer langlebigeren Spinsystemen hat mittlerweile auch Aufmerksam-
keit auf die Kernspins gelenkt. Wurden sie bisher nur als eine Quelle fiir Stérungen des
elektronischen Spinzustandes angesehen, so werden sie wegen ihrer schwachen Wechsel-
wirkungen mittlerweile ebenso in Uberlegungen z.B. zur Speicherung bzw Manipulation
von Spininformation miteinbezogen [Kik00, Gam01, Sme02].

Unter Verwendung eines Pikosekundenlasers wird gezeigt, daf} freies und donatorgebunde-
nes Exziton klar voneinander getrennt werden kénnen. Die T5-Zeit des Donatorelektrons
kann in Abhédngigkeit des Magnetfeldes bestimmt werden. Zudem wird auf den Einflufl
der Wechselwirkung mit den kernmagnetischen Momenten eingegangen.
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8.1 Die Exziton-Resonanzen in n-GaAs

Bei der Herstellung der hier untersuchten Proben wurde darauf geachtet, dafl die Quan-
tenausbeute der 1um starken aktiven n-GaAs Schicht besonders hoch ist. Zudem sollte
die Spindiffusion moglichst gering gehalten werden, da in GaAs bereits makroskopische
Spindiffusionslingen nachgewiesen werden konnten [H98, Kik99]. Erreicht wird dies da-
durch, dafl die n-GaAs Schicht mit zwei AlGaAs-Lagen umgeben wird. Weitere Details
des Probenaufbaus finden sich im Kap. Al Im Folgenden wird auf Daten von zwei Proben
mit Dotierungskonzentrationen n = 3 - 10'* cm =3 und 3 - 10'® cm ™ Bezug genommen.

Betrachtet man die PL-Spektren der n-GaAs Proben, so sind zwei Resonanzen deutlich
zu erkennen (siehe Abb. 8.1. Diese sind zum einen dem freien Exziton (X) und zum an-
deren dem an einen neutralen Donator gebundenen Exziton (D°X) zuzuordnen. Je nach
Konzentration n dominiert die eine bzw. die andere Spezies von Exzitonen. Um die Spindy-
namik beider Resonanzen spektral trennen zu konnen ohne zu viel an zeitlicher Auflésung
einzubiiflen, wurden an den Proben zeitaufgeloste Kerr-Rotationsmessungen mit Pikose-
kundenpulsen durchgefiihrt. Variiert man die Laserwellenldinge systematisch innerhalb des
Resonanzspektrums, so ist festzustellen, daf§ das Kerr-Signal eine deutliche Amplituden-
modulation aufweist. Beispielhaft ist dies in [Abb. 8.2 fiir n = 3 - 10 cm ™3 gezeigt. An
den Resonanzen tritt eine merkliche Zunahme der Amplitude auf, wihrend dazwischen
und daneben die Amplitude abnimmt. Desweiteren ist erkennbar, dal an den Resonanzen
auch bei negativen Verzogerungen, bzw. einer positiven Verzogerung von ca. 12ns, eine

Intensitat

Norm.

816 817 818 819 820 821
Wellenlange [nm]

3 und

Abb. 8.1: PL-Spektren von n-GaAs mit Dotierungskonzentrationen von n = 3-10 em™
3-10'° ¢m~3. Die gestrichelte und gestrichpunktete deuten entsprechend die Lage der PL-Mazima

des freien und des donatorgebundenen Fxzitons an.



110

819.5nm
DX 819.0nm

818.5nm

TRKR [w. E.]

817.5nm
817.1nm

0 500 1000
Verzdgerung [ps]

Abb. 8.2: Zeitaufgelostes Kerr-Signal fiir n = 8 - 10" in Abhingigkeit der Wellenlinge des
Lasers. Hervorgehoben sind die Resonanzen des freien (X ) und des donatorgebundenen (DX )
FEzzitons.

deutliche Ostzillation auftritt. Dies ist auf die hohere Sensitivitdt der Kerr-Rotation bei
diesen Wellenlingen zuriickzufithren. Im Unterschied zum D°X nimmt an der Resonanz
des freien Exzitons die Oszillationsamplitude auf einer Zeitskala von 1000ps deutlich ab.
Interpretiert werden kann dies mit der endlichen Lebensdauer der freien Exzitonen. Zwar
rekombinieren die gebundenen Exzitonen auf der selben Zeitskala, jedoch kénnen deren
Elektronen aufgrund der Spinpaarung nicht zu dem oszillierenden Kerr-Signal beitragen.
Die Locher kénnen als unpolarisiert angenommen werden, da der Lochspin wegen der kom-
pletten Vermischung von Spin- und Bahnfreiheitsgraden im Volumenmaterial sehr schnell
relaxiert [Oes96, Kik98, Hil02]. Demnach sind auch sie nicht die Ursache der beobachteten
Oszillation im Kerr-Signal. Einen Beitrag leisten konnen nur ungepaarte Donatorelektro-
nen.

8.2 Erzeugung der Spinpolarisation

Im Folgenden soll die Initialisierung der Elektronenspins aufgezeigt werden. Dabei soll
nur die Absorption von rechts zirkular polarisiertem Licht betrachtet werden, da fiir links
zirkular polarisiertes Licht die gleichen Uberlegungen in Analogie zutreffen. In [Abb. 8.3
sind die Zustdnde des donatorgebundenen Exzitons dargestellt. Die Grundzustédnde des
Systems werden von den beiden Spinzusténden |4+1/2),, des Donatorelektrons gebildet.
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Abb. 8.3: Schematische Darstellung der Energieniveaus von Donatorelektron und den donator-
gebundenen Schwer- und Leichtlochexzitonen. Die Pfeile deuten die bei bzw. nach Absorption von
rechts zirkular polarisiertem Licht stattfindenden Uberginge zwischen den Zustinden an. Ein in
Voigt-Geometrie angelegtes Magnetfeld erzeugt Superpositionen (|£) ) der Zustinde |£1/2) ),

die um hSdp energetisch aufgespalten sind.

Das angeregte System besitzt die energetisch entarteten Zusténde |£1/2) und |£3/2),
die entsprechend donatorgebundenen Leichtlochexzitonen bzw. Schwerlochexzitonen be-
schreiben. Dabei entspricht die Representation der Zustdnde der Projektion des Spins in

Ausbreitungsrichtung des Lichts.
Ein senkrecht zur Ausbreitungsrichtung des Lichts angelegtes Magnetfeld (Voigt-Geometrie)

mischt die beiden Zusténde |+1/2) . Jeder beliebige Spinzustand eines Donatorelektron

148t sich allgemein in der Form

|£)p = ag1y2 [+1/2)p £ a_12|-1/2) (8.1)

darstellen. Die Koeffizienten a4/, bestimmen die Orientierung des Spins, wobei ‘aﬂ /2|2 +
}a_l /2‘2 = 1 gilt. Die Spinpolarisation Sy in Ausbreitungsrichtung des Lichts berechnet

sich demnach aus der Differenz der Betragsquadrate der beiden Koeffizienten:

2 2
SL = ‘0,+1/2| — |a,1/2| (82)
Bei einem in Voigt-Geometrie angelegten Magnetfeld ergeben sich die Koeffizienten zu
aL/2 = 1/4/2 fiir den |+),-Zustand bzw. ayyjg = 1/V/2 fiir den |-),-Zustand. Dabei
sind die Zustdnde |+), energetisch entsprechend dem Produkt aus Lamor-Frequenz Qp
und £ aufgespalten (Zeeman-Aufspaltung). Fiir beide Zustédnde ergibt sich die Spinpola-
risation in Ausbreitungsrichtung des Lichts zu null, S& = 0. Bei einer Temperatur die
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Abb. 8.4: Zeitaufgelostes Kerr-Signal fir n = 8- 10" e¢m™% an der Resonanz des donator-
gebundenen Ezzitons. Pump und Probestrahl waren bis unmittelbar vor Aufnahme der Daten
geblockt. Die Daten wurden beginnend bei negativer Verzigerung (START) hin zu positiver
Verzdgerung aufgenommen.

einer thermischen Energie entspricht die grofler als die Zeeman-Aufspaltung ist, ist ein
Ensemble aus N Spins unpolarisiert und die einzelnen Spins verteilen sich gleichméaflig
auf die Zustédnde |£) . Die |+1/2) ,-Zusténde sind ebenfalls gleich besetzt.

Wie in |Abb. 8.3 durch die roten durchgezogenen Pfeile angedeutet, koppelt rechts zirku-
lar polarisiertes Licht den |—1/2) ,-Grundzustand mit dem |+1/2)-Leichtlochzustand und
den |+1/2) ,-Grundzustand mit dem |+3/2)-Schwerlochzustand. Das Verhéltnis zwischen
Leichtloch- und Schwerlochiibergéngen von Valenz zu Leitungsband ist durch die entspre-
chenden Interbandmatrixelemente gegeben und betrigt 1 zu 3. D.h. es finden dreimal
mehr Schwerlochiibergénge wie Leichtlochiibergidnge statt. Die Wechselwirkung mit (re-
sonantem) rechts zirkular polarisiertem Licht reduziert zum einen die Populationen der
Zustande |£1/2), und dndert deren Verhéltnis. Folglich entsteht eine Spinpolarisation
des Grundzustands in Ausbreitungsrichtung des Lichts. Dies gilt allerdings nur solange
die Dauer der Anregung vernachlissigbar gegeniiber der Periodendauer der Spinpréizession
um das Magnetfeld ist.

8.3 Wechselwirkung mit den Kernspins

Abbildung 8.4 zeigt das zeitaufgeldste Kerr-Signal an der Resonanz des donatorgebun-
denen Exzitons fiir n = 3 - 10'® cm ™. Die Aufnahme des Datensatzes erfolgte hierbei
von links (negative Verzogerung) nach rechts (positive Verzogerung). Pump- und Pro-
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bestrahl waren bis unmittelbar vor dem Start der Datenaufnahme geblockt, so dafi der
Ausgangszustand der Probe als vollig relaxiert anzunehmen ist. Erstaunlicherweise zeigt
sich eine Anderung der Oszillationsperiode im linken Teil des Bildes. Daraus ergibt sich
unmittelbar eine Zeitabhédngigkeit der Lamor-Prézession:

w = gupB/h. (8.3)

Als mogliche zeitabhéngige Groflen kommen dabei nur der g-Faktor g und das Magnet-
feld B in Betracht. Untersuchungen von Kikkawa und Awschalom an einer Probe mit
einer Donatorkonzentration von n = 3-10% cm™ zeigen, daB sich auf einer Zeitskala von
250 s interne Magnetfelder durch optisches Pumpen aufbauen kénnen [Kik00]. Abhéngig
vom extern wirkenden Magnetfeld B,.,; erreicht das interne Magnetfeld dort Werte bis zu
Bini = —0.4 T (Beyr = 8 T). Die Erzeugung einer Kernspinpolarisation durch optisches
Pumpen beruht auf dem Overhauser-Effekt [Ove53bl Mei84]. Dabei geben die durch den
Pump-Puls aus dem thermischen Gleichgewicht gebrachten Elektronenspins ihren Spin
teilweise an die Kernspins ab um wieder ins thermische Gleichgewicht zu gelangen. Fiir
die in |Glg. 8.3 angegebene Lamor-Préizession kann folglich davon ausgegangen werden,
daB die Zeitabhéngigkeit im Magnetfeld enthalten ist.

Im Folgenden soll dies anhand der Probe mit n = 3 - 10*® em ™3 iiberpriift werden. Dazu
wurde bei einer festen negativen Verzogerung gemessen, nachdem Pump- und Probestrahl
fiir mehrere Stunden (iiber Nacht) geblockt gewesen sind. Abbildung 8.5 zeigt das Kerr-
Signal bei ca. -150 ps in Abhéngigkeit der Laborzeit. Nach Entfernung der Strahlblockaden
nimmt das Kerr-Signal einen endlichen Wert an und beginnt zu oszillieren. Der von Null
verschiedene Mittelwert nach Entfernung der Strahlblockaden ist auf eine geringfiigige De-
justage des Systems iiber Nacht zuriickzufiihren. Dafl obwohl die Verzégerung zwischen
Pump- und Probepuls konstant gehalten wird Oszillationen auftreten, kann nur verstan-
den werden wenn eine zeitliche Anderung der Oszillationsperiode angenommen wird. Da-
bei kann die Zeitabhéngigkeit als eine Folge eines sich zeitlich verédndernden effektiven
Magnetfeldes (B.ss(t)) betrachtet werden:

7(t) = h/gepnBeys (t) (8.4)

Die beobachteten Oszillationen ergeben sich demnach dadurch, daf} sich die einzelnen
Perioden durch den festen Verzogerungszeitpunkt schieben. Deutlich zu erkennen ist, dafl
die Oszillationsperiode nicht zeitlich konstant bleibt, sondern mit zunehmender Zeit grofer
wird. Dies deutet auf einen Séttigungsprozefl hin. Trigt man die zeitliche Position der
Maxima gegen die Ordnungszahl des Maximums auf, so erhélt man den im Bildeinschub
von Abb. 8.5 dargestellten Verlauf. Aus diesen Daten ist es moglich eine charakteristische
Zeit fiir den Aufbau des internen Magnetfeldes zu extrahieren. Dafiir geht man von einer
Kosinusfunktion (cos(wt)) aus, fiir deren n-tes Maximum mit Glg. (8.3) gilt:
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Abb. 8.5: Kerr-Signal bei fester (negativer) Verzégerung nachdem die Probe mehrere Stunden
nicht optisch gepumpt wurde. Bildeinschub: Zeitliche Position des m-ten Maximums der Oszil-
lation im Hauptbild. Die durchgezogene Linie ist ein Fit der Daten entsprechend der im Text
dargestellten Uberlegung.

getBT
h

2mn = wt = (Bext + Bint(1 — exp(—t/0))) . (8.5)

Dabei bezeichnen B;,; das interne Magnetfeld, B.,; das externe Magnetfeld, 7 die Verzoge-
rung (= 12ns), g. den Elektron g-Faktor, up das Bohr‘sche Magneton und o die charak-
teristische Zeit, die es bedarf, um das interne Magnetfeld aufzubauen. Von Interesse ist
in dieser Gleichung allerdings nur die Anderung des Gesamtfeldes, die benétigt wird um
n um einen ganzzahligen Wert m zu dndern, d.h.:

9etBT
h

Bint(1 — exp(—t/o)) = m. (8.6)

Das Auflésen dieser Gleichung nach t ermdglicht das Fitten der Daten im Bildeinschub der
Abb. 8.5. Fiir ¢ ergibt sich daraus ein Wert von ca. 1050 s (17.5 Minuten). Zudem 148t sich
das Produkt aus dem g-Faktor des Elektrons und dem internen Magnetfeld zu g.- B;,; &~ 60
mT bestimmen. Zum Vergleich, Kikkawa und Awschalom geben fiir B,,; = 2 T ein internes
Magnetfeld von |B;,;| < 100 mT an [Kik00]. Die Diskrepanz ist moglicherweise in der
starkeren Lokalisation aufgrund der geringeren Donatorkonzentration zu suchen.
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Abb. 8.6: Zeitaufgeliste Kerr-Signale der Proben mit n = 3-10'* ¢m™3 (links) und n = 3-10%
em™3 (rechts) in Magnetfeldern bis B = 6 T.

8.4 Feldabhangigkeit der Kernspinpolarisation

Ein Mittel die Auswirkung der Lokalisierung zu untersuchen, ist die Variation des an-
gelegten Magnetfeldes. Die Erhohung des Feldes fithrt zu einer stédrkeren Lokalisation
der Elektronen. Quantitative 148t sich dies durch die sogenannte magnetische Lange [,,
beschreiben.

Lo (8.7)

Abbildung 8.6 zeigt die Verdnderung der zeitaufgelosten Kerr-Rotation bei Variation des
Magnetfeldes fiir die Proben mit n = 3 - 10 em™ und n = 3 - 10" cm™3. Bei der
Variation das Feldes wurde die diamagnetische Verschiebung beriicksichtigt®. In beiden
Féllen ist zunéchst zu bemerken, dafl 73 mit steigendem Magnetfeld geringer wird. Ist
bei geringen Magnetfeldern selbst bei negativen Verzogerungen (Pump-Probe-Verzoge-
rung von ca. 12 ns) die Oszillation noch erkennbar, so ist sie bei B = 6 T dort vollig
im Rauschen untergegangen. Parallel zu dieser Entwicklung treten zunehmend deutlicher
werdende Schwebungen im Signal zum Vorschein. D.h., die Einschniirung an den Kno-
tenpunkten der Einhiillenden pragt sich mit steigendem Magnetfeld starker aus. Dies ist

2Diese macht sich durch eine zu B? proportionalen Verschiebung der PL-Linien bemerkbar (siehe z.B.
[Ash01]).
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bei n = 3 - 10 cm™? deutlicher als bei n = 3 - 10 em™3. Der bei niedrigen Magnet-
feldern zu beobachtende geringfiigige Anstieg des Kerr-Signals kann zum Teil durch die
Uberlagerung mit der noch vorhandenen Spinpriizession die durch den vorangegangenen
Pump-Puls erzeugt wurde erklart werden.

Im Fall n = 3 - 10 ecm™3 sind sogar zwei Schwebungen mit unterschiedlicher Schwe-
bungsperiode beobachtbar (am besten erkennbar bei B = 6 T). Die schnelle Schwebung
(kurze Schwebungsperiode) verschwindet jedoch auf einer Zeitskala von ¢ < 1 ns. Daraus
ist zu schliefen, dafl diese Schwebung mit den Elektronen der nicht donatorgebundenen
Exzitonen verkniipft ist. Zwar wurde die Lebensdauer der Exzitonen in dieser Probe nicht
direkt bestimmt, jedoch ist bekannt, dafl sie in solchen Strukturen wenige Nanosekunden
betrigt [pHO02, Gil97].

Die in [Abb. 8.6 zu erkennende langsame Schwebung zeigt kein Abklingverhalten auf der
Zeitskala von ca. 1 ns. Demnach ist sie allein den Donatorelektronen zuzuschreiben. Die
Lokalisation der Elektronen hat zur Folge, dafl lokale Unterschiede im effektiven Ma-
gnetfeld nicht gemittelt werden. Solche Unterschiede konnen beispielsweise durch Gitter-
fehler, die Moglichkeit fiir den Donator unterschiedliche Gitterplédtze einzunehmen oder
unterschiedliche Donatoren hervorgerufen werden. Damit ergeben sich fiir die Donator-
elektronen leicht unterschiedliche Frequenzen bei der Lamorprézession. Selbst bei einer
kontinuierlichen Verteilung der Frequenzen kann eine Schwebung auftreten, sofern nur
ein gewisser Frequenzbereich zu beriicksichtigen ist. Die Schwebungsperiode wird dabei
durch den Unterschied zwischen oberer (w,) und unterer (w,) Grenzfrequenz bestimmt.
Im Fall einer Rechteckverteilung und einer Kosinusschwingung (cos(wt)) ergibt sich eine
Schwebung z.B. zu:

TRKR(t) o / * cos(wt)dw = Swel) ; sin(wat) (8.8)

Wy

Hieraus ist auch gut zu erkennen, dal das Vorhandensein einer gewissen Frequenzvertei-
lung zu einer Dampfung des Signals fithren kann (1/¢-Proportionalitit in Glg. (8.8)). Die-
ses Phiinomen ist im allgemeinen unter dem Begriff g-Faktor- Verbreiterung® bekannt. Sind
Unterschiede im effektive wirkenden Magnetfeld die Ursache der Schwebung, so kann aus
der Schwebungsperiode die Breite der Verteilung des internen Magnetfeldes abgeschétzt
werden. Fiir n = 3 - 10"em ™2 und B = 6T ergibt sich z.B. AB;,; = £150mT. Dies folgt
aus:

3im Englischen: g-factor broadening. Tritt auf, wenn in einem System kein scharf definierter g-Faktor
vorliegt, sondern eine gewisse Verteilung des g-Faktors um einen Mittelwert.
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Abb. 8.7: Links: Magnetfeldabhingigkeit der scheinbaren g-Faktoren der Proben mit
n=3-10%cm=3 (offene Quadrate) und n = 3 - 10> cm=? (Dreiecke). Die Werte wurden mit-
tels Fourier-Analyse der Daten aus Abb. 8.6 berechnet. Sofern zwei eng benachbarte Frequenzen
aufgelost werden konnten, wurde der Mittelwert zur Berechnung von gs., verwendet. Bildein-
schub: Fourier-Spektrum der des Kerr-Signals der Probe mit n = 8- 10" c¢m™% bei B = 6 T.
Die beiden eng benachbarten Maxima ergeben sich aus der langsamen Schwebung im Kerr-Signal.
Rechts: Betrag des internen Magnetfeldes in Abhdngigkeit das dufSeren Magnetfeldes. Zum Ver-
gleich wurden die in Ref. [Kik00] angegebenen Werte fiirn = 8 - 1015 cm™=? aufgetragen (Sterne).

hw, = gupBezt und
ha]o - g,uB(Bext + ZABmt)
1 W

= Aant = §Bext(w—u - 1) (89)

In /Abb. 8.6 ist desweiteren zu beobachten, dafl die Periode der langsamen Schwebung zu
kleinen Magnetfeldern hin linger wird. Dies entspricht einer Abnahme der Differenz der
beiden Grenzfrequenzen und damit einer Verringerung von AB;,;.

Im folgenden soll das interne Magnetfeld in Abhéngigkeit des externen Magnetfeldes be-
stimmt werden. Aus den Daten der Abb. 8.6 konnen dazu mittels Fourier-Analyse die
scheinbar wirkenden g-Faktoren (gs.,) bestimmt werden (siehe [Abb. 8.7). Fiir den Fall
dafl zwei eng benachbarte Maxima im Fourier-Spektrum aufgelost werden konnten wur-
de der Mittelwert der beiden Frequenzwerte zur Berechnung des scheinbaren g-Faktors
verwendet. Im linken Teil der |Abb. 8.7 ist die Magnetfeldabhéngigkeit der scheinbaren
g-Faktoren fiir die Proben mit n = 3-10* cm™ und n = 3 - 10" cm ™2 dargestellt. Diese
ergeben sich nach hv = g, B aus den durch Fourier-Analyse bestimmten Frequenzen
v. In beiden Féllen ist mit steigendem Magnetfeld eine Abnahme des sichtbaren g-Faktors
zu beobachten. Dies entspricht der Feststellung, daff das durch die Kernspins erzeugte in-
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terne Magnetfeld dem &dufleren Magnetfeld entgegen gerichtet ist.

In [Abschn. 8.3/ konnte bereits fiir n = 3 - 10'® cm™2 und einem externen Magnetfeld von
B = 2 T das Produkt von dem internen Magnetfeld mit dem g-Faktor des Elektrons zu
JeBint = 60 mT bestimmt werden. Aus der Beziehung

gsch:uBB — geﬂ/B(B - ant) (810)

kann damit der g-Faktor des Elektrons zu |g.| = 0.49 bestimmt werden. Unter Verwendung
dieses Wertes kann mit |Glg. 8.10 aus den scheinbaren g-Faktoren nun das entsprechende
interne Magnetfeld der Kernspins berechnet werden. Das Ergebnis ist im rechten Teil der
Abb. 8.7/ als Funktion des externen Magnetfeldes aufgetragen. Das interne Feld wichst
danach fiir n = 3-10* cm ™3 bei B = 6 T auf iiber |B;,;| > 0.8 T. Dies ist im Vergleich zu
den von Kikkawa und Awschalom angegebenen Werten bei einer Donatorkonzentration
von n = 3 -10'% cm™? deutlich hoher. Fiir vollstindig polarisierte Kernspins erwarten
Krapf et al. sogar einen Wert von bis zu By,, = 2.4 T [Kra90].

8.5 15 donatorgebundener Elektronen

Wie bereits aus der Betrachtung von |Abb. 8.6 festzustellen war, nimmt die 75-Zeit der
Donatorelektronen stark mit dem Magnetfeld ab. Zuriickzufithren ist diese Anderung zu
einem groflen Teil auf die g-Faktorverbreiterung bzw. entsprechend die lokalen Fluktuatio-
nen des effektiven Magnetfeldes. Je geringer das Magnetfeld desto weniger stark kommen
die Effekte der Inhomogenitét zum Tragen. D.h., bei niedrigen Magnetfeldern 148t sich 7%
durch die Annahme eines einfach exponentiellen Abklingens der Einhiillenden des Kerr-
Signals abschétzen.

to — 1
In(4i))

a(tz)

* o~
T2N

. (8.11)

ai/2 bezeichnen dabei die Amplituden der Einhiillenden des Kerr-Signals zu der jeweiligen
Verzogerungszeit t1/,. Es sei noch einmal erwéhnt, dafl negative Verzégerungszeiten ¢
tatsdchlich positive Verzogerungen von ¢,y = 12 ns +£_) darstellen.

In/Abb. 8.8 sind fiir n = 3-10* cm ™ und n = 3-10'® cm 2 die nach Glg. 8.11 abgeschétz-
ten T5-Zeiten bei verschiedenen Magnetfeldern aufgetragen. Dazu wurden die Amplituden
der Einhiillenden des Kerr-Signals kurz vor und kurz nach bzw. zu zwei Zeiten nach dem
Uberlapp von Pump- und Probepuls verwendet. Es ist zu erkennen, dafl T3 zu geringe-
ren Magnetfeldern stark ansteigt. Als Ursache dafiir kann die geringere Lokalisation der
Elektronen im niedrigen Magnetfeld angegeben werden. Wie gezeigt, fithrt diese zu einer
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Abb. 8.8: Magnetfeldabhéingigkeit der Tj-Zeiten fir n = 3-10% c¢m™? (Quadrate) und
n=3-10" em™3 (Dreiecke). Bildeinschub: Das Kerr-Signal in der Umgebung des Uberlapps
von Pump- und Probe-Puls (t = 0 ns bzw. t = 12 ns). Die gestrichelte Linie entspricht dem
Nullsignal.

geringeren g-Faktorverbreiterung und aufgrund der Mittelung iiber mehr Kernspins zu
einer geringeren Wechselwirkung mit den Kernspins.

Bei sehr niedrigen Magnetfeldern iibersteigt 75 die Zeit zwischen zwei aufeinander fol-
gende Laserpulse deutlich (siehe Bildeinschub in [Abb. 8.8)). Die daraus abgeschéitzte Ts-
Zeit von knapp 50 ns ist allerdings nur als ein grober Richtwert zu betrachten. Da das
bei der Ankunft eines Pump-Pulses noch vom vorherigen Puls vorhandene Signal kaum
abgeklungen ist, ist damit zu rechnen, dafl die Amplitude des Kerr-Signals kurz nach
einem Pump-Puls auch noch vom vorherigen Puls mit beeinflult wird. Allerdings ist zu
erwiahnen, daf§ unabhéngige optische Spinresonanzmessungen und Hanle-Messungen an
der selben Probe eine Spinlebensdauer von 28 ns (bei B = 2 mT) [Col03] bzw. 26 ns
ergeben haben [Col02]. Der Literatur sind &hnlich hohe bzw. sogar hthere Werte fiir die
Spinlebensdauer zu entnehmen. Durch die Methode der optischen Orientierung fanden

3 eine Spinlebensdauer

Dzhioev et al. bei einer Donatorkonzentration von n = 1-10'® cm™
von Thox = 42 ns [Dzh97a]. Die durch Faraday-Rotation erzielten Werte erreichen sogar
bis zu 130 ns (bei B =0 T) [Kik98|. Die hier erzielten Werte fiigen sich folglich sehr gut

in die aus der Literatur bekannten Werte ein.






Anhang A

Probenautbau und -strukturierung

S0863

Hergestellt von: K. H. Leonardi, T. Passow, D. Hommel.
Ort: Institut fiir Festkorperphysik Universitéit Bremen, Bremen.

Herstellungsart: Molekularstrahlepitaxie.

Quantenpunktprobe zur Bestimmung der Polarisationsdynamik in CdSe/ZnSe selbstor-
ganisierten Quantenpunkten (Kap. 4/ und Kap. 5). Zudem wurde diese Probe bei Unter-

suchungen zur Kopplung zwischen Quantenpunkten verwendet (Kap. 6). Aufbau:

/nSe

CdSe

/nSe

GaAs-Puffer

GaAs-Substrat

25nm

: 1.3 Monolagen

53nm

180nm

Abb. A.1: Schematischer Aufbau der Probe S0863.
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Strukturierung:
Prozef:

1. Anordnung und Gréfle der Mesen wurde mittels einer PMMA-Schicht, Elektronenstrahl-
Lithographie und Aufbringen einer 20nm Titan-Maske definiert.

2. Atzverfahren: naBchemisch mit HyO + HBr(47% — ig) + K,CryO7 im Verhiltnis:
25:13:1

3. Atzdauer: 30 Minuten. Dies entspricht einer Atztiefe von 70nm.

4. Lift-off der Titan-Maske.

b o
soo;ml mm: 2um
300um 300um
M |
E E E E E ®H
H | II
' ’ 1300“ E B E E E ®
|
200 | 200 1000
I ] / E E E E E H
|
500 150 : 150 500 . . . . . .
|

| ] | ] | ] | ] | ] | ]

150 : 150 500 \

: | ] | ] | ] | ] | ] | ]
200 I 200 1000

|

| Tum goaon, 2umsixst), SuMeixen), 10uMax)
. 300 100 : 100 300 .
100um | 100um

|

Sum | 10um

Abb. A.2: Beispiel einer Multi-Mesen-Struktur zur Untersuchung kooperativer Effekte zwischen
Quantenpunkten. Links: Gesamtstruktur mit Angabe der MesengrifSe in Nanometern im jeweili-
gen Multi-Mesen-Feld (grau). Die vier schwarzen Felder stellen 100 um grofse Mesen dar (quasi
unstrukturiert). Rechts: Schema eines Multi-Mesen-Feldes. Die Abstinde zwischen den einzelnen
Mesen betragen 1 um, 2 um, 5 um und 10 um. Felder mit gleichem Mesenabstand wurden jeweils
in einem Quadranten (siehe links) zusammengefafst. In Klammer hinter dem Mesenabstand ist
die dadurch resultierende Gesamtzahl der Mesen in einem 100 pym Feld angegeben.
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CB2132, CB2133, CB2134, CB2135 und CB2210

Hergestellt von: T. Slobodskyy, G. Schmidt und L.W. Molenkamp.
Ort: Physikalische Institut, Experimentelle Physik III Universitat Wiirzburg, Wiirzburg.
Herstellungsart: Molekularstrahlepitaxie.

Quantenpunktprobe zur Bestimmung der Polarisationsdynamik und der kohérenten Dy-
namik lokal wechselwirkender Spins in Cd(Mn)Se/ZnSe selbstorganisierten Quantenpunk-
ten (Kap. 5 und [Kap. 7). Aufbau:

/nSe [ 25nm

Cd(Mn)Se —|° 1.3 Monolagen

/nSe 50nm

GaAs-Puffer

GaAs-Substrat

Abb. A.3: Schematischer Aufbau der Proben CB2132-CB2135 und CB2210. Die nominelle
Mn-Konzentration zam in der 1.3-Monolagen-Cd(Mn)Se-Schicht variiert zwischen den Proben
wie folgt: CB2132 - xym = 0.005, CB2133 - xyy, = 0.01, CB2134 - zpm = 0.02, CB2135 -
Ty = 0.04 und CB2210 - xpp = 0.

GaAs-Schichten

Hergestellt von: A. S. Bracker und D. Gammon
Ort: Electronic Materials Branch, Naval Research Laboratory, Washington DC.
Herstellungsart: Molekularstrahlepitaxie.

Strukturen zur Untersuchung der kohérenten Spindynamik in leicht n-dotiertem GaAs
(Kap. 8).
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Aufbau:
GaAs Snm
n-AlGaAs 100nm
AlGaAs 100nm
n-GaAs lum
AlGaAs 100nm
n-AlGaAs 100nm
GaAs 200nm
AlAs 10nm
GaAs 10nm
Si-GaAs-Substrat

Abb. A.4: Schematischer Aufbau der untersuchten GaAs-Proben. Die nominelle Donator-
Konzentrationen n betrugen in den beiden n-AlGaAs-Schichten 7- 1016 ecm™% (oberhalb 200
nm GaAs Puffer) und 1.5 -101° em™? (unterhalb 5-nm GaAs Deckschicht) und in der 1 um
n-GaAs-Schicht betrugen 3 - 10 c¢cm™% und 3 - 10%° cm™2.



Anhang B

Versuchsaufbauten-3D

Zeitaufgeloste PL-Spektroskopie

Argarielan | s

Mono .
QuaterNave Stisalke Camer
Prism
i - H.—- |
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inear Polaiizes &
(ljuater-Wave Plate

Abb. B.1: 3D-lllustration des Versuchsaufbaus zur zeitaufgelosten PL-Spektroskopie.
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Zeitaufgeloste Kerr-Rotation

PEIINS DR

P BILUEGKE
Polalisaion

Abb. B.2: 3D-Illustration des Versuchsaufbaus zur zeitaufgelosten Kerr-Rotation.



Anhang C

Geometrie der Kerr-Effekte

Polarer Kerr-Effekt

Abb. C.1: Orientierung von Magnetisierung M (roter Pfeil) Lichtstrahl (Griine Pfeile) und
FEinfallsebene (griine Ebene) im Fall des polaren Kerr-Effektes. Bei senkrechtem Lichteinfall auf
die Probe (blau) trigt die polare Magnetisierung zum Kerr-Effekt bei.
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Longitudinaler Kerr-Effekt

Abb. C.2: Orientierung von Magnetisierung M (roter Pfeil) Lichtstrahl (Grine Pfeile) und
Einfallsebene (grime Ebene) im Fall des longitudinalen Kerr-Effektes. Bei senkrechtem Licht-
einfall auf die Probe (blau) trigt die longitudinale Magnetisierung nicht zum Kerr-Effekt bei.

Transversaler Kerr-Effekt

Abb. C.3: Orientierung von Magnetisierung M (roter Pfeil) Lichtstrahl (Grine Pfeile) und
Einfallsebene (grime Ebene) im Fall des transversalen Kerr-Effektes. Bei senkrechtem Lichtein-
fall auf die Probe (blau) trigt die transversale Magnetisierung nicht zum Kerr-Effekt bei.
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