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Zusammenfassung - Summary

Zusammenfassung

Der technologische Fortschritt in der Optoelektronik und Elektronik der vergangenen
Jahrzehnte basiert auf einer intensiven Grundlagenforschung im Bereich der Halbleiter-
technik. Wéhrend vor einigen Jahren die Herstellung und Entwicklung von Bauelementen
mit klassischen Wirkprinzipien noch im Blickpunkt der Untersuchungen standen, treten
Quanteneffekte von niederdimensionalen Strukturen fiir die Anwendung in der Kommuni-
kation und Informationsverarbeitung mehr und mehr in den Vordergrund der Forschungs-
tétigkeiten. Heutzutage konnen aus Halbleitern  kiinstliche Atome* (Quantenpunkte)
mit mafgeschneiderten Eigenschaften realisiert werden. Hierbei riickt neben den opti-
schen und elektronischen Funktionen zunehmend der Spin der Ladungstriager als moglicher
Informationstrager in den Mittelpunkt des Interesses. Die diskrete Zustandsdichte von
Halbleiterquantenpunkten gewéhrleistet dabei eine lange Lebensdauer der Spinzusténde.
Die vorliegende Arbeit befasste sich mit dem Spin- und dem damit eng verbundenen
Polarisationszustand von Ladungstriagern in CdSe/ZnSe Quantenpunkten. II-VI Materi-
alsysteme konnen in geeigneter Weise mit dem Nebengruppenelement Mangan gemischt
werden. Diese semimagnetischen Nanostrukturen weisen eine Vielzahl von charakteris-
tischen optischen und elektrischen Besonderheiten auf. Verantwortlich dafiir ist eine Aus-
tauschwechselwirkung zwischen dem Spin optisch erzeugter Ladungstriger und den 3d
Elektronen der Mn*" Ionen. Im Rahmen dieser Arbeit erfolgte die Adressierung ge-
zielter Spinzustédnde durch optische Anregung der Ladungstriger. Die Besetzung unter-
schiedlicher Spinzustdnde konnte durch Detektion des Polarisationsgrades der emittierten
Photolumineszenz (PL) bestimmt werden. Dabei kamen verschiedene optische Methoden
wie zeitaufgeloste und zeitintegrierte PL-Spektroskopie sowie Untersuchungen in Magnet-
feldern zum FEinsatz.

Zunichst erfolgte die Charakterisierung der mittels MBE-Wachstum hergestellten Cd;_,
Mn,Se/ZnSe beziehungsweise CdSe/Zn;  Mn,Se Quantenpunkte mit unterschiedlicher
Mn?* Konzentration. Zeitintegrierte PL-Spektroskopie erméglichte die Bestimmung der
spektralen Lage und der Flachendichte der Quantenpunkte. Es stellte sich heraus, dass die
untersuchten Proben eine mittlere Quantenpunktdichte von 10'* cm=2 besitzen. Von be-
sonderem Interesse ist in diesem Zusammenhang das Lumineszenzsignal der Mn*" Ionen.
Neben der in der Literatur angegebenen Emission bei ca. 2.12eV wiesen die untersuchten
CdSe/Zn,_,Mn,Se Proben ein weiteres Emissionsmaximum bei ca. 1.93eV auf, wel-
ches auf Lokalisierung einiger Mn*" Ionen an Defektstellen des Kristallgitters zwischen
den Quantenpunkten und dem ZnSe Barrierenmaterial zuriickgefithrt wurde. Magnet-
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feldabhéngige Untersuchungen zeigten fiir diese Proben eine deutlich erhohte Zeeman-
Verschiebung des zirkular polarisierten PL-Signals.

Die Intensitit der Quantenpunkt PL und Mn*" Lumineszenz in Abhéngigkeit eines dufe-
ren Magnetfeldes entlang der Wachstumsrichtung der Proben (Faraday-Geometrie) zeigte
fir Quantenpunkte mit z = 0.053 eine gleichzeitige Erhéhung der PL und der Mn?"
Lumineszenz im Bereich zwischen 2.5 T < B < 5T. Die Zeeman-Verschiebung der Quan-
tenpunkt PL legte den Schluss nahe, dass in diesem Bereich ein resonanter Energietransfer
zwischen den exzitonischen Niveaus der Quantenpunkte und dem 6A; — 4T, Absorpti-
onsband der Mn?* Ionen auftritt.

Untersuchungen zur zirkularen Polarisation an Cd;_,Mn,Se/ZnSe Quantenpunkten zeig-
ten, dass fiir moderate Mn*" Konzentrationen mit z < 2% der zirkulare Polarisationsgrad
malfsgeblich von der Zeeman-Aufspaltung der exzitonischen Zusténde und der Polarisation
po des Laserlichts bestimmt wird. Der durch die Zeeman-Aufspaltung bedingte Anteil
der Polarisation pr deutet auf einen Vorzeichenwechsel des exzitonischen g-Faktors der
Quantenpunkte mit steigender Mn?* Konzentration hin. Fiir 2 = 0.0 konnte ein g-Faktor
von g, =~ —1.62 und eine Spinrelaxationszeit von 75 ~ 3.2 ns ermittelt werden. Im Gegen-
satz dazu besitzen die Quantenpunkte mit x = 0.02 einen g-Faktor von g, ~ +1.32 und
eine Spinrelaxationszeit von 7, ~ 1.2ns. Der Vorzeichenwechsel der Zeeman-Aufspaltung
trat fiir Quantenpunkte mit einer nominellen Mn*" Konzentration von z = 0.01 auf. pp
zeigte fiir diese Proben nur eine geringe Abhéngigkeit vom dufteren Magnetfeld. Im Ver-
gleich zur 0 % und 2 % Probe ergab sich eine ungefihr 2.8 beziehungsweise 7.5-mal ldngere
Spinrelaxationszeit. Der Wert fiir g, betréigt lediglich g, ~ —0.05. Aus den Daten der
optischen Orientierung konnte zudem die Feinstrukturaufspaltung der optisch aktiven Zu-
stdnde ohne externes Magnetfeld zu 6; ~ —230 ueV, §; < —3 peV und 4; ~ +180 peV fiir
x = 0.0, x = 0.01 und =z = 0.02 abgeschatzt werden.

Des Weiteren wurde eine Moglichkeit aufgezeigt, den g-Faktor und damit die Zeeman-
Aufspaltung optisch zu manipulieren. Dazu wurde die Leistung des Anregungslasers
schrittweise erhoht und pg fiir Quantenpunkte mit z = 0.01 bestimmt. Fiir eine mitt-
lere Anregungsleistung von P = 9mW konnte ein ungefdhr 30-mal groferer Wert des
g-Faktors von g, &~ —1.47 bestimmt werden. Das Erhéhen der Anregungsleistung be-
wirkte ein optisches Heizen des Mn?" Systems und fithrte zu einer Unterdriickung der
sp-d Austauschwechselwirkung. Dadurch nahm die Spinrelaxationszeit auf ca. 3ns bis
4ns ab. Eine Analyse der effektiven Temperatur des Mn?" Systems zeigte, dass zunéichst
fiir moderate Anregungsleistungen ein mittels Phononen induzierter, indirekter Heizpro-
zess vorliegt (P oc T?). Erst fiir hohe Anregungsleistungen P > 3mW {iberwiegt ein
direkter durch ,,Spin-Flip“ Prozesse dominierter Heizmechanismus (P o T'). Analoge Ex-
perimente an Quantenpunkten mit x = 0.02 zeigten, dass durch optisches Heizen des
Mn?" Spinsystems der zirkulare Polarisationsgrad invertiert werden kann. Auf Grund
der hoheren Zeeman-Aufspaltung der Quantenpunkte erwies sich hier der indirekte Heiz-
mechanismus als der ausschlaggebende Faktor. Dieser Abschnitt der Arbeit wurde mit
der Analyse des zirkularen Polarisationsgrades an barrierendotierten CdSe/Zn, ,Mn,Se
Quantenpunkten abgerundet. Im Vergleich zu den mit Mangan dotierten Quantenpunk-
ten wiesen diese Proben eine deutlich grofere Zeeman-Aufspaltung auf. Der zirkulare
Polarisationsgrad wird damit mafsgeblich durch pg bestimmt, wihrend po keinen wesent-



ZUSAMMENFASSUNG 3

lichen Beitrag liefert. Lediglich eine Erhéhung von po im Fall B = 0 deutete fiir hohe
Mangankonzentrationen auf eine Formation magnetischer Polaronen hin.

Im Anschluss daran wurde die Umwandlung von linear polarisierten Laserlicht in zirkular
polarisierte Emission der Quantenpunkte untersucht. Es zeigte sich, dass abhingig von
der Orientierung der Polarisationsebene des linear polarisierten Laserstrahls die zirkulare
Polarisation der Quantenpunkt PL einen sinusférmigen Verlauf aufweist. Dies deutete auf
eine Quanteninterferenz der linear beziehungsweise zirkular polarisierten, optisch aktiven
Eigenzustiande der Quantenpunkte hin. Theoretisch konnte dieses Verhalten durch ein
Pseudospin-Modell erklart werden. Ohne Magnetfeld war das Maximum der zirkularen
Polarisation fiir linear polarisierte Anregung zunéchst entlang der [100]- beziehungsweise
[010]-Achse des Kristallgitters zu beobachten. Dem Pseudospin-Modell entsprechend ver-
schob sich mit steigendem Magnetfeld das Maximum des zirkularen Polarisationsgrades
in Richtung der [110]- beziehungsweise [110]-Achse.

Untersuchungen zum Hanle-Effekt an Cd;_, Mn,Se/ZnSe Quantenpunkten rundeten die
polarisationsabhéngigen Messungen ab. Dabei wurde der Verlauf des zirkularen Pola-
risationsgrades unter o und o~ polarisierter Anregung in Abhéngigkeit eines externen
Magnetfeldes senkrecht zur Wachstumsrichtung (Voigt-Geometrie) bestimmt. Wahrend
die Proben mit einem nicht verschwindenden Exziton-g-Faktor (zr = 0.0 und z = 0.02)
das erwartete Lorentz-formige Hanle-Signal lieferten, zeigten Quantenpunkte mit x = 0.01
eine Asymmetrie der zirkularen Polarisation. Abhéngig von der Orientierung des exter-
nen Magnetfeldes und der Anregungspolarisation wies der Polarisationsgrad einen peri-
odischen Verlauf auf.

Der letzte Teil der Arbeit beschéftigte sich mit der Rekombinationsdynamik der Quan-
tenpunkte. Mittels lithographischer Atzprozesse konnte die Anzahl der Quantenpunkte
schrittweise reduziert werden. Zeitaufgeloste Untersuchungen fiir Anregungsenergien un-
terhalb der ZnSe Bandkante (F... < Eznse) zeigten eine deutliche Zunahme der exzi-
tonischen Lebensdauer mit abnehmender Zahl an Quantenpunkten. Diese Beobachtung
erwies sich als eine strahlungsinduzierte Wechselwirkung zwischen benachbarten und ener-
getisch identischen Quantenpunkten. Wihrend fiir CdSe/ZnSe Quantenpunkte eine An-
derung der Lebensdauer nur im Fall E,,. < Ez,scbeobachtet werden konnte, trat dieser
Effekt im Fall semimagnetischer Quantenpunkte mit einer moderaten Mangandotierung
auch fiir Anregungsenergien oberhalb der ZnSe Bandkante auf. Dies deutete auf eine
erhohte kollektive Emission dieser Quantenpunkte durch Wechselwirkung der photoge-
nerierten Ladungstriger mit den Mn*" Ionen hin. Auch zeigte sich, dass die effektive
Dichte und damit die Anzahl der {iber das gemeinsame Strahlungsfeld wechselwirkenden
Quantenpunkte etwa doppelt so hoch ist wie fiir undotierte CdSe/ZnSe Quantenpunkte.
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Summary

The technological advances in optoelectronics and electronics in the past decades are
based on an intensive research in the area of semiconductor technology. Whereas a few
years ago the interest was focused on the fabrication and development of devices with
classical functionality, the application of quantum effects of low dimensional structures
for communication and information processing attracts increasing attention in research
activities. Nowadays semiconductors are used to realize “artificial atoms” (quantum dots)
with well defined properties. Beside the optical and electronic performance, the spin of
charge carriers as a potential information carrier is considered. In particular the discrete
density of states of solid state quantum dots provides long spin lifetimes.

The present thesis deals with the spin of charge carriers confined in CdSe/ZnSe quan-
tum dots (QDs) closely linked to the polarization of emitted photons. II-VI material
systems can be adequately mixed with the B-group element manganese. Such semima-
gnetic nanostructures offer a number of characteristic optical and electronic features. This
is caused by an exchange interaction between the spin of optically excited carriers and
the 3d electrons of the Mn?" ions. Within the framework of this thesis addressing of well
defined spin states was realized by optical excitation of charge carriers. The occupation
of different spin states was detected by the degree of polarization of the emitted photo-
luminescence (PL) light. For that purpose different optical methods of time-resolved and
time-integrated spectroscopy as well as investigations in magnetic fields were applied.
First of all the characterization of molecular beam epitaxy (MBE) grown Cd;_,Mn,Se/
ZnSe and CdSe/Zn, Mn,Se QDs with different Mn®* concentration was carried out.
Time-integrated PL spectroscopy allows to determine the spectral position and the areal
density of the QDs. It was found that the studied samples exhibit an average QD density
of about 10" em~2. Special interest was dedicated to the luminescence signal of the Mn*"
ions. The studied CdSe/Zn; ,Mn,Se QDs show a new emission peak at about 1.93eV
below the well known Mn*" emission band at about 2.12eV. Such an emission can be
related to Mn*" ions located at crystal defects in the intersection between the QDs and
the ZnSe host material. Applying magnetic fields these samples show a considerably
enhanced Zeeman shift of the circular polarized PL signal.

For QDs with z = 0.053 the intensity of both the Mn?" luminescence and QD PL is
enhanced by applying an external magnetic field between 2.5 T < B < 5T along the
direction of growth (Faraday geometry). From the Zeeman shift of the QD PL it can be
concluded that a resonant energy transfer takes place between the exciton states and the
64, — *T, absorption band of the Mn®" ions.

By studying the circular polarization of Cd;_,Mn,Se/ZnSe QDs, it was shown that for
moderate Mn*" concentrations with « < 2% the degree of circular polarization is mainly
controlled by the Zeeman splitting of the exciton states and the polarization po of the
laser light. With increasing Mn?' content the Zeeman splitting pr shows a sign reversal
of the exciton g-factor. For x = 0.0 a g-factor of g, =& —1.62 and a spin relaxation time of
Ts /= 3.2 ns were determined. In contrast, QDs with z = 0.02 have a g-factor of g, ~ +1.32
and 7, ~ 1.2ns. The sign-reversal of the Zeeman splitting takes place for a nominal Mn**
concentration of x = 0.01. For this particular sample, pg is almost not affected by an
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external magnetic field. In comparison to the sample with 0% and 2% Mn?" the spin
relaxation time is by a factor of 2.8, and 7.5 larger, respectively. The value of g, is
only g, =~ —0.05. From the optical orientation the fine structure splitting of the optical
active eigenstates in the case of zero magnetic field was estimated as 6, ~ —230 eV,
01 < =3 peV, and d; =~ +180 pueV for x = 0.0, z = 0.02, and x = 0.02, respectively.

In addition, a possibility was demonstrated to manipulate the g-factor and thus the
Zeeman splitting by optical methods. For that purpose the power of the exciting la-
ser was gradually enhanced and pr was determined for QDs with x = 0.01. For an
average excitation power of P = 9mW the g-factor was enhanced by a factor of 30 with
a value of g, ~ —1.43. Increasing the excitation power leads to an optical heating of
the Mn?" system and thus to a suppressed sp-d exchange interaction. As a result, the
spin relaxation time decreases to a value of about 3 to 4ns. In the case of moderate
excitation power a phonon mediated heating mechanism (P oc T%) takes place revealed
by a detailed analysis of the effective Mn*" temperature. In the case of larger excitation
powers (P < 3mW) direct heating via a spin-flip process (P o T') dominates. Similar
experiments with QDs of x = 0.02 showed that optical heating can invert the circular
degree of polarization. Due to the higher Zeeman splitting of these QDs, the indirect
heating process is dominant here. This chapter of the thesis is completed by a study of
the circular degree of polarization of CdSe/Zn,  Mn,Se QDs with a Mn?* doped bar-
rier. Compared to the diluted QD samples, these dots exhibit a significant larger Zeeman
splitting. Thus the degree of circular polarization is mainly influenced by pr, whereas po
does not considerably contribute. Only in the case of B = 0 an enhancement of pp was
observed attributed to a formation of magnetic polarons.

Next, the conversion of linearly polarized laser light to circularly polarized PL emission
of the QDs was studied. We found a sinus-like evolution of the circular polarized PL
emission dependent on the orientation of the polarization plane of the linearly polarized
laser beam. Such an observation points toward an interference between the linear and
circular polarized eigenstates of the QDs. A pseudospin model fits well to the experimental
findings. Without magnetic field the maximum of circular polarization was observed
for linearly polarized excitation along the [100] or [010] axis of the crystal, respectively.
According to the pseudospin model, the polarization maximum shifts with increasing
magnetic field strength.

The polarization measurements were concluded by a study of the Hanle effect for Cd;_,Mn,,
Se/ZnSe QDs. Therefore the degree of circular polarization for o™ and o~ excitation was
determined as a function of a perpendicular magnetic field (Voigt geometry). Whereas
the samples with non-zero exciton g-factor (z = 0.0 and = 0.02) show the expected
Lorentian Hanle signal, QDs with x = 0.01 exhibit an asymmetry of the circular polariza-
tion. The degree of circular polarization shows a periodic response to the magnetic field
strength controlled by the direction of the field and the excitation condition.

The final chapter of the thesis deals with the recombination dynamics of QDs. By means of
lithography and wet chemical etching a stepwise reduction of the number of QDs was rea-
lized in mesa arrays. Time-resolved investigations for excitation energies below the ZnSe
band gap (Feze < Eznse) showed a large increase of the exciton lifetime with decreasing
number of QDs. Such an observation was associated to a radiation induced interaction of
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QDs. Whereas for CdSe/ZnSe QDs only for excitation conditions E,,. < Ez,s. a change
of the lifetime was observed, semimagnetic dots exhibit a variation of the lifetime also
for a laser energy above the ZnSe band gap. This was interpreted as a fingerprint of
collective emission of the QDs due to an interaction of photo-generated charge carriers
and the Mn?*" ions. The effective density and thus the number of interacting QDs was
found to be about twice as much compared to CdSe/ZnSe QDs.



1 Einleitung

Die moderne Elektronik und Optoelektronik haben unsere Gesellschaft in den vergangenen
Jahrzehnten deutlich veréindert. Mobiltelefone, MP3-Player und Laptops sind nur einige
wenige Beispiele, die aus unserem Alltag nicht mehr wegzudenken sind. Diese technolo-
gischen Errungenschaften wiren ohne eine intensive Grundlagenforschung nicht denkbar.
Im Jahr 2007 wurde den Physikern Peter Griinberg und Albert Fert der Nobelpreis fiir die
Entdeckung des Riesenmagnetowiderstandes (GMR') [Bai88, Bin89] im Jahr 1988 verlie-
hen. Der GMR ermoglichte erstmals die kommerzielle Nutzung spinpolarisierter Strome
in magnetoelektronischen Bauelementen wie Festplattenlesekopfen, Speicherbausteinen?
und Sensoren.

Es war der Physiker und Nobelpreistrager Richard P. Feynman der bereits 1959 das
enorme Potential und die Tragweite der modernen Halbleiter- und Nanotechnologie er-
kannte. Der Durchbruch gelang in den 70er Jahren mit der Realisierung des ersten Quan-
tenfilms [Din74]. Technologische Fortschritte gestatteten eine weitere Reduktion der Be-
wegungsfreiheit der Ladungstriager (Quantendraht [Pet82]). Wissenschaftler des Konzerns
Texas Instruments realisierten Ende der 80er Jahre mittels Elektronenstrahllithographie
den ersten Quantenpunkt in Form einer wenige hundert Nanometer groften ,Nano-Box*
[Ree86].

Heutzutage ist man in der Lage, Quantenpunkte mit unterschiedlichen Methoden herzu-
stellen. Neben chemisch hergestellten kolloidalen Quantenpunkten [Dan94, Bas06), [Car08]|
spielen in der Physik mittels MBE-Wachstum? fabrizierte Nanostrukturen eine bedeutende
Rolle [Cib86l Bac99b, [Zre94l, (Gam96al [Bab0§|. Diese selbstorganisierten Quantenpunkte
[MahO7bl Mah07al besitzen typischerweise eine Ausdehnung weniger Nanometer [Ast06].
Dabei bestehen sie abhingig von Grofie und Materialsystem zumeist aus 10* bis 10° Ato-
men [Leo93, [Faf94] [Kim00|. Optische und elektronischen Eigenschaften konnen durch ge-
eignete Wahl der Wachstumsparameter gezielt eingestellt werden [Jac98|, [Har00l, [Wog03].
Einigen Forschergruppen ist es gelungen, einzelne Quantenpunkte gezielt an vordefinier-
ten Positionen zu wachsen. Fiir die Einbettung solcher Nanostrukturen in optischen und
elektrischen Systemen wie Mikroresonatoren oder Quantenpunktlasern ist dies von grofer
Bedeutung [Nak02l, Bai04l [Por07, [Sch08|. Das Potential dieser ,kiinstlichen Atome* spie-
gelt sich in ihrer diskreten Zustandsdichte wider.

Ein einfacher und zerstorungsfreier Zugang zu diesen diskreten Energieniveaus gelingt
durch optische Spektroskopie. Durch Anregung einzelner Quantenpunkte mit einem Laser
geeigneter Energie konnen photogenerierte Ladungstriger die diskreten Energieniveaus
von Leitungs- und Valenzband besetzen. Bei der anschlieffenden Rekombination eines

! Giant-Magnetic-Resistance
2Magnetic Random Access Memory
3Molecular-Beam-Epitaxy
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Exzitons? wird ein Photon mit definierter Energie ausgesandt und liefert Informationen
iiber die besetzten Energieniveaus des Quantenpunktes.

Seit den Experimenten von Stern und Gerlach Anfang der 20er Jahre [Ste21], [Ger21) |Ger22]
ist bekannt, dass Elektronen oder Locher neben ihrer Ladung eine weitere fundamen-
tale Eigenschaft besitzen. Dieser als ,,Spin“ bezeichnete Eigendrehimpuls der Elementar-
teilchen erklért sich aus einer relativistischen Betrachtung der Quantenmechanik [Nol03b].
Im Rahmen der ,,Spintronik® versucht man durch gezielte Manipulation des Spinzustandes
die Dynamik der Ladungstriagerspins fiir die Informationsiibertragung zu nutzen [Wol(1,
Aws02]. Dabei gelten Halbleiterstrukturen bei der Realisierung von Spintransistoren
[Val06l, [Aws07], Spindioden [Mer08| und Spinfiltern [Efr01l [Fol03| als vielversprechende
Systeme. Informationen iiber die kohérente Dynamik der Ladungstriagerspins liefern da-
bei optische Untersuchungsmethoden wie beispielsweise ,,Pump and Probe” Experimente
[SchO6al, [Gre06, Ber08].

Der Ladungstragerspin hat direkten Einfluss auf die Polarisation eines durch Rekombi-
nation von Elektronen und Lochern emittierten Photons. Umgekehrt kann durch geeig-
nete Anregung der anfingliche Spinzustand gezielt eingestellt werden. In Mn** dotierten
Nanostrukturen tritt zudem eine Austauschwechselwirkung zwischen dem Exzitonspin
und den lokalen magnetischen Spinmomenten auf [Fur88, [Gaj79]. Diese Systeme werden
als semimagnetische Halbleiter DMS® bezeichnet [Fur88|. Externe Magnetfelder, die eine
Polarisation des Mn*" Systems bewirken, fiihren durch die sp-d Wechselwirkung [Lee05al]
zu einer starken Polarisation der Ladungstriagerspins [Fie99]. Dies dufsert sich durch einen
hohen Polarisationsgrad des emittierten PL-Signals [Lee05c]. Zudem konnte in Quanten-
punkten eine Reihe von Effekten nachgewiesen werden, die bereits aus der Atom- und
Molekiilphysik bekannt sind. Neben einer Feinstrukturaufspaltung der Energieniveaus
[Kul99, [Pul99] und dem Stark-Effekt [Emp97, [Seu01b| sind in DMS der zum Teil riesige
Zeeman-Effekt [BacO1] sowie der magnetooptische Faraday-Effekt [Sch06al] zu erwdhnen.
Daneben erwiesen sich Quantenpunkte als exzellente Lichtemitter. Damit beinhalten
diese Systeme ein grofles Potential in der Entwicklung moderner Lichtquellen wie bei-
spielsweise Halbleiterlaser und Leuchtdioden. Aufgrund ihrer diskreten Zustandsdichte
und des Ladungstrégereinschlusses weisen niederdimensionale Strukturen deutlich niedri-
gere Schwellstrome [Sch07cl, [KIo01) Leg00] und eine geringere Temperaturabhéngigkeit der
Emissionswellenlédnge auf. Insbesondere InGaN/GaN Quantenfilme [Mor95| eignen sich
zur Herstellung von blau emittierenden Laser- [Nak96] und Leuchtdioden [Nak93]. Neben
der Licht-Materie Wechselwirkung [Yos04, Rei04] spielt der gezielte Einbau von Quan-
tenpunkten in Mikroresonatoren [Boc08| [Rei07, [Ren06b] eine bedeutende Rolle bei der
Entwicklung von Einzelphotonenquellen (SPS®). Nichtlineare Emissionsprozesse [Rei08,
Ren06al, [K1a06l, [Obe04] sowie der mogliche Einsatz in der Quantenkryptographie [Str07,
Kak06, [San02, [Yua02, [Mic00] werden dabei intensiv untersucht und diskutiert. Theore-
tische wie experimentelle Ansétze belegen zudem, dass Quantenpunkte ohne den Einbau
in Mikroresonatoren unter bestimmten Bedingungen ein kollektives Emissionsverhalten
[Sch07al [Zha06l, [Par05] aufweisen kénnen.

4Exziton: Elektron - Loch Paar
5Diluted Magnetic Semiconductor
6Single-Photon-Sources
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Die vorliegende Arbeit beschéftigt sich mit der spektroskopischen Untersuchung semimag-
netischer CdSe/ZnSe Quantenpunkte. Dazu stehen mittels MBE-Wachstum hergestellte
Proben mit unterschiedlich starker Mn** Dotierung des Quantenpunkt- (CdSe) oder des
Barrierematerials (ZnSe) zur Verfiigung. Ziel der Arbeit ist es, einen Einblick in die
Spin- und Polarisationseigenschaften dieser Nanostrukturen zu geben und eine Méglichkeit

aufzuzeigen, die Polarisations- und Rekombinationsdynamik der Ladungstriger mittels
optischer Methoden gezielt zu konrollieren. Im Einzelnen gliedert sich die vorliegende
Arbeit wie folgt:

Kapitel 2| behandelt die Grundlagen semimagnetischer Quantenpunkte. Neben
dem II-VI Materialsystem werden die Besonderheiten semimagnetischer Halbleiter
wie d-d und sp-d Austauschwechselwirkung zwischen den Mn?* und Ladungstréger-
spins diskutiert. Nach einer kurzen Einfiihrung in die Quantenmechanik nieder-
dimensionaler Systeme wird zusammenfassend die Drehimpulsalgebra fiir Spin- und
Bahndrehimpulszustinde in Halbleitern skizziert. Die Behandlung optisch aktiver
Ubergiinge in Quantenpunkten schlieft dieses Kapitel ab.

Eine ausfiihrliche Beschreibung der experimentellen Untersuchungsmethoden wird
in Kapitel [3| gegeben. Dabei handelt es sich im Detail um die magnetooptische
Photolumineszenz (PL)-Spektroskopie sowie um den Aufbau des Messplatzes zur
zeitaufgelosten Spektroskopie.

Kapitel 4| beschreibt den Herstellungsprozess der untersuchten Nanostrukturen.
Hier wird zunéchst der MBE-Wachstumsprozess kurz erlautert. Abschlieffend folgt
eine Beschreibung der Selektion einzelner Quantenpunkte fiir die optische Spektros-
kopie.

In Kapitel [5| wird das zeitintegrierte Spektrum der Proben untersucht und die
Magnetfeldabhingigkeit von Quantenpunkt- und Mn*" Lumineszenz diskutiert. Ne-
ben der spektroskopischen Bestimmung der Quantenpunktdichte erfolgt eine erste
Analyse der polarisationsabhéngigen Rekombinationsdynamik fiir unterschiedliche
Anregungsenergien.

Den Hauptteil der Arbeit bildet die Untersuchung des zirkularen Polarisationsgra-
des der Quantenpunkt PL in Abhéngigkeit eines externen Magnetfeldes in Faraday-
Geometrie. In Kapitel [6] wird zudem eine Moglichkeit aufgezeigt, die Polarisa-
tion des PL-Signals mittels optischer Methoden zu kontrollieren. Insbesondere der
Einfluss der Zeeman-Aufspaltung und der optischen Orientierung durch geeignete
Polarisation des Anregungslasers werden diskutiert.

Kapitel [7] demonstriert die Konvertierung der linearen Anregungspolarisation in
zirkular polarisierte Emission fiir semimagnetische Quantenpunkte. Die experimen-
tellen Daten werden dabei unter Zuhilfenahme eines ,,Pseudospinmodells” diskutiert
und in Relation zu den Messungen aus Kapitel [] gesetzt.

Mit der Messung des Hanle-Effekts beschéftigt sich Kapitel Die beobachtete
Anomalie des Hanle-Signals fiir CdMnSe/ZnSe Quantenpunkte mit einem Mn?**
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Gehalt von 1% wird mit Messungen zur linear-zirkular Konvertierung der PL-
Polarisation verglichen.

e Das abschlieRende experimentelle Kapitel dieser Arbeit (Kapitel [9) greift auf die
anfanglichen Untersuchungen zu Rekombinationsdynamik aus Kapitel |5 zuriick.
Zeitaufgeloste Messungen liefern dabei Hinweise auf eine erhohte kollektive Emission
semimagnetischer Quantenpunkte.



2 Physikalische Grundlagen von
semimagnetischen II-VI1
Quantenpunkten

In diesem Kapitel werden die notwendigen Grundlagen fiir das Verstéindnis der optischen
Eigenschaften nulldimensionaler Strukturen kurz erldutert. Zunéchst werden in Abschnitt
die fundamentalen Eigenschaften des CdSe/ZnSe Materialsystems aufgezeigt, bevor
in Abschnitt eine Diskussion iiber semimagnetische Halbleiter folgt. Im néchsten
Schritt wird auf Verinderungen der elektronischen Zustandsdichte beim Ubergang von
Volumenhalbleitern hin zu niederdimensionalen Strukturen eingegangen (Abschnitt .
Abschnitt [2.4] gibt eine Einfiihrung in die quantenmechanischen Grundlagen des Dreh-
impulses und Spins eines Teilchens. Da beide Eigenschaften eine fundamentale Rolle fiir
Polarisation der Photolumineszenz (PL) spielen, liefert Abschnitt [2.5|einen Einblick in die
erlaubten optischen Uberginge im Halbleiter. Die Magnetfeldabhingigkeit exzitonischer
Zusténde in Halbleiterquantenpunkten wird abschliefend diskutiert (Abschnitt .

2.1 II-VI Verbindungshalbleiter

II-VI Verbindungshalbleiter weisen einige Besonderheiten auf, so dass sie in den vergan-
genen zehn Jahren ein zunehmendes Interesse der Grundlagenforschung auf sich zogen.
Kristalle, gebildet aus Elementen der II. und VI. Hauptgruppe des Periodensystems, be-
sitzen zum einen eine deutlich starkere Polaritat als beispielsweise III-V Verbindungs-
halbleiter. Dies zieht eine erhohte Exzitonenbindungsenergie nach sich, die es erlaubt,
exzitonische Komplexe auch fiir hohe Temperaturen [Gin99, [Seb02] bis hin zu Raumtem-
peratur [Din90} (Ari07] zu beobachten. Weiter ist es anlog zu den géngigsten Vertretern
der III-V Materialien (GaAs = IR; GaN = UV) moglich, die Energieliicke zwischen
Leitungs- und Valenzband in einem weiten Spektralbereich von Infrarot bis Ultraviolett

zu variieren [Nur92].

Zinkblendestruktur

Wurzitstruktur Abb. 2.1: Links: II-VI Halbleiter kri-
stallisieren bevorzugt in der Zinkblende-
struktur (fce-Gitter). Rechts: Der CdSe
Volumenkristall bildet eine Wurzitstruk-
tur aus. In diinnen Schichten auf ZnSe
gewachsen kristallisiert CdSe ebenfalls in

der Zinkblendestruktur.

|jeuobexay
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Typischerweise kristallisieren die meisten II-VI Verbindungshalbleiter in der Zinkblen-
destruktur, die schematisch in Abb. (links) dargestellt ist. Atome aus der II. und
VI. Hauptgruppe des Periodensystems, wie beispielsweise Zn und Se, bilden jeweils ein
kubisch flichenzentriertes Gitter (fcc) aus. Beide Gitter sind dabei um 1/4 der Raum-
diagonalen verschoben, so dass jedes Atom tetraedrisch von vier Atomen des anderen
Materials umgeben ist. CdSe dagegen besitzt die Eigenschaft unter Normalbedingungen
in einer hexagonalen Wurzitstruktur zu kristallisieren, wie sie Abb. (rechts) zeigt.
Wiéchst man CdSe jedoch epitaktisch in diinnen Schichten auf eine Basis von ZnSe, so
bildet sich aufgrund der resultierenden Gitterverspannungen ebenfalls eine Zinkblende-
struktur aus.

2.2 Semimagnetische Halbleiter

Semimagnetische Halbleiter sind mit magnetischen Storstellen versehen, die einen Teil
der Kationenplatze des Kristallgitters besetzen. Solche Systeme werden {iblicherweise als
DMS! oder auch SMSC? bezeichnet. Durch den Einbau von Mangan kénnen Halbleiter
mit lokalen magnetischen Momenten (Mn?* Ionen) versehen werden. Als Element der Ei-
sengruppe besitzt Mangan bei 2-facher Ionisierung die Elektronenkonfiguration 3d°> und
damit eine halb gefiillte dufere Schale. Geméaf der Hund’schen Regel fiihrt dies zu einem
Gesamtspin von S = g und das Mn*" System bildet ein ¢S; /2-Multiplett mit Bahndreh-
impuls L = 0 und Gesamtdrehimpuls J =L + S = g Ohne Spin-Bahn-Wechselwirkung
betragt der Landé-g-Faktor gy, ~ 2 und entspricht damit dem Wert fiir freie Elektro-
nen®. Fiir geringe Mn*" Konzentrationen tritt ohne Wechselwirkung benachbarter Spins
ein reiner Paramagnetismus auf und die Magnetisierung kann mathematisch durch eine
Brillouin-Funktion beschrieben werden [Ash01]:

(2.1)

59t B
M(B,T) = NoxgunitnI Bs ) (M>

2kpgT

Ny ist die Zahl der Elementarzellen pro Einheitsvolumen, x die Mangankonzentration,
J=5= g, B die Magnetfeldstarke, T' die Temperatur des Systems und kg die Boltzmann-
Konstante. B () bezeichnet die durch

By(x) = 2/ 41 - coth (2J+ 1)() ! coth( ! ) (2.2)

2] 27 YA 27X

definierte Brillouin-Funktion.

!Diluted Magnetic Semiconductor

2Semimagnetic Semicondutor

3Als dukerste Schale des Mn?* Tons spiirt die 3d Schale das sie umgebende Kristallfeld, so dass mit
einer leichten Abweichung des g-Faktors zu rechnen ist.
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d-d Austauschwechselwirkung

Fiir Mn?" Konzentrationen von = > 1% tritt zudem eine antiferromagnetische Wech-
selwirkung benachbarter Mn** Ionen auf [Fur88|, die man auch als d-d Wechselwirkung
bezeichnet. Diese kann als Spin-Spin Wechselwirkung in der Heisenberg-Form dargestellt
werden:

Hi 4= =" Ji(Ri — Ry)Si(Ry) - S(R;) (2.3)

S;’j beschreibt die am Ort }?” lokalisierten Mn*" Spins. Ein so genannter Superaustausch
zwischen zwei benachbarten Mn?" Spins und einem zwischen ihnen liegendem Anion des
Kristallgitters bewirkt eine antiferromagnetische Kopplung der Spins [Lar85|. Dies be-
dingt eine Anderung des Gesamtspins des Systems.

Durch erhéhte Mn?'t Konzentration kann die antiferromagnetische Kopplung stark zu-
nehmen, so dass es schliefslich zur Bildung von so genannten ,Clustern“ kommt. Dabei
neutralisieren sich antiferromagnetisch ausgerichtete Spin-Paare und tragen damit nicht
mehr zur Magnetisierung des Halbleiters bei. Nach Gaj et al. [Gaj79] kann die Be-
schreibung der Magnetisierung mittels einer Brillouin-Funktion gemaéafs GI. durch
Einfiihrung phénomenologischer Parameter S.¢y < 5/2 und T.;; beibehalten werden.

sp-d Austauschwechselwirkung

Die Erzeugung eines Elektron-Loch Paares (Exziton) in einem semimagnetischen Halblei-
ter fithrt wegen des Spins der photogenerierten Ladungstréger zu einer Wechselwirkung
zwischen dem Exziton und dem Spinsystem der Mn*" Ionen. Diese so genannte sp-d Aus-
tauschwechselwirkung riihrt daher, dass sowohl der Spin des s-artigen Elektrons als auch
des p-artigen Lochs einer Wechselwirkung mit den 3d Elektronenspins der Mn?* Ionen
unterworfen sind. Nach S. H. Liu [Liu61] ergibt sich fiir den Hamilton-Operator der sp-d
Austauschwechselwirkung folgender Ausdruck:

Hexc = - Z Js(p)id (F_ éz) ’S_V; : §e,h (24)
R;

J*®)=d hezeichnet dabei das s(p)-d Austauschintegral, 7 die Koordinaten der Elektronen
beziehungsweise Locher mit Spin S . 5’1 steht fiir den i-ten Mn?" Spin am Aufenthalts-
ort ;. Im duferen Magnetfeld in z-Richtung konnen die individuellen Mn®* Ionen im
Rahmen der Molekularfeldndherung durch ein Spin-Ensemble mit einer mittleren Spin-
komponente (S.) beschrieben werden. Damit vereinfacht sich der Hamilton-Operator aus

Gl. zu

e = =0 (S) 2 30 70 (F= Ry) , mit v = e, h. (2.5)
i

x ist dabei die Mangankonzentration und Ry die Koordinaten der Kationenpléatze. Die
Eigenwerte fiir die Austauschenergien von Leitungs- und Valenzband kénnen durch Dia-
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gonalisierung des Hamiltonians gewonnen werden [Gaj8§]:

1
Eere(LB) = Nozamg(S.), mit ms = :|:§ (2.6)
1 ) 3 1
Eere(VB) = gNoxﬁmj<Sz), mit m; = :|:§,:I:§ (2.7)

Noaw > 0 und Ny < 0 sind die Austauschkonstanten des Leitungs- beziehungsweise
Valenzbandes. Gemiéfs [Dem00] kann die resultierende Magnetisierung mit Hilfe des Mit-
telwertes (S,) des Manganspin-Ensembles wie folgt formuliert werden:

M(B,T) = Noxgunpp(S:) (2.8)

Damit erhélt man fiir die Austauschenergien

M(B,T
Eere(LB) = ozmsM (2.9)

UBYGMn

und | M(BT)
Eere(VB) = =fm,————= . 2.10
V) = gm0 2.10)

Die Ausrichtung der Mn*" Spins in einem externen Magnetfeld in Faraday-Geometrie
wird also iiber die sp-d-Austauschwechselwirkung auf die Exzitonen iibertragen. Im Ex-
periment dufert sich dies in einer Zeeman-Aufspaltung E, mit:

E.=AE"'— AET! = [E;{f(LB) + E*3/2(VB)] - [E*l/ 2(LB) + E2] 2(VB)}

exc exc exc

5/2gantinB
E. = No(a — B)xSessBs) (/QM—“B> (2.11)

kpTery

2.3 Niederdimensionale Strukturen

In diesem Abschnitt wird der Ubergang der elektronischen Zusténde vom dreidimensio-
nalen Volumenhalbleiter zum nulldimensionalen Quantenpunkt diskutiert. Durch Wahl
geeigneter Parameter konnen mittels Molekularstrahlepitaxie die optischen Eigenschaften
der Heterostrukturen beeinflusst werden.

Den einfachsten Fall stellt der so genannte Quantenfilm dar. Hierbei handelt es sich um
eine Halbleiterschicht geringer Dicke in der Groéfsenordnung der de-Broglie-Wellenlénge,
die in Halbleitermaterial grofterer Bandliicke eingebettet ist. Dies bedingt einen quanten-
mechanischen Einschluss der Ladungstrager, so dass diese sich nur in lateraler Richtung
frei bewegen konnen. Die Losung der Schrodinger-Gleichung liefert fiir ein solches System
folgende Energieeigenwerte [Nol03al:

h?

By ey s =
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Volumen-  E-E(k,) Quanten- E Quanten- E Quanten- E nunn,
halbleiter 4 film Y- draht punkt T
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Abb. 2.2: Elektronische Zustandsdichte fiir Halbleiter-Heterostrukturen unterschiedli-
cher Dimensionalitdt. Mit zunehmendem Ladungstrigereinschluss nimmt die Singulari-
tat der Zustandsdichte zu. Quantenpunkte weisen als nulldimensionale Systeme diskrete
Energieeigenwerte auf und besitzen eine J-férmige Zustandsdichte.

k; und k, beschreiben die freie Bewegung der Ladungstrager in lateraler Richtung. In
Wachstumsrichtung 2 der Heterostruktur kann £, , nur diskrete Werte annehmen.
Durch laterale Atzverfahren kann die freie Bewegung der Ladungstriger weiter einge-
schriankt werden. So erhélt man beim Quantendraht einen zweidimensionalen Einschluss
der Ladungstrager, die sich fortan nur noch in einer Dimension frei bewegen kénnen. Eine
vollstdndige Reduktion der Dimensionalitdt kann durch geeignete epitaktische Wachs-
tumsprozesse (vgl. Kapitel erzielt werden. Hier sind die Ladungstriager in allen drei
Raumrichtungen auf Bereiche von der Grofenordnung der de-Broglie-Wellenldnge oder
kleiner eingeschlossen. Diese nulldimensionalen Strukturen werden als Quantenpunkte
bezeichnet.

Eine zunehmende Lokalisierung der Ladungstriger im Ortsraum bedingt eine zunehmende
Quantisierung der Energieniveaus. Verbunden damit ist eine Einschrankung der mogli-
chen Energiezustinde. Dies kann durch die Zustandsdichte DOS*, also der moglichen
Anzahl an Energiezustdnden pro Energieintervall, zum Ausdruck gebracht werden [Jac98|:

dN d 3/2 _ rl/2
dN d
DOSQD:EO(EZ —El Zl
e <bE e <bE

N
DOS,p = Z—E x d% Y (E-e)?=) (E—)™/?

€<E e <E
DOS,p = —oc—Z@ . Za — @)
6 <E

4Density of States
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mit:
€; = Eigenenergien

+1, falls E—¢ >0 . :
O(F —¢) = { L falls E— e, < 0 } Heavyside-Stufenfunktion

d(F — €;) = Dirac-Deltafunktion

Beginnend beim dreidimensionalen Volumenhalbleiter strebt die Zustandsdichte mit ab-
nehmender Dimensionalitit einem zunehmend singuléren Charakter entgegen. Fiir Volu-
menhalbleiter erhédlt man die Zustandsdichte eines quasi freien Elektronengases, wahrend
der Ladungstrigereinschluss in drei Dimensionen zu einem J-férmigen Verlauf mit dis-
kreten Energieniveaus fiithrt (vgl. Abb. . Die elektronische Struktur von Halbleiter-
quantenpunkten weist damit Ahnlichkeiten mit dem diskreten Termschema von Atomen
auf. Quantenpunkte werden deshalb auch als ,kiinstliche Atome* bezeichnet. Durch die
starke Lokalisierung von Elektron und Loch im Quantenpunkt ist der Bohr-Radius im
Vergleich zum dreidimensionalen Exziton deutlich verringert. Die Exzitonenbindungs-
energie ist damit im Vergleich zu dreidimensionalen Volumenhalbleitern um einen Faktor
sechs® oder mehr erhéht [Lah97, [Kay8§].

2.4 Grundlagen: Drehimpuls und Spin

Im Folgenden soll ein Uberblick iiber die physikalischen Eigenschaften des Bahndrehim-
pulses und des Spins gegeben werden. Eine detaillierte Einfiihrung ist in der Fachliteratur
zur Quantenmechanik (siehe z.B. [Nol03a]) sowie der Atom- und Molekiilphysik zu finden
(z.B. [Hak00), Dem00]).

Der Bahndrehimpuls

Unter dem Bahndrehimpuls eines Teilchens versteht man das Vektorprodukt aus dem
Ortsvektor 7 des Teilchens und seinem Impuls p'= muv:

[=Fxp (2.13)

In der klassischen Mechanik weist [ damit ein kontinuierliches Spektrum auf. Fiir quanten-
mechanische Systeme besitzt der Bahndrehimpuls stets eine Quantisierung mit der ganz-
zahligen Quantenzahl [. Der Betrag des Bahndrehimpulses nimmt damit im Gegensatz
zu klassischen Systemen diskrete Werte mit [I] = hy/I(1+ 1) an. In der Atom- und Mo-
lekiilphysik wird eine Klassifizierung des Drehimpulses entsprechend den Atomorbitalen
nach Buchstaben vorgenommen. Drehimpulsquantenzahlen mit [ = 0 werden mit dem
Buchstaben s bezeichnet, [ = 1 mit p, | = 2 mit d und [ = 3 mit f. Mit steigendem [
erfolgt eine fortlaufende alphabetische Bezeichnung. Die Projektion I, = m;h des Drehim-
pulses entlang der Quantisierungsrichtung z weist 2/ + 1 Einstellungsmoglichkeiten mit
my = —1l,—l+1,...,l — 1,1 auf. m; bezeichnet man als magnetische Quantenzahl.

5Unter der Annahme von sphérischen CdSe Quantenpunkten
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Spin und Gesamtdrehimpuls

Die fundamentalen Experimente der Quantenmechanik haben zudem gezeigt, dass Teil-
chen neben einem Bahndrehimpuls auch einen Eigendrehimpuls aufweisen. Dieser auch
als Spin § bezeichnete zusitzliche Drehimpuls kann neben ganzzahligen® auch halbzahlige

1=2s=1/2

12
-1/2

-3/2

j=3/2

z

% =%

Werte” annehmen. Der Spin kann in der
theoretischen Beschreibung quantenmechani-
scher Vorgénge als Effekt einer relativisti-
schen Betrachtung gesehen werden. Die ma-
thematische Darstellung erfolgt analog zum
Bahndrehimpuls  mit |5] = Ay/s(s + 1) und
s, = mgh. s und m, bezeichnen die Spin-
quantenzahl und die magnetische Quanten-
zahl des Eigendrehimpulses mit

ms=—8,s+1,....,s —1,s.

(2.14)

Abb. 2.3: Mogliche Zustinde des Ge-

samtdrehimpuls feines Fermions mit [ = 2

und s = %

Somit ergeben sich fiir s, ebenfalls 2s+1 Ein-
stellungsmoglichkeiten. Im Allgemeinen kon-
nen [ und § zum Gesamtdrehimpuls j eines
Teilchens zusammengefasst werden:

f:f+§undjz=lz+sz (2.15)

Auch fiir die magnetische Quantenzahl des Gesamtdrehimpulses ergeben sich mit m; =
—j,j+1,...,7—1,7 insgesamt 25 + 1 Einstellungsmoglichkeiten fiir j,. Abb. zeigt dies

fiir ein Fermion mit [ = 2 und s = %

Das magnetische Moment

Der Bahndrehimpuls sowie der Spin eines Teilchens sind mit einem magnetischen Moment
ii; beziehungsweise fis verbunden:

l,s

fl,s = _gl,s,U«B? (2.16)

pp steht fiir das Bohrsche Magneton und g; s ist der gyromagnetische Faktor des Bahn-
drehimpulses beziehungsweise des Spins. GI. lasst erkennen, dass magnetisches
Moment und Drehimpuls antiparallel ausgerichtet sind. Durch Vektoraddition kann das
magnetische Moment fi; des Gesamtdrehimpulses gefunden werden:

_ kB

fiy = i+ fis = =52 (l + 9.5) , mit g0 # g, (2.17)

6Bosonen: z.B. Photonen
"Fermionen: z.B. Elektronen und Lécher (Festkorper)
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Damit sind der Gesamtdrehimpuls und das magnetische Moment nicht mehr antiparallel
und fiir den gyromagnetischen Faktor (Landé-g-Faktor) ergibt sich folgender Ausdruck,
der von den Quantenzahlen j, [ und s abhéngt:

JG+D —I(1+1) +s(s+1)
2j(G+1)

g(5,l,s) =1+ (2.18)

Die L-S-Kopplung

In einem System aus mehreren Teilchen tritt eine Kopplung der Gesamtdrehimpulse auf.
Sind die Kopplungsenergien zwischen den magnetischen Bahn- und Spinmomenten ver-
schiedener Teilchen grofer als die Kopplungsenergien zwischen Bahn- und Spinmomenten
jedes einzelnen Teilchens, so spricht man von einer Spin-Bahn-Kopplung oder auch L-S-
Kopplung genannt.

Dabei bilden die einzelnen Bahn- beziechungsweise Spindrehimpulse der Teilchen zunéchst
einen Gesamtbahndrehimpuls L beziehungsweise einen Gesamtspin S

L=>lmdS=>"35 (2.19)

mit |L| = hn/L(L + 1) und |S| = h\/S(S + 1). Daraus ergibt sich dann ein Gesamtdreh-

impuls J des Systems zu:

e -

J=L+8 mit|J] = h/J(J +1) (2.20)

Das magnetische Gesamtmoment ji; stellt sich damit zu ji; = [, + fis ein. Fiir den
Landé-g-Faktor des Mehrteilchensystems erhélt man analog zu Gl. ([2.18):

JJ+1)— L(L+1)+ S(S + 1)
2J(J + 1)

g(J,L,8) =1+ . (2.21)

Die j-j-Kopplung

Der umgekehrte Fall wird als j-j-Kopplung des Drehimpulses bezeichnet. Hier verbinden
sich der Bahndrehimpuls und der Spin jedes Teilchens zunéchst zu einem Gesamtdreh-
impuls 7 des Einteilchensystems, ehe diese zu einem Gesamtdrehimpuls .J koppeln:

Ji=li+5und J=>"j (2.22)

Die j-j-Kopplung tritt vornehmlich fiir Atome mit grofer Kernladungszahl auf.
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2.5 Optisch aktive Uberginge im Halbleiter

Im Gegensatz zu Atomen oder Molekiilen weisen Festkorper anstelle eines diskreten Ener-
giespektrums so genannte Energiebander mit dazwischenliegenden Bandliicken Ey,, auf.
Analog zur Atomphysik wird auch in der Festkorperphysik das héchste mit Elektronen
besetzte Energieband als Valenzband bezeichnet. Das Erste - im Fall niedriger Tempera-
turen (kg1 < E,qp) - unbesetzte Band wird als Leitungsband bezeichnet.

CdSe/ZnSe Halbleiter besitzen ein p-artiges Valenz- (I = 1) und ein s-artiges Leitungs-
band (I = 0). Beide Bénder sind aus den entsprechenden Orbitalen der einzelnen Atome
entstanden. Folglich besitzen elektronische Zustdnde mit Spin s = % im Valenzband die
Gesamtdrehimpulsquantenzahl j = % beziehungsweise j = % und im Leitungsband j = %
Die z-Komponente des Gesamtdrehimpulses besitzt damit folgende Einstellungsmoglich-
keiten:

Leitungsband | Valenzband
j. = £ih j. = £3h
- j. = £3h,E£2h

S|,
L]
0O ot ||

Durch optische oder auch thermische Energiezufuhr £ > F,,, kénnen nun Elektronen
vom Valenzband in Leitungsband angehoben
werden, so dass im Valenzband ein Loch zu-
riickbleibt. Dabei muss zwischen schweren
(Jnn,. = £3h/2) und leichten Lochern (g, =
+4/2) unterschieden werden, da das Leicht-
lochband stérker gekriimmt ist als das Schwer-
lochband (siche Abb. [2.4).

Leitungsband

Lo
"

In den untersuchten Quantenpunkten ist das gap

Leichtlochband aufgrund von Gitterverspan- » K
nungen und Quantisierungseffekten energe-  Schwerlochband

tisch vom Schwerlochband abgespalten. Wei- ~—

ter existiert mit j, = 1/2 und j, . = £14/2 ein /

zusitzliches, energetisch tiefer liegendes ,,Split- Leichtlochband Valenzband
Off-Band“. Fiir CdSe ist das ,Split-Off-Band*

um ca. 410 meV abgesenkt [Mad96]. Da beide /

Bénder mit j, = £h/2 energetisch tiefer lie- Split-Off-Band

gen, kann die thermische Besetzung dieser Zu-
stande vernachlassigt werden und es miissen
lediglich die Schwerlochzustéinde bei der Bil- Abb. 2.4:  Schematische Darstellung
dung von Elektron-Loch-Paaren beriicksich- der Bandstruktur: Leitungsband & Va-
tigt werden. lenzband (Leichtloch-, Schwerloch- und
Koppelt man nun ein Schwerloch mit einem Split-Off“-Band).

Elektron, so kann der entsprechende Exzitonzustand die Gesamtdrehimpulsquantenzahl
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(a) I+1) (b) CXa

l+1)-1-1)

o™ O

Abb. 2.5: (a) Bloch-Kugel im Zustandsraum. Jedem Punkt auf der Kugeloberfliche
(quantenmechanischer Zustand) kann ein entsprechender Polarisationszustand auf der
(b)Poincaré-Kugel zugeordnet werden. Orthogonale Zustande sind dabei antiparallel dar-
gestellt.

J =1 und J = 2 annehmen, wobei fiir die z-Komponente des exzitonischen Gesamt-
drehimpulses und damit fir m; = +£1 beziehungsweise m; = £2 gilt. Fiir die opti-
sche Aktivitdt eines Halbleiters, also die Fahigkeit des Festkorpers Photonen zu absor-
bieren oder zu emittieren, ist neben der Energieerhaltung auch an die Bedingung der
Drehimpulserhaltung gekniipft. Das bedeutet, dass beispielsweise beim Ubergang eines
Elektrons vom Valenz- ins Leitungsband - oder auch umgekehrt - nur Zusténde besetzt
werden kénnen, deren Gesamtdrehimpuls sich um den Betrag des Drehimpulses des absor-
bierten (oder emittierten) Photons unterscheidet. Da es sich bei Photonen um Bosonen
handelt, also um Teilchen mit einem ganzzahligen Drehimpuls +A, sind damit geméf
den Auswahlregeln fiir optische Dipoliibergéinge nur folgende Zustandséinderungen mit
my = 0, %1 erlaubt. Dies entspricht aber gerade der Rekombination beziehungsweise Be-
setzung der Exzitonzustiande mit J, = +h. Diese Zustdnde werden daher auch als helle
oder optisch aktive Zustdnde bezeichnet, wiahrend fiir J, = £2h von dunklen Exzitonen
die Rede ist. Diesen ist es nicht moglich an das Photonenfeld anzukoppeln und damit
optisch zu rekombinieren beziehungsweise optisch angeregt zu werden. Weiter sind damit
die optischen Auswahlregeln direkt mit der Polarisation des Photons verkniipft:

AmJ =+1 < O'+
Am;=0&
Amy=—-1&0"
Fir Am; = 0 erhalt man bei Emission ein Photon mit linearer und fiir Am; = =+1

mit links- beziehungsweise rechts-zirkularer Polarisation. Dieser Zusammenhang zwischen
dem Exzitonzustand und der Polarisation des Lichts kann durch Gegeniiberstellung der
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Bloch- und Poincaré-Kugel veranschaulicht werden. Hierbei wird jedem Punkt auf der
Oberflache der Poincaré-Kugel (Polarisationszustand des Photons) ein entsprechender Zu-

stand des hellen Exzitons auf der Bloch-Kugel zugeordnet (vgl. Abb. .

2.6 Der Exziton-Grundzustand im Quantenpunkt

Mit Hilfe des Dirac-Formalismus konnen die aufgrund der Kopplung von Bahndrehim-
puls und Spin des Elektrons beziehungsweise Lochs moglichen vier Zustande (|m;) =
|mj hn, mje)) des Quantenpunktexzitons wie folgt dargestellt werden:

Imy) = |£3/2, F1/2) = |£1)  und |my) = |£3/2, £1/2) = |+2) (2.23)

Wie bereits erlautert wurde, handelt es sich bei |[+1) um optisch aktive Zustédnde, wih-
rend |+2) die Zustédnde dunkler Exzitonen beschreibt. Unter Vernachldssigung einer
e-h- Austauschwechselwirkung sind diese Zusténde in Halbleitern mit Zinkblendestruk-
tur zundchst entartet. Beriicksichtigt man jedoch die Spin-Spin Wechselwirkung zwi-
schen Elektronen und Lochern, so findet in Abhéngigkeit der Symmetrie des Systems
eine teilweise bis vollstandige Aufhebung der Entartung statt. Gruppentheoretische Be-
trachtungen [[vc97al Tvc9T7h| zeigen, dass fiir Quantenpunkte mit einer stark ausgepriagten
Asymmetrie (Symmetrie < Ds,) die Aufhebung der Energieentartung durch einen Stor-
term H.,. des Hamilton-Operators beschrieben werden kann. Eine detaillierte Ausfiihrung
hierzu ist unter anderem in den Arbeiten von J. Seufert [Seu99] und R. Weigand [WeiO0]
zu finden, so dass die folgende Diskussion sich auf die wesentlichen Ergebnisse beschréankt.
In Matrixdarstellung kann H.,. in der Basis (|+1),|-1),|+2),|—2)) wie folgt formuliert
werden [Wei00]:

—0 01 0 O

1 0 -6 0 0

Hepe = —— (2.24)

Die Parameter dg, 6; und d5 sind dabei die vom Grad der Symmetrie abhéngigen Fein-
strukturaufspaltungen zwischen den hellen und dunklen (dy), den beiden hellen (d;) und
den beiden dunklen Exzitonzustédnden (ds). Fiir Quantenpunkte mit hoher Symmetrie
verschwindet beispielsweise die energetische Aufspaltung zwischen den beiden hellen Ex-
zitonen (6; = 0) und die Zustédnde |£1) sind energetisch entartet. Im Fall nicht ent-
arteter heller Exzitonen (0, # 0) kénnen die beiden optisch aktiven Zustdnde durch eine
Linearkombination aus den entarteten Zustanden |+1) gebildet werden. Ein vergleichba-
res Ergebnis erhélt man fiir die dunklen Zusténde, jedoch nimmt auch fiir symmetrische
Quantenpunkte J, stets einen von null verschiedenen Wert an. Abb. zeigt die Ei-
genzustinde fir Quantenpunkte mit geringer Symmetrie (< Ds,). Neben den hellen
(|[+1) £ |—1)) und dunklen Eigenzustédnden (|+2) & |—2)) ist auch die jeweilige Polarisa-
tion des absorbierten beziehungsweise emittierten Photons eingezeichnet. Im Gegensatz
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B=0 [+ —|-1) (b) Faraday— B=0 Voigt- ' (c)
Geometrie Geometrie
01 aktiv E1
____________ r 5, "A 11
[+1)+]-1) E,
A
- ol 5
Symmetrie %o < <
. () 3, 10 @
< Dag i £ N 2
w -1h o
[+2)-1-2)
____________ 0 2 4
152 2 T A— B[T] P
2 +1-2 inaktiv )
- 0o 2 4 6 8 10
@ " BT B[]

Abb. 2.6: (a) Feinstrukturaufspaltung und Polarisationsverhalten asymmetrischer Quan-
tenpunkte (< Ds,) ohne externes Magnetfeld. Die beiden rechten Abbildungen zeigen
den Verlauf der Energiecigenwerte fiir (b) B || z (Faraday-Geometrie) und (¢) B L z
(Voigt-Geometrie). Zur Berechnung wurden folgende Werte verwendet: 6y = 1.92meV,
91 = 0.15meV, 0y = 0.004meV, g; = 1.6, go = 5.2, g* = 0.2 [Pul99] und I'} = 0.

zu den reinen Zustdnden (|£1)) bei symmetrischen Strukturen, die an das Feld eines zir-
kular polarisierten Photons koppeln (%), weisen die kombinierten Zustéinde fiir asymmet-
rische Quantenpunkte eine Absorption beziehungsweise Emission von linear polarisierten
Photonen () auf (vgl. auch Abb. [2.5).

Die Quantenpunktzustéinde kénnen also durch eine gezielte Auszeichnung einer Rich-
tung beeinflusst werden, da die Feinstrukturaufspaltung deutlich von der Symmetrie des
Systems abhéngt. Im Folgenden wird als ein solcher Einfluss auf die Eigenzustdnde des
Systems ein von aufsen angelegtes Magnetfeld behandelt. Hierbei soll zunéchst der Fall
B || z (Faraday-Geometrie) diskutiert werden, also die Orientierung des Magnetfeldes
parallel zur Wachstumsrichtung der Proben und damit entlang der Hauptquantisierungs-
achse der Quantenpunkte. AbschlieRend wird noch der Fall B 1 7 (Voigt-Geometrie)
erortert.

2.6.1 Longitudinales Magnetfeld (B || Z)

Fiir ein externes Magnetfeld B | 2 koppeln lediglich die z-Komponenten des Gesamt-
drehimpulses von Elektronen und Lochern an das Magnetfeld B. Dadurch erhélt der
Hamilton-Operator neben H,.,. aus GI. noch einen weiteren Term Hp. In Ma-
trixdarstellung nimmt H = H,,. + Hp damit folgende Form an [Wei00]:

—5() T+ X(S;[ 51 0 0
_ _1 (51 —(50 — X(Sl 0 0
= 2 0 0 S0 — &6 & ’ (225)

0 0 P do + &0
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mit: y = % und & = %. g1 und g5 sind die effektiven g-Faktoren der hellen bezie-
hungsweise dunklen Exzitonen. Analog zu H.,. Gl. weist der Hamilton-Operator 'H
aus Gl. wieder eine Blockdiagonalform auf. Dies dufsert sich physikalisch in der Tat-
sache, dass beziiglich der Basis (|+1),|—1),[+2),]|—2))" keine Mischung zwischen hellen
und dunklen Exzitonzustianden auftritt. Tab. zeigt die entsprechenden Eigenzusténde
und die dazugehérigen Energiceigenwerte des Hamiltonian aus Gl. ([2.25)):

Tab. 2.1: Energieeigenwerte und Eigenzustiande des Hamilton-Operators H im Mag-

netfeld in Faraday-Geometrie. Ny(z) = \/2 (1+ 22 £ 2v/1+ 2?) mit z = x, ¢ sind die
Normierungsfaktoren der exzitonischen Eigenzustéande.
‘ - H Eigenwert ‘ Eigenzustand ‘

Bis || 3(000v/T+x) | 5k (140 F (VI+2%x)|-1)
Esy | 3 (—50 == 52\/@) N;(g) (|+2> ¥ (\/mq:f) |—2>)

Tab. zeigt, dass fiir y = 0 und & = 0, also ohne &uferes Magnetfeld, die Energieei-
genzustdnde durch die Feinstrukturaufspaltung §; beziehungsweise d, bestimmt sind. Fiir
helle Exzitonen bedeutet dies, dass die zirkular polarisierten Komponenten |+1) gleich ge-
wichtet sind und die entsprechende Linearkombination zu einer linear polarisierten Emis-
sion fithrt (vgl. Abb. [2.6p). Mit steigendem Magnetfeld B dominiert der Zeeman-Term
g1upB die Eigenzustinde und die Energieaufspaltung, so dass die Emission einen nicht
mehr kompensierbaren zirkularen Anteil aufweist (vgl. Abb. 2.6b). Tab. zeigt die
optisch aktiven Eigenzustinde fiir die beiden Grenzfille y — 0 und y — +oo [Weil0].

Tab. 2.2: Optisch aktive Eigenzustdnde eines Quantenpunkts (Symmetrie < Ds,) fiir
die Grenzfille y — 0 und xy — +o0.

. Eigenzustande
Energie
x—0 [ x =00 | x—= —00
B [ (#) —-1)/v2| —[-1) | [+1)
Ey, (D) +[=1)/v2]| [+1) =1

2.6.2 Transversales Magnetfeld (B L )

Bei einer Orientierung des Magnetfeldes B L 7, also senkrecht zur Wachstumsrichtung der
Proben, kénnen die z- beziehungsweise y-Komponenten des Drehimpulses an das Feld an-
koppeln. Dadurch dndert sich die Form des Hamilton-Operators, der in Matrixdarstellung
wie folgt angegeben werden kann [Sch05]:
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do —0; 9fusB  3TiupB
1 —(51 50 §Fx/LBB g””,uBB
-1 1k e 2.26
2| gtun  STgusB -6 b, (2.26)
%F‘guBB 9 upB —09 —d

Gl. zeigt, dass der Hamiltonian unter Voigt-Geometrie keine Blockdiagonalform
mehr aufweist, sondern zusétzliche fiir B # 0 nicht verschwindende Nichtdiagonalelemente
besitzt. Dies fiihrt mit steigendem Magnetfeld zu einer Anderung der Basiszustidnde. I'?
aus GI. bezeichnet den g-Tensor des Schwerlochs, der im Vergleich zum Elektron-
g-Faktor ¢g* verschwindend kleine Werte annimmt (— I'. ~ 0) [Dor03, [Sch06al. Die
entsprechenden Eigenzustidnde sind in Tab. zusammengefasst und Abb. zeigt den
Verlauf der Energieeigenwerte.

Tab. 2.3: Energieeigenwerte und Eigenzustdnde des Hamilton-Operators in Voigt-

Geometrie. N(vy;) = /1 + %-2_1 dient der Normierung der Eigenzustdnde.
‘ ‘ ‘ Energieeigenwert ‘ Eigenzustand ‘

Br || (0048 + /00 +061 - 82)2 + 4002 — 3T9)263,82) | w141 = [=1) +m(1+2) - |-2))]
By || (01— 62+ /(200 — 61 +62)2 + 4007 + 3TP)23B?) | w141 + =1) +72(1+2) +1-2))]
By || (61462 — /(200 + 81— 62)2 +4(g7 — 3TH)23B?) | wizy - 1(142) = 1-2) +1s(1+1) — |-1))]
Ey || 3 (01— 62— /(200 — 61+ 62)2 + 4097 + 3TH)23B?) | wty - 1(42) +|=2) +7(+1) +1-1))]

In Voigt Geometrie tritt mit steigendem Magnetfeld eine Mischung heller und dunkler
Exzitonzustande auf und fiihrt damit zu relativ komplexen Termen der Energieeigenzu-
stdnde, die durch eine Kopplungskonstante ; mit ¢ = 1,2,3,4 vereinfacht dargestellt
werden konnen. «; hangt dabei von dg, 01, do, I'V und ¢¥ ab. Zu den optisch aktiven
Zustédnden |+1) mischen sich mit steigendem Magnetfeld die dunklen Niveaus |4+2) und
umgekehrt. Dies bedeutet, dass die fiir B = 0 linear polarisierten, optisch aktiven Eigen-
zustande fiir hohe Feldstarken in vier Niveaus aufspalten. Hierbei héngt die Vermischung
optisch aktiver und inaktiver Zustdnde mafgeblich von den Kopplungskonstanten ~; und
der aufteren Magnetfeldstiarke ab.



3 Experimentelle
Untersuchungsmethoden

Fiir die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten optischen Untersuchungen an Halblei-
terquantenpunkten wurden zwei verschiedene experimentelle Methoden der PL-Spektros-
kopie angewandt. Zum einen handelt es sich um ortsaufgeloste Magneto-PL-Spektroskopie
und zum anderen um zeitaufgeloste PL-Messungen. Im Folgenden sollen die grundlegen-
den Prinzipien beider Methoden erldutert und die Versuchsaufbauten vorgestellt werden.

3.1 Die Magnetolumineszenz-Spektroskopie

Direkte Halbleiter zeichnen sich im Vergleich zu Materialien mit indirekter Bandliicke
als exzellente Lichtemitter aus. Dabei decken sie einen sehr weiten Spektralbereich von
ultraviolett bis zum fernen Infrarot ab. Diese Eigenschaft macht man sich in der Photo-
lumineszenzspektroskopie zu Nutze. Mittels geeigneter Lichtquellen (Photonenenergie,
spektrale Breite, Intensitét, ...) - in der Regel Laser - werden elektronische Uberginge
vom Valenzband ins Leitungsband des Halbleiters angeregt. Die Ladungstriger relaxie-
ren innerhalb weniger Pikosekunden an die Bandkante des Leitungs- und Valenzbandes.
Die Uberschussenergie der Ladungstriger wird in Form von inelastischen Streuprozes-
sen (Phononenstreuung, Auger-Prozess, Ferninfrarot-Photonenemission) abgegeben. Die
Elektron-Loch-Paare rekombinieren durch Aussendung von Photonen. Dieser Vorgang fin-
det in der Regel auf einer Zeitskala von einigen hundert Pikosekunden bis hin zu einigen
Nanosekunden statt. Neben strahlenden Rekombinationen kénnen auch optisch inaktive
Ubergiéinge auftreten, die mit zunehmender Umgebungstemperatur an Bedeutung gewin-
nen. Um die thermische Verbreiterung der optischen Ubergéinge zu minimieren, ist es
erforderlich die Halbleiter bei kryogenen Temperaturen zu untersuchen. Hierzu werden
die Proben mit Hilfe von fliissigem Helium auf wenige Klevin abgekiihlt. Unter diesen
Bedingungen ist die thermische Energie kleiner als die Exziton-Bindungsenergie und die
beobachtbaren Ubergéinge von der Bandkannte besitzen vorwiegend exzitonischen Cha-
rakter.

Die spektrale Analyse des emittierten PL-Lichts erlaubt es die Energie der Eigenzustdnde
zu bestimmen und gibt somit wichtige Einblicke in die optischen und elektronischen Eigen-
schaften des Halbleiters. Die Polarisation des emittierten PL-Signals liefert dabei wichtige
Informationen iiber die Spinorientierung der photogenerierten Ladungstrager.

25
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Lasersysteme:

ps-Ti:Sa Laser
— T
——

GaN-Laser-Diode
(405nm / 448nm)

Vakuum-
Fenster kammer

Abb. 3.1: Messplatzautbau zur Magneto-PL-Spektroskopie: Laser: wahlweise gepul-
ster (82MHz, 1.5ps) und frequenzverdoppelter Titan-Saphir Laser oder GaN Laser-
Diode (448nm bzw. 405nm), GK: Graukeil zur Justage der mittleren Leistung des
Laserstrahls, GLP: Glan-Laser-Prisma (Linearpolarisator), A/2-R: A/2-Rhombus, \/4-
R: wahlweise eingesetzter \/4-Rhombus (Zirkularpolarisator), FS: Fingerspiegel (Spie-
gelfliche ~ 6 mm?), L1, L2: Linsen, LHe-K: Helium-Badkryostat mit supraleitendem
,Split-Coil* Magneten (By.: = 8 T), PL: Photolumineszenz, PEM -+ LP: photoelasti-
scher Modulator in Kombination mit Linearpolarisator, FL: Interferenz- und (oder) Band-
kantenfilter, CCD: CCD-Kamera (Detektor 1), PC1+PC2: Computersystem, MCP:
Micro-Channel-Plate (Detektor 2), C: 2-Kanal Photonenzéhler. Zur spektralen Analyse
des PL-Signals dient ein Doppelmonochromator mit zwei 1200 mm~! Gittern.

3.1.1 Messplatzaufbau

Abb. zeigt den Aufbau des verwendeten Magneto-PL-Messplatzes. Als Lichtquelle die-
nen an diesem Messplatz wahlweise zwei cw! GaN Laser-Dioden mit 448 nm und 405 nm
sowie ein gepulstes Titan-Saphir Lasersystem (Ti:Sa). Als Pumplaser fiir diesem Lasertyp
dient ein Argon-Tonen Laser im ,Multi-Line“-Modus?. Der Spiegelsatz des Ti:Sa ist so ge-
wahlt, dass Emissionswellenldngen im Bereich von 840 nm bis 1000 nm stufenlos einstellbar
sind. Mittels eines akusto-optischen Modulators innerhalb der gefalteten Resonatorgeo-
metrie konnen nach dem Prinzip der aktiven Modenkopplung ultrakurze Laserpluse von
nominell 1.5 ps Dauer erzeugt werden. Mit einer Repetitionsrate des Lasersystems von
82 MHz entspricht der zeitliche Abstand zwischen zwei Laserpulsen damit etwa 12 ns.

Zur spektroskopischen Untersuchung von Materialsystemen mit einer Bandliicke grofier
als 1.476 eV (=~ 840nm) muss die Energie des Laserlichts erhoht werden. Dies geschieht
mittels eines frequenzverdoppelnden BBO-Kristalls®, mit dem - je nach Emissionswellen-
lange des Lasers - Licht im sichtbaren Spektralbereich von 420 nm bis 500 nm zur Verfii-

lew: continous wave bedeutet ,,Dauerstrich-Betrieb”

2Multi-Line: Laser emittiert simtliche fiir diesen Typ moglichen Wellenlingen im Bereich 454.5 nm -
514.5nm.
3BBO: BBO steht fiir BaB5Oy.
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gung steht. Zur Trennung der infraroten Fundamentalmode (TEM(-Mode?) und zweiten
Harmonischen sind nach dem frequenzverdoppelnden Kristall dichroitische Strahlteiler in
das System integriert, die den blauen Anteil des Lichts reflektieren und den infraroten
transmittieren. Jedoch kann auf diese Weise keine vollstiandige Trennung der beiden
Harmonischen erzwungen werden, so dass zusétzlich zu den Strahlteilern ein Kurzpassfil-
ter (BG39%) in den Strahlengang eingebaut werden muss, um eine etwaige Erwirmung
und Beschédigung der Proben durch die Fundamentalmode zu verhindern. Zur Realisie-
rung einer wohl definierten Polarisation des Laserlichts wird der Laserstrahl durch eine
Anordnung von breitbandigen optischen Komponenten gefiihrt. Da durch einige inte-
grierte Umlenkspiegel die lineare Polarisation der frequenzverdoppelten TEMp-Mode an
Qualitét verliert, wird der Laserstrahl mittels eines Glan-Laser-Prismas (GLP) zunéchst
vollsténdig linear polarisiert. Ein nachfolgender A/2-Rhombus gestattet eine stufenlose
Drehung der Polarisationsebene. Fiir Experimente mit zirkular polarisierten Licht kann
bei Bedarf zusétzlich ein A/4-Rhombus integriert werden, dessen Orientierung beztiglich
der Polarisationsebene des einfallenden Strahls um +45° gedreht ist. Auf diese Weise las-
sen sich die gewiinschten linearen (7., m,) und zirkularen (6%, 0~) Polarisationszusténde
realisieren. Anschlieffend wird der Strahl mittels eines kleinen Fingerspiegels in den Kryo-
staten eingekoppelt. Mittels einer Linse vor dem Einkoppelfenster des Kryostaten kann
der Strahl mit einen Durchmesser von bis zu 60 um auf der Probenoberflache fokussiert
werden.

Der fiir Magnetolumineszenz-Experimente verwendete Kryostat ist mit einem supralei-
tenden ,Split-Coil* Magneten ausgestattet, der Untersuchungen mit Magnetfeldern bis
zu £8T gestattet. Durch Drehen des Kryostaten kann das Magnetfeld sowohl senkrecht
(Faraday-Geometrie) zur Probenoberfliache als auch parallel (Voigt-Geometrie) dazu ori-
entiert werden. Zur optimalen Kiihlung sind die Proben auf einem Kaltfinger aufge-
bracht, welcher sich im fliissigen Helium befindet. Durch Abpumpen der Probenkammer
wird der Dampfdruck des Heliums reduziert und ab einem bestimmten Druck findet ein
Ubergang des Heliums in den suprafluiden Zustand (A-Punkt) statt. Dieser Zustand des
Heliums bietet zwei entscheidende Vorteile: Zum einen gewéhrleistet suprafluides Helium
einen optimalen Abtransport der durch das Laserlicht erzeugten Wérme und zum ande-
ren weist fliissiges Helium unterhalb des A-Punkts keine Siedebldschen mehr auf, welche
den Laserstrahl und das emittierte PL-Licht streuen konnen. Auf diese Weise lassen sich
Temperaturen von ca. 1.5 K realisieren.

Das von der Probe emittierte PL-Signal wird durch die Linse vor dem Kryostaten kol-
limiert und mittels einer zweiten Linse auf den vertikalen Eingangsspalt eines Doppel-
Monochromators (Jobin Yvon HRD-1, 0.6m) mit zwei 1200mm~! Gittern fokussiert.
Der kleine Fingerspiegel im breiten Strahlengang der PL stort dabei aufgrund seiner sehr
geringen Abmessungen nur wenig. Zusitzlich ist noch ein Langpass-Filter® vor dem Mo-
nochromatorspalt notwendig, um direkte Reflexe des Lasers von der Probenoberfliche,
den Kryostatenfenstern und der Einkoppellinse sowie indirekt gestreutes Laserlicht zu
blocken. Zur Detektion des zeitintegrierten PL-Signals dient eine nach der ersten Mono-

4TEM00) ist die ,transversal-elektrische Grundmode des Lasersystems
5BG39-Blauglas: Transmission fiir 420 nm - 500 nm: > 90 %
6Geeignete Filter: Gelbglas (GG455, GG475), Interferenzfilter (Semrock Razor Edge 458 nm)
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chromatorstufe angebrachte, stickstoffgekiihlte CCD-Kamera’. Das System verfiigt damit
iiber eine spektrale Auflésung von ~ 0.2 meV.

Zur Analyse der PL-Polarisation kénnen unmittelbar vor dem Eintrittsspalt Folienpolari-
satoren (Linearpolarisator, A/4-Plattchen) eingebaut werden. Diese Methode wird beim
Arbeiten mit der CCD-Kamera als Detektorsystem verwendet. Sie birgt jedoch den Nach-
teil, dass jede manuelle Einstellung der Polarisatoren mit einer geringfiigigen Dejustage
des Strahlengangs einhergeht. Aus diesem Grund ist die Genauigkeit dieser Polarisations-
analyse beschrankt. Ein wesentlich besseres Resultat kann durch eine photoelastische
Modulation des PL-Signals erzielt werden. Zu diesem Zweck wird anstelle der manuell
einstellbaren Folienpolarisatoren ein photoelastischer Modulator (PEM) gefolgt von einem
Linearpolarisator in den Strahlengang eingesetzt. Der PEM kann hierbei als A/4-, wie
auch als A\/2-Verzogerungsplattchen mit einer Operatorfrequenz von 50 kHz beziehungs-
weise 100 kHz betrieben werden. Das heifst, der PEM wechselt mit einer Frequenz von
50kHz (A\/4) beziehungsweise 100 kHz (\/2) zwischen den orthogonalen Polarisationszu-
stdnden o und o~ bezichungsweise 7, und .

In Abb.[B.2ist die Funktionsweise des PEM als

A/4-Plattchen dargestellt. Die zirkular pola- PEM PEM

o . Orientierung A: Orientierung B:
risierten Komponenten des PL-Lichts werden _
beim Passieren des PEM in Orientierung A in fl '
horizontal und vertikal polarisiertes Licht um- f F r

gewandelt. Der nachfolgende, vertikal orien- ‘ \ /

tierte Linearpolarisator selektiert dann genau
LP 4

eine dieser beiden Komponenten. Andert sich " -
die Stellung des PEM (Orientierung B) so pas- t s t

siert nun die andere Polarisationskomponente ‘ PEM

den Linearpolarisator. Das gleiche Prinzip PL

liegt beim A/2 Betrieb des PEM vor, wel- ' '
cher die Analyse des linearen Polarisationsgra- (: J / S (: J
des der PL gestattet. Als Detektor dient ein

an die zweite Monochromatorstufe angebrach- Abb. 3.2:
tes Micro-Channel-Plate, das durch einen 2-
Kanal Photonenzéhler ausgelesen wird. Dieser
ist {iber ein Triggersignal mit dem PEM syn-
chronisiert, so dass die beiden Polarisationskomponenten jeweils in Kanal 1 oder Kanal
2 des Photonenzéahlers registriert werden. Die Ansteuerung, das Auslesen und das Spei-
chern der Messdaten erfolgt computergesteuert. Diese Messmethode ermoglicht auf Grund
der hohen Taktfrequenz eine quasi gleichzeitige Messung der beiden Polarisationsanteile
des PL-Signals und damit die Bestimmung der Polarisation mit einer Genauigkeit von
1% bis 2%. Bei mehrmaliger Durchfiihrung des Experiments kann mit dieser Methode
der Polarisationsgrad mit einer Genauigkeit in der Grofenordnung von 0.1 % bestimmt
werden.

Schematische Darstellung
der PL-Polarisationsanalyse mittels pho-
toelastischer Modulation.

"CCD: Charged-Coupled-Device
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3.2 Zeitaufgeloste Photolumineszenzspektroskopie

Die dynamische Entwicklung des PL-Signals kann mittels zeitaufgeldster Photolumines-
zenzspektroskopie untersucht werden. Dieses Verfahren liefert einen Einblick in die An-
regungs- und Rekombinationsdynamik von exzitonischen Zustédnden in Halbleitermateria-
lien. Bei direkten Halbleitermaterialien, wie den in dieser Arbeit untersuchten CdSe/ZnSe
Strukturen, treten Rekombinationsprozesse im Piko- bis Nanosekundenbereich auf.

3.2.1 Der ps-Messplatz

Ein schematischer Aufbau mit skizzierter Funktionsweise des zeitaufgelosten Messplatzes
ist in Abb. dargestellt. Zur Realisierung einer Zeitauflosung von einigen wenigen Pi-
kosekunden werden ¢-férmige Laserpulse mit einer Pulsdauer von einigen wenigen Femto-
oder Pikosekunden benotigt. Zur Erzeugung dieser ultrakurzen Laserpulse wird das in
Kapitel beschriebene Titan-Saphir Lasersystem verwendet, dass Laserpulse von ca.
1.5 ps bereitstellt. Der durch einen BBO-Kristall frequenzverdoppelte Strahl wird mittels
einiger Umlenkspiegel und einer Linse auf die zu untersuchenden Strukturen fokussiert.
Zur raumlichen Arretierung des Strahlverlaufs sind zwei Irisblenden in den Aufbau integ-
riert, so dass der Laser beim Justieren oder Verfahren der Emissionswellenlénge stets
auf denselben Bereich der Probe fokussiert werden kann. Diese Methode ermdglicht die
Detektion des Photolumineszenzsignals und der Exzitonlebensdauer auch unter strikt re-
sonanten Bedingungen. Um eine Anregung mit wohl definiertem linear polarisiertem Licht
zu gewéahrleisten, werden ein Linearpolarisator sowie ein A/2-Plattchen in den Aufbau in-
tegriert. Die Proben sind auf einem Kaltfinger befestigt, der sich analog zum Aufbau
des Magnetmessplatzes in einem fliissigen Heliumbad befindet, das aus den genannten
Griinden unter den A\-Punkt in den superfluiden Zustand gepumpt wird.

Wie Abb. zeigt, stehen fiir die Einkopplung des Laserlichts in den Kryostaten zwei
Moglichkeiten zur Verfiigung. Zum einen kann der Strahl unter einem Winkel von 45° auf
die Probe gelenkt werden, was die Reflexion des Strahls in Detektionsrichtung verhindert
und somit den Einsatz eines Bandkantenfilters zum Blocken des Lasers eriibrigt. Dies
ist insbesondere fiir Untersuchungen nahe der Resonanzenergie der untersuchten Proben
notwendig, um die Photonen des Lasers und der Photolumineszenz zu trennen. Jedoch
sind mit diesem Messaufbau nur resonante Untersuchungen an unstrukturierten Proben
moglich, da die Genauigkeit der Strahlpositionierung durch die Irisblenden beschréankt ist.
Fiir Untersuchungen, die eine hohe Ortsauflésung und damit eine exakte Positionierung
des Lasers erforderlich machen, kann der Strahl senkrecht auf den Kryostaten eingekoppelt
werden. Hierbei muss jedoch die Wellenldnge des Lichts so gewahlt werden, dass die an
Linse und Kryostatenfenster reflektierten Photonen des Lasers mittels eines geeigneten
Bandkantenfilters geblockt werden konnen.

Das emittierte PL-Signal wird auf den Eintrittspalt eines Monocromators (Yobin-Yvon) fo-
kussiert. Fiir die spektrale Auflésung stehen zwei verschiedene Gitter mit 1200 mm™*
300 mm™~! zur Verfiigung. Mittels eines Umlenkspiegels am Ausgang des Monochromators
kann die Photolumineszenz wahlweise zeitintegriert oder zeitaufgelost untersucht werden.
Hierfiir stehen zwei verschiedene Detektorsysteme zur Verfliigung: FEine stickstoffgekiihlte

und
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Abb. 3.3: Messplatzskizze fiir zeitaufgeloste PL-Spektroskopie: S1 - S5: Umlenkspie-
gel. BBO: Kristall zur Frequenzverdopplung. BG 39: Kurzpassfilter. GK: Graukeil
zum Variieren der Laserleistung. LB1, LB2: Irisblenden zur Justage des Strahls. Pol:
Polarisatoren (siehe Bildeinschub unten links). L1 - L3: Linsen. FS: Fingerspiegel. PL:
Photolumineszenz. Mono: Monochromator mit wahlweise 300 mm~! oder 1200 mm™!
Gitter. CCD1, CCD2: CCD-Kamera zur Detektion des zeitintegrierten (CCD1) und
zeitaufgelosten Signals (CCD2). STK: Streak-Kamera. Bildeinschub links: Contour-Plot
des spektral und zeitlich aufgelosten PL-Signal gemessen mit CCD2.

CCD-Kamera dient zur spektralen Analyse und Justage der zeitintegrierten Photolumi-
neszenz. Zur Realisierung der zeitaufgelosten Detektion wird eine Streak-Kamera® gefolgt
von einer thermoelektrisch gekiihlten CCD-Kamera verwendet.

3.2.2 Funktionsweise der Streak-Kamera

Im Gegensatz zu anderen Systemen bieten Streak-Kameras durch Vorschalten eines Git-
terspektrographen den Vorteil, dass mit ihnen die PL-Dynamik nicht nur fiir eine be-
stimmte Emissionswellenldnge, sondern simultan fiir den gesamten Bereich des Emissons-
spektrums bestimmt werden kann. Hierbei ermdglicht das verwendete System durch drei
unterschiedliche zeitliche Auflésungsgrenzen die Photolumineszenz in einem Zeitfenster
von etwa 600 ps bis 3 ns zu beobachten, welches deutlich geringer ist als der durch die Re-
petitionsrate des Lasersystems bestimmte Puls-zu-Puls Abstand von etwa 12ns. Abb. [3.4]
zeigt das Prinzip und die Funktionsweise des verwendeten Systems.

Nachdem das Photolumineszenzlicht den Monochromator passiert hat, trifft es auf die
Streak-Kamera. Mittels einer Eingangsoptik wird das spektral aufgeloste PL-Licht auf
eine im sichtbaren Spektralbereich empfindliche Photokathode? abgebildet. Ein auf die

8Typ: ,Jmacon 500 der Firma ,Headland Photonics“.
9Photokathode: S20-Charakteristik (Empfindlichkeit fiir 400 nm - 600 nm > 20 mA /W)
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Kathode treffendes Photon 16st durch Photo-

Photokathode  Elektrode F'“‘S’Li?frﬁnz' effekt ein Sekundéarelektron aus, das sich durch
\ ' eine Beschleunigungsspannung U, auf einen ge-
geniiberliegenden Fluoreszenzschirm zu bewegt.

Dabei passiert das Elektron zwei Kondensator-

E-Feld

platten, an die eine hochfrequente, mit der

ol

\ Energie

a) Elektrode N Pulsfolge des Lasers synchronisierte Wechsel-
spannung Uy (t) angelegt ist.  Dadurch ist

* jub das Elektron neben der stationdren Beschleu-

Elekirode nigungsspannung einem zeitabhangigen elektri-

@ schen Feld ausgesetzt und erfiahrt damit eine

Zeit

Ablenkung senkrecht zur urspriinglichen Flug-
richtung. Die Starke des elektrischen Wechsel-

Elektrod
& r_° = /\ feldes nimmt mit steigender Zeit zu. Der Start-
Photokathode U,.() punkt und die Periodizitat des Feldes werden
! F'“‘S’gi?rzn‘:”z' durch das Lasersystem vorgegeben. Abhéngig

vom Zeitpunkt beziiglich des Laserpulses erfahrt
ein erzeugtes Elektron damit eine unterschied-
lich starke Ablenkung im elektrischen Feld. PL-
Photonen, die zu einem spéteren Zeitpunkt auf
die Photokathode treffen, 16sen dort Elektronen
aus, die einer entsprechend stéarkeren vertikalen Ablenkung im elektrischen Feld ausgesetzt
sind als Elektronen zu einem fritheren Zeitpunkt. Nach dem Passieren des elektrischen
Wechselfeldes treffen die Elektronen auf einen Fluoreszenzschirm. In Kombination mit
einer thermoelektrisch gekiihlten Kamera lasst sich bei gentigend langer Integrationszeit

Abb. 3.4: Aufbau und Funktionsweise
einer Streak-Kamera.

ein zweidimensionales Intensitatsprofil erzeugen, das mittels eines Computersystems und
einer geeigneten Spektroskopiesoftware!® detektiert werden kann. Auf diese Weise erhilt
man auf der y-Achse (245 Kanéle) die spektrale Position und auf der x-Achse den zeitliche
Verlauf der Photolumineszenz (575 Kanile). Fiir die Realisierung eines moglichst hohen
zeitlichen Auflésungsvermdogens ist zum einen auf eine moglichst gute Phasenstabilitét der
Laserpulsfolge zu achten und zum anderen sind Wegunterschiede im Strahlverlauf des op-
tischen Systems zu berticksichtigen. Auch muss ein Kompromiss zwischen spektraler und
zeitlicher Auflésung akzeptiert werden, da Energie und Zeit aufgrund der Heisenbergschen
Unschérferelation

AE-At>h (3.1)

miteinander verkniipft sind. Das im Rahmen dieser Arbeit verwendete System verfiigt
iiber eine Zeitauflosung in der Grokenordnung von etwa 420 ps.

10CSMA Version 2.4



32

3 EXPERIMENTELLE UNTERSUCHUNGSMETHODEN




4 Herstellung niederdimensionaler
Strukturen

Niederdimensionale Halbleiterstrukturen zeichnen sich durch einen Einschluss der La-
dungstriger in einer oder mehreren Raumrichtungen aus. Erreicht wird dies, indem
man Material mit einer geringeren Bandliicke, z.B. CdSe in Material mit einer hcheren
Bandliicke einbettet (z.B. ZnSe). Die so entstandene Halbleiterheterostruktur bildet
ein Einschlusspotential fiir Elektronen und Locher und es treten Quantisierungseffekte
auf, falls der dadurch bedingte rdumliche Einschluss der Ladungstréager in der Grofen-
ordnung der de-Broglie-Wellenlénge liegt. Die Struktur der erlaubten Energieniveaus ist
vergleichbar mit einem im Potentialkasten eingeschlossenem Teilchen (siehe z.B. [Sak95,
Nol03a, Mes91]). Im Rahmen dieser Arbeit werden ausschlieflich Strukturen mit drei-
dimensionalem Einschluss der Ladungstrager behandelt, die wegen ihrer diskreten Zu-
standsdichte als Quantenpunkte oder ,kiinstliche Atome* bezeichnet werden.

4.1 Herstellung von Quantenpunkten durch
Molekular-Strahl-Epitaxie

Zur Herstellung nulldimensionaler Strukturen sind im Laufe der letzten Jahre eine Reihe
technologisch moderner Konzepte und Methoden erforscht und entwickelt worden. So
gelang es im Jahr 1986 einer Forschergruppe um M. A. Reed |[Ree86| von Texas Instru-
ments mittels lithographischer Verfahren nulldimensionale Strukturen zu erzeugen und
damit erstmals einen dreidimensionalen Einschluss einzelner Ladungstrager zu realisieren.
Jedoch birgt diese Methode den Nachteil einer stark limitierten minimal erreichbaren Ob-
jektgrofe bei einem im Vergleich dazu recht aufwendigem technologischem Verfahren. So
ist es nicht verwunderlich, dass zur Herstellung niederdimensionaler Halbleiterstrukturen
in den vergangenen 20 Jahren weitere Methoden und Konzepte entwickelt werden mussten.
Heutzutage steht mit der so genannten ,Selbstorganisation” von Quantenpunkten mittels
MBE-Wachstum® (siche z.B. [Her96, [Far95]) ein interessantes Verfahren im Hinblick auf
anwendungsorientierte Halbleiterstrukturen und Bauteile zur Verfiigung. Jedoch muss an
dieser Stelle erwahnt werden, dass im Gegensatz zur Herstellung von zweidimensionalen
Nanostrukturen durch epitaktisches Wachstum die gezielte Realisierung von so genann-
ten  kiinstlichen Atomen® noch sehr hohe Anforderungen an Forschung und Entwicklung
stellt.

Bei der Herstellung selbstorganisierter Quantenpunkte mittels MBE-Wachstum werden

'MBE: Molecular-Beam-Epitaxy

33
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Halbleitermaterialien mit stark unterschiedlichen Gitterkonstanten und Bandliicken auf-
einander aufgebracht. Hierbei werden durch Materialverdampfung erzeugte Teilchenstrah-
len auf ein den Verdampfungsquellen gegeniiberliegendes Substrat abgeschieden. In ver-
schiedenen Materialsystemen stellt sich zunéchst ein zweidimensionales Schichtenwachs-
tum? ein, ehe ab einer kritischen Schichtdicke aufgrund der zunehmenden Gitterverspan-
nung die Formation kleiner Inseln von der Grofe einiger weniger Nanometer einsetzt.
Ein solcher durch ,Selbstorganisation” bedingter 2D-3D Ubergang des Wachstumspro-
zesses bewirkt einen dreidimensionalen Ladungstriagereinschluss und wird als ,Stranski-
Krastanov“-Modus bezeichnet, dessen prominentester Vertreter das InAs/GaAs Material-
system ist [Leo93|. Zwar besitzen die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten CdSe/ZnSe-
Heterostrukturen® eine vergleichbare Gitterfehlanpassung von ca. 7% wie das InAs/GaAs
Materialsystem, jedoch ist die Ausbildung eines 2D ,wetting-layers* weniger stark aus-
gepragt. Vielmehr bilden sich bei den II-VI Verbindungshalbleitern bereits ab einer
Schichtdicke von etwas mehr als 0.5 Monolagen mit Cd angereicherte Inseln, die einen
dreidimensionalen Einschluss der Ladungstrager bewirken. Dieses Verhalten kann ne-
ben den Gitterverspannungen auch von chemischen Vorgéngen wie Bindungsionizitét,
Oberflachenmigrations- und Diffussionsprozessen abhéngen [Per00), [Pas02].

Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten CdMnSe/ZnSe- und CdSe/ZnMnSe-Proben
wurden durch epitaktisches Wachstum einer nominell 1.3 Monolagen starken CdMnSe
beziehungsweise nominell 2.53 Monolagen dicken CdSe Schicht auf einer ca. 50 nm star-
ken Zn(Mn)Se Schicht realisiert. Abschliefend wurden die Quantenpunkte zum Schutz
vor mechanischen Beschiddigungen erneut mit Zn(Mn)Se tiberwachsen. Ein detaillierter
Schichtaufbau der Proben ist im Anhang [B| (Probenregister) zu finden.

4.2 Nanostrukturierung - spektroskopischer Zugang zu
einzelnen Quantenpunkten

Die Flachendichte der mittels MBE-Verfahren hergestellten Quantenpunktensemble liegt
je nach Wachstumsmethode im Bereich zwischen etwa 101° - 102 cm=2. Der spektroskop-
ische Zugang zu einzelnen Quantenpunkten des Ensembles, die ihrer Dichte entsprechend
einen durchschnittlichen mittleren Abstand von ca. 30nm bis 100 nm voneinander be-
sitzen, ist durch verschiedene technologische Ansitze, die eine Ortsauflésung im Nano-
meterbereich gewahrleisten, realisierbar. Eine konventionelle Fernfeldoptik mit typischen
Linsenbrennweiten im Bereich von ca. 10cm ermdglicht im sichtbaren Spektralbereich
aufgrund von Beugungseffekten lediglich eine Ortsauflosung® im Bereich einiger 10 gm
und ist somit nicht geeignet einzelne Quantenpunkte gezielt optisch anzuregen. In den
letzten Jahren sind jedoch optische wie auch auf Lithographie basierende Verfahren ent-
wickelt worden, die das spektroskopische Vordringen in den Nanometerbereich und damit
den Zugang zu einzelnen Quantenpunkten ermoglichen.

2auch (engl.) ,wetting layer” genannt

3Gitterkonstanten: CdSe — 6.054 ; ZnSe — 5.668 [Mad96]

4Die Ortsauflésung ist in diesem Fall durch den Durchmesser des Laserspots auf der Probenoberfliche
begrenzt.
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Abb. 4.1: Links: Nanostrukturierung der Probenoberfliche zur Selektion einzelner
Quantenpunkte aus dem gewachsenen Ensemble (oben = Lochmaske, unten = Mesa).
Rechts: Spektren von CdSe Quantenpunkten gemessen an 100 ym (rot) und 200 nm
(schwarz) grofen Mesen.
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4.2.1 p-Photolumineszenz und Nahfeldmikroskopie

Eine Erfolg versprechende Methode bietet hier die so genannte p-Photolumineszenz. Bei
dieser Methode wird an Stelle herkdmmlicher Linsen ein Mikroskopobjektiv mit mog-
lichst grofser numerischer Apertur verwendet, um eine beugungsbegrenzte Ortsauflosung
im sub-pm Bereich zu realisieren [Zre94), Bru94]. Stoérende und die Auflésung begrenzende
Beugungseffekte des Fernfeldes konnen jedoch komplett umgangen werden, indem man
das nicht der Beugung unterliegende Nahfeld des Lichts ausnutzt. Diese Technik wird
als so genannte Nahfeldmikroskopie oder SNOM? bezeichnet. Dabei wird das Laserlicht
mit der Wellenlinge A durch eine sehr diinne Spitze einer Glasfaser mit einer Offnung d
kleiner als die Wellenlénge des Lichts (d < \) auf die Probe gelenkt. Das zu detektierende
Photolumineszenzlicht wird zumeist ebenfalls durch die Glasfaser eingesammelt, ehe es
in einem Spektrometer spektral zerlegt und von einem Detektor (z.B. CCD-Kamera)
aufgezeichnet wird. Mit diese Methode lasst sich eine laterale Auflosung im Bereich von
30nm erzielen [Hes94]|, so dass durch geeignetes ,Abtasten” der Probenoberflache einzelne
Quantenpunkte angeregt und spektroskopisch untersucht werden kénnen. Auferdem kann
neben der spektralen Information auch eine Aussage iiber die rdumliche Verteilung der
Emission von Quantenpunkten getroffen werden, wie beispielsweise dem von D. Bertram
experimentell nachgewiesenem ,Zwei-Farben-Blinken“® eines einzelnen GaAs/(AlGa)As
Quantenpunkts [Ber99|, oder dem Auftreten von Multiexziton-Prozessen in ein und dem-

selben Quantenpunkt [Dek98].
Der Nachteil dieser Technik liegt jedoch an den hohen Anforderungen beziiglich der Stabi-

5SNOM: engl.: Scanning Near Field Optical Microcopy
SExperimentell beobachteter zeitlicher Wechsel der PL-Intensitéit zwischen Grundzustand und angereg-
tem Zustand, wobei die Gesamtintensitit beider Emissionslinien konstant bleibt.
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Postivlack (PMMA)

$233% 4 L
Aufdampfen “Lift-Off” Atzen Maske entfernen

Abb. 4.2: Schematische Darstellung der einzelnen Arbeitschritte zur Herstellung von

einzelnen Mesenstrukturen mittels Elektronenstrahllithographie und nasschemischen Atz-
verfahren.

litdt des Aufbaus und in der Reproduzierbarkeit der Messergebnisse, das heifst exakt den
gleichen Quantenpunkt erneut gezielt anregen zu kénnen. Zudem birgt die Detektions-
methode mittels Glasfaseroptik die Schwierigkeit, das resultierende PL-Signal vollstandig
in die Faser einzukoppeln, was im Allgemeinen zu einer deutlich verringerten Lichttrans-
mission und damit detektierbarer Signalstérke fiihrt.

4.2.2 Lithographische Strukturierungsmethoden

Neben den oben genannten Moglichkeiten der ortsaufgelosten PL-Spektroskopie gestat-
ten die modernen Methoden der Elektronenstrahllithographie in Verbindung mit nassche-
mischen Atzverfahren eine laterale Strukturierung der Probenoberfliche. Hierbei wird
die Ortsauflosung nicht durch sensible Optiken realisiert, sondern durch ,mechanische
Isolation® einzelner Quantenpunkte aus dem Ensemble. Eine dieser Techniken, die als
Nanoaperturtechnik bezeichnet wird [Gam96al, bedient sich einer auf die Probenoberfla-
che aufgebrachten, lichtundurchlassigen und mittels Elektronenstrahllithographie struk-
turierten Lochmaske”. Die ,Fenster* der Maske, auch Nanoaperturen genannt, besitzen
eine Grofe von einigen pum bis hin zu einigen zehn nm und ihr gegenseitiger Abstand
ist deutlich grofer als der Durchmesser des zur spektroskopischen Untersuchung verwen-
deten Laserstrahls. Hierbei konnen nur die wenigen unterhalb der Apertur angeregten
Quantenpunkte zur Photolumineszenz beitragen, so dass mit Hilfe dieser Technik ein-
zelne Quantenpunkte selektiert werden konnen. Neben diesem Ausblenden unerwiinschter
Quantenpunkte kann man diese auch komplett von der Probe entfernen. Dies geschieht
indem man so genannte Mesen aus dem Probenmaterial dtzt. In Abb. [£.1)ist das Prinzip
beider Strukturierungsmethoden schematisch gegeniibergestellt. Das Spektrum einer ca.
200 nm grofen Mesa zeigt deutliche scharfe Linien, die einem exzitonischen Ubergang in

“Als Metall wird hier eine ca. 100 nm dicke Aluminiumschicht aufgedampft.
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einzelnen Quantenpunkten zugeordnet werden konnen.

Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten strukturierten Proben wurden ausschliefilich
mittels Mesen-Technologie préapariert. Dies bietet gegeniiber der Lochmasken-Methode
den Vorteil, dass lediglich die innerhalb der Mesen platzierten Quantenpunkte erhalten
bleiben. Dadurch kann bei der Untersuchung dieser Strukturen eine mogliche Wechsel-
wirkung zwischen den angeregten Quantenpunkten und den verdeckten Nachbarn (Loch-
maske) ausgeschlossen werden und das beobachtete Spektrum als Signal einzelner, unab-
hingiger Quantenpunkte gedeutet werden®.

Im Folgenden soll das Prinzip der Mesenpraparation mit Hilfe der Elektronenstrahllitho-
graphie und nasschemischer Atzverfahren kurz erldutert werden. Die einzelnen Technolo-
gieschritte sind in Abb. [4.2] schematisch skizziert.

Im ersten Arbeitsschritt wird auf die von Verunreinigungen befreite Probenoberfliche
eine diinne Schicht eines gegeniiber Elektronenstrahlen empfindlichen Positiv-Photolacks
(PMMA) gleichmifig aufgeschleudert. Nachdem der Lack ausgebacken und damit aus-
gehartet ist, erfolgt nach einem vorgegebenen Muster, das der spéteren Probenstruktur
entspricht, die Belichtung mit einem fokussierten Elektronenstrahl®. Durch anschlieRende
chemische Entwicklung des Lacks mit stark verdiinnter Flusssdure lassen sich die belich-
teten Bereiche von der Probenoberflache ablésen und es entsteht ein negatives Abbild des
gewiinschten Musters. Auf diese Negative wird eine diinne, wenige Nanometer starke Me-
tallschicht aus Titan aufgedampft. Anschliefsend wird der restliche unbelichtete Lack mit
der dariiber liegenden Titanmaske entfernt'?, so dass lediglich an den Stellen der kiinf-
tigen Mesen das Titan auf der Probenoberfliche verbleibt. Die Titanfelder bilden eine
Schutzmaske beim nachfolgenden Atzprozess. Bei diesem Vorgang wird die so priparierte
Probe abhiingig von der gewiinschten Atztiefe eine bestimmte Zeit einer KoCroO7:HBr:H,-
Losung ausgesetzt und das Halbleitermaterial wird bis hinunter zum GaAs Substrat ent-
fernt. Dabei kann die Atzlosung an den mit Titan bedeckten Stellen nicht angreifen und

Titanmaske

Titanmaske

25.08kV X2k 158nm 29 .0k X258K 1286nm

Abb. 4.3: Elektronenmikroskopische Aufnahme zweier je 200 und 100 nm grofser Mesen
vor dem Entfernen der vor dem Atzprozess schiitzenden Titanmaske.

8siehe hierzu Kapitel
9Fokus des e~ -Strahls < 4 nm
0Djieser Prozess wird ,Lift-Off“ genannt.
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das Halbleitermaterial bleibt erhalten. Auf diese Weise entstehen kleine , Tiirmchen, die
so genannten Mesen mit einer wohl definierten Gréfe von wenigen pm bis hin zu einigen
zehn nm!!.

Wurde beim Herstellungsprozess darauf geachtet, dass benachbarte Mesen einen gegen-
seitigen Abstand besitzen, der deutlich grofier ist als der Fokusdurchmesser des Lasers, so
ermoglicht diese Methode den spektroskopischen Zugang zu einzelnen Quantenpunkten
(vgl. Spektrum aus Abb. . Abschliefsend wird die fertig strukturierte Probe einem or-
ganischen Reinigungsprozess unterzogen, bei dem die restliche Titanmaske entfernt wird.
Abb. zeigt eine elektronenmikroskopische Aufnahme einer einzelnen, wenige nm grofen
Mesa.

TAn den Stellen der Titanmaske kann die Atzlosung nur an der Seite angreifen. Dies bedingt eine
maximal erreichbare Atztiefe und eine minimale Grofe der Mesen (> 60 nm).



5 Photolumineszenzsignal
semimagnetischer Quantenpunkte

In diesem Abschnitt werden zunéchst die zeitintegrierten PL-Spektren der in den folgen-
den Kapiteln dieser Arbeit behandelten II-VI Quantenpunkte unter nicht resonanten und
resonanten Anregungsbedingungen néher untersucht. Weiter wird auf die fiir semimagne-
tische Quantenpunkte beobachtete Mn?" Lumineszenz eingegangen und die Auswirkungen
auf die Energie und Intensitit der Quantenpunktlumineszenz in An- und Abwesenheit
magnetischer Felder diskutiert. Hier zeigt sich insbesondere fiir Proben mit einer relativ
hohen Mn?" Dotierung ein resonanter Energietransfer zwischen den photogenerierten La-
dungstrigern der Quantenpunkte und den Mn*" Ionen. AbschlieRend wird mit Hinblick
auf die weiteren Arbeiten kurz auf wesentliche Eigenschaften der Polarisationsdynamik
der Quantenpunktlumineszenz eingegangen sowie eine Abschatzung der durch das MBE-
Wachstum realisierten Quantenpunktdichte durchgefiihrt.

5.1 Photolumineszenzspektren

Zunachst soll das PL-Signal der mittels MBE-Wachstum hergestellten, semimagnetischen
Cd;_,Mn,Se/ZnSe Quantenpunkte diskutiert werden (vgl. hierzu Kapitel .1 Seite [33).
Hierbei wurden 1.3 Monolagen Mn?* dotiertes CdSe mit Mangankonzentrationen von
x = 0.0, x = 0.0l und z = 0.02 in eine einige zehn Nanometer dicke ZnSe Schicht
eingebettet. Ein detaillierter Schichtaufbau der Proben mit der Bezeichnung CB2210
(0% Mn?*"), CB2133 (1% Mn*") und CB2134 (2% Mn?*") ist im Probenregister (Anhang
B) zu finden.

Abb. |5.1] (links) zeigt die Spektren einer Serie der untersuchten Cd;_,Mn,Se/ZnSe Quan-
tenpunkte mit verschiedenem Mn?' Gehalt fiir Anregungsenergien oberhalb der ZnSe
Bandkante!' (nicht resonant, Ergse, & 3.06 €V — Apgser = 405nm). Die Halbwertsbreite
der gezeigten Spektren betragt zwischen 31 meV und 36 meV und spiegelt die inhomogene
Grofsenverteilung der Quantenpunkte wieder. Die absoluten Intensitdten der Spektren
sind dabei auf die PL-Intensitit der CdSe/ZnSe Probe normiert. Mit steigendem Mn**
Gehalt weist die Emissionsenergie der Quantenpunkte eine zunehmende Rotverschiebung
auf, die nach C. S. Kim et al. [Kim00] auf den Einbau von Mn*" Ionen in die II-VI
Gitterstruktur zuriickzufiihren ist. Des Weiteren ist eine starke Abnahme der Intensi-
tit zu beobachten. So kann fiir Quantenpunkte mit 1% Mn®" eine relative Intensitéit
von ca. 88% der undotierten Probe festgestellt werden. Fiir Quantenpunkte mit ei-
nem Mn?' Gehalt von 2% betrigt dagegen das Maximum der Intensitit lediglich ca.

B znse ~ 2.82eV [Mad96]

39
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Abb. 5.1: Links: PL-Spektren von Cd;_,Mn,Se/ZnSe Quantenpunkten mit einer
Schichtdicke von nominell 1.3 Monolagen und unterschiedlichen Mn?* Konzentrationen
von z = 0.0 (CB2210), z = 0.01 (CB2133) und = = 0.02 (CB2134) unter nicht resonanten
Anregungsbedingungen (Ar4ser = 405 nm). Rechts: PL-Signal von CdSe/Zn;_,Mn,Se
Quantenpunkten mit x = 0.015 (CB3216), x = 0.032 (CB3215) und x = 0.053 (CB3217).
Die Anregungsenergie betragt F... = 2.7675 €V (Ajgser = 448 nm). Die grau unterlegten
Bereiche entsprechen Energien oberhalb der ZnSe Bandkante.

47%. Dieses Verhalten liasst sich ebenfalls fiir die im Rahmen dieser Arbeit untersuch-
ten CdSe/Zn;_,Mn,Se Quantenpunktstrukturen beobachten. Die rechte Darstellung in
Abb. zeigt die Spektren von nominell 2.53 monolagigen CdSe Quantenpunkten, die in
eine ZnMnSe Matrix mit unterschiedlicher Mn*" Konzentration eingebettet sind, fiir eine
Anregungsenergie unterhalb der ZnSe Bandkante. Hierbei sind die Intensitéten relativ zur
Probe mit 1.5% (Probenname: CB3216) Mn*" Gehalt normiert. Mit steigendem Mn**
Anteil in der ZnSe Barriere zeigt sich eine drastische Abnahme der Intensitat auf ca. 24 %
fiir 3.2 % (CB3215) und ca. 7% fiir 5.3% Mn*" (CB3217).

5.2 Bestimmung der Quantenpunktdichte

Fiir die spektroskopische Untersuchung der epitaktisch hergestellten Proben ist die Fla-
chendichte und damit die Anzahl an Quantenpunkten pro cm? von grofer Bedeutung.
Typischerweise lassen sich mit MBE-Wachstum Quantenpunktdichten im Bereich von
101°cm=2 bis 102 ecm™? realisieren. Eine Moglichkeit die Flichendichte dieser nulldi-
mensionalen Strukturen zu bestimmen, besteht in elektronenmikroskopischen Aufnah-
men der Probenoberfliche. Diese Methode birgt jedoch den Nachteil, dass man den
Wachstumsprozess zunéchst unterbrechen muss und die Quantenpunkte nicht mit einer
abschlieRenden Deckschicht {iberwachsen kann. Das nachtrégliche Uberwachsen der Quan-
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Abb. 5.2: PL-Signal von Cd;_,Mn,Se/ZnSe Quantenpunkten mit z = 0.01 (Probe
CB2133-3). Die untersuchten Mesen besitzen Kantenldngen von a = 100 um, a = 5 um,
a = 550nm und ¢ = 175nm. Die Flichendichte der Quantenpunkte kann zu pgop ~
10" em ™2 abgeschitzt werden (Anregung mit: Apgser = 405nm).

tenpunkte? fiihrt zur Durchmischung zwischen dem Quantenpunktmaterial und dem Ma-
terial der Deckschicht.

Eine zerstérungsfreie und technisch weniger anspruchsvolle Methode, um Aufschluss iiber
die Flachendichte der gewachsenen Quantenpunkte zu erhalten, stellt die optische Spekt-
roskopie dar. Dazu werden mittels der in Kapitel[4.2.2) gezeigten Methoden der Nanostruk-
turierung Mesen verschiedener Grofse erzeugt, die aufgrund ihrer kleinen Abmessungen
nur noch wenige Quantenpunkte enthalten.

Abb. [5.2] zeigt exemplarisch das PL-Signal einiger Mesen mit unterschiedlicher Abmes-
sung fir Cd;_,Mn,Se/ZnSe Quantenpunkte (Probe CB2133-3) mit x = 0.01. Mit ab-
nehmender Mesengrofse weisen die Spektren zunehmend diskrete Einzellinien auf. Die Li-
nien lassen sich angesichts der -formigen Zustandsdichte eines einzelnen Quantenpunkts
(vgl. Kapitel Exzitonen zuschreiben [Gam96bl Lan98, [Sch97, Zre94]. Dies kann
als Nachweis des nulldimensionalen Charakters der untersuchten Strukturen angesehen
werden. Die Quantenpunktdichte lasst sich aus den gemessen Spektren durch einfaches
Abzéhlen der Einzellinien und anschlieffender Division durch die entsprechende Mesen-
flache ermitteln. Damit kann fiir die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben
die Quantenpunktdichte zu pgp & 10 ecm™2 abgeschitzt werden. Daraus ergibt sich
ein mittlerer Abstand zwischen den einzelnen Quantenpunkten von ca. JQP ~ 35nm.

2Im Fall der im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Quantenpunktstrukturen besteht die Deckschicht
aus einigen Nanometern ZnSe.
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Typischerweise besitzen solche Quantenpunkte eine laterale Ausdehnung in der Grofen-
ordnung von 6 — 10nm [Kii98, [Ast06]. Da der Bohr-Radius® ap der Exzitonen in CdSe
beziehungsweise ZnSe deutlich kleiner ist als der mittlere Abstand dgp der Quanten-
punkte, kann ein Uberlapp der Wellenfunktionen von in benachbarten Quantenpunkten
lokalisierten Ladungstriagern ausgeschlossen und die mittels MBE-Wachstum hergestell-
ten Nanostrukturen kénnen unter diesem Gesichtspunkt als unabhéngige, voneinander
getrennte Objekte betrachtet werden.

5.3 PL-Spektrum versus Anregungsenergie

Durch schrittweise Verdnderung der Energie des zur optischen Anregung verwendeten
Lasers von nicht resonanten zu strikt resonanten Bedingungen lasst sich eine starke Ver-
anderung der spektralen Form der Quantenpunktlumineszenz beobachten. Abb. zeigt
das Spektrum eines CdSe/ZnSe Quantenpunktensembles fiir verschiedene Wellenléngen
des zur Anregung verwendeten, frequenzverdoppelten Titan-Saphir Lasersystems.

Fiir nicht resonante Anregung (Abb. ), also Laserenergien oberhalb der ZnSe Band-
kante, ist die fiir Quantenpunktensemble typische inhomogene Verbreiterung des Spekt-
rums mit einer Halbwertsbreite von ca. 34 meV zu beobachten. Verschiebt man dagegen
die Energie des Lasers unter die ZnSe Bandkante, so ist mit abnehmendem Abstand
der Laserenergie vom Quantenpunktgrundzustand Egp eine deutliche Verformung der
Spektren zu erkennen. So betrigt die Halbwertsbreite des Spektrums fiir eine Anregungs-
energie unterhalb der ZnSe Bandkante mit Ej,.., ~ 2.698 eV lediglich 20meV. Im Fall
der strikt resonanten Anregung (Ejuser = Fgp) nimmt diese auf ca. 5meV ab. Zu-
sitzlich zeigen die Spektren an einigen Stellen fiir Anregungsenergien Fjuser < FEznse

(Abb. B.3b) und Ep4sr > Egp (Abb. p.3k) so genannte LO-Phononen-Replika. Diese
entstehen durch ultraschnelle Relaxation? der Ladungstriiger in niederenergetische Zu-
stinde. Dabei wird die Uberschussenergie in Form von LO-Phononen an das Kristall-
gitter abgegeben. Die Energie dieser longitudinal-optischen Gitterschwingungen ist ma-
terialspezifisch und betriigt fiir ZnSe EZ2%¢ ~ 31.4meV |[Mel01]. Betrachtet man den
Energieunterschied zwischen den Phononen-Replika und der Laserlinie fiir resonante An-
regung (Abb. ), so betragt diese Differenz in etwa das drei- bzw. vierfache der Energie
eines LO-Phonons. Mit abnehmendem Energieunterschied zwischen Quantenpunktgrund-
zustand und Laserenergie nimmt die Zahl der zur Relaxation bendtigten LO-Phononen
ab. So deutet das Phononen-Replika unter quasi resonanten Bedingungen (Abb. [5.3k)
auf zwei LO-Phononen hin, wihrend unter strikt resonanter Anregungsenergie keine Pho-
nonen mehr fiir den Relaxationsprozess notwendig sind. Man spricht hier auch von der
so genannten Null-Phonon-Linie (Abb. ) Die Linienbreite des PL-Signals entspricht
im Wesentlichen des nullten LO Phonons (durch griin gestrichelte Kurve angedeutet).
Die asymmetrische Form auf der niederenergetischen Seite des Spektrums wird einem
phonon-assistierten Rekombinationsprozess zugeordnet. Dabei handelt es sich um eine

3Bohr-Radius in CdSe: ap ~ 5.4nm [Fu,99] [Gu,03]
Bohr-Radius ZnSe: ap ~ 9.0 nm [Lad07, Nur92]
4Relaxationszeit < 1ps
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Abb. 5.3: PL-Signal eines CdSe/ZnSe Quantenpunktensembles fiir unterschiedliche An-
regungsbedingungen: (a) Ergser > Eznse (nicht resonant), (b) Eruser < Eznse, (€)
ElLaser > Egp (quasi resonant) und (d) Ergser = Egp (strikt resonant). Bei den Ei-
hohungen des PL-Signals handelt es sich um LO-Phononen-Replika.

exzitonische Wechselwirkung mit akustischen Phononen [BorO1l [(Gou01) Bes01l, [Pal04].

Im Allgemeinen erweist sich die Untersuchung der Null-Phonon-Linie unter strikt resonan-
ter Anregung mittels zeitintegrierter PL-Spektroskopie als relativ schwierig, da Laser und
Quantenpunkt PL die gleiche Energie besitzen und die Intensitét des Laserstreulichts um
einige Grofenordnungen dominiert. Die Verwendung einer Streak-Kamera ermoglicht die

zeitliche Trennung zwischen den ultrakurzen Laserpulsen (~ 1.5ps) und dem zeitlichen
Verlauf des PL-Signals.

Abb. zeigt den zeitlichen Verlauf der beiden linear polarisierten PL-Komponenten (7,
) unter strikt resonanten (Abb. [5.4h) und nicht resonanten (Abb. [p.4p) Anregungsbe-
dingungen. Aus den beiden linear polarisierten Anteilen des PL-Signals kann der wie folgt
definierte lineare Polarisationsgrad bestimmt werden:
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Abb. 5.4: Zeitlicher Verlauf des PL-Signals von CdSe/ZnSe Quantenpunkten mit linear
polarisiertem Laserlicht unter (a) strikt resonanten und (b) nicht resonanten Anregungs-
bedingungen. Offene Symbole bezeichnen die Polarisationskomponente der PL, die der
Polarisation des Lasers entspricht. Volle Symbole stehen fiir die dazu orthogonale Polari-
sationskomponente.

I, -1,
L +1,

Pz = (51)

I, und I, bezeichnen hier die m,- beziehungsweise 7, polarisierte Komponente der Quan-
tenpunkt PL.

Unter strikt resonanter Anregung zeigt sich ein nahezu zeitlich konstanter Polarisations-
grad von p, ~ 0.6, wahrend unter nicht resonanten Bedingungen lediglich eine verschwin-
dend geringe lineare Polarisation der Quantenpunkt PL zu beobachten ist (Abb. [5.5)).
Dies zeigt deutlich, dass unter strikt resonanter Anregung die Polarisation der photo-
generierten Ladungstrager sehr effektiv in den Quantenpunktgrundzustand iibertragen
wird. Die Tatsache eines zeitlich konstanten Polarisationsgrades unter strikt resonanter
Anregung fithrt nach Paillard et al. [Pai0l] zur Schlussfolgerung, dass sich weder der
Spin der Elektronen noch der Locher im betrachteten Zeitintervall dndern. Im Gegensatz
dazu wurde fiir h6herdimensionale Strukturen eine rasche Depolarisation des PL-Signals
beobachtet. So konnte auf Basis von epitaktisch hergestellten ZnSe Quantenfilmen ein
Depolarisationsverhalten der Photolumineszenz auf der Zeitskala von wenigen zehn ps
gemessen werden [Oes01), [Che04]. Somit stellt die im Rahmen der exzitonischen Lebens-
dauer zeitunabhéngige Polarisation der PL ein weiteres Indiz fiir den nulldimensionalen
Charakter der untersuchten Strukturen dar.

In detaillierten Untersuchungen der Polarisationsdynamik konnte gezeigt werden, dass
der Polarisationsgrad der Photolumineszenz mit abnehmender Phononenzahl, die fiir den
Relaxationsprozess in den Quantenpunktgrundzustand nétig ist, stetig zunimmt [Sch05].
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Abb. 5.5: Zeitlicher Verlauf des linearen Polarisationsgrades fiir CdSe/ZnSe Quanten-
punkte unter strikt resonanten (blaue Quadrate) und nicht resonanten Anregungsbedin-
gungen (rote Quadrate).

Hierzu wurde die Uberschussenergie der photogenerierten Ladungstriiger gezielt durch
Variation der Laserenergie auf ganzzahlige Vielfache der ZnSe LO-Phononenenergie ein-
gestellt [Sch03al.

Die durchgefiihrten Untersuchungen verdeutlichen den Einfluss der Anregungsenergie auf
den Polarisationsgrad der Photolumineszenz und damit den Transfer der Spininformation
der Ladungstriger in den Quantenpunktgrundzustand (vgl. Abb. . Da im Fall der
zeitintegrierten PL-Spektroskopie strikt resonante Anregungsbedingungen nur sehr schwer
zu realisieren sind, werden die in den folgenden Kapiteln dieser Arbeit behandelten Unter-
suchungen der zirkularen beziehungsweise linearen Polarisation der Quantenpunkt PL mit
Anregungsenergien oberhalb des Quantenpunktgrundzustands, jedoch unterhalb der ZnSe
Barriere durchgefiihrt. Diese Methode stellt einen Kompromiss zwischen dem Erhalt der
Spininformation und der experimentellen Durchfiihrbarkeit dar.

5.4 Magnetfeldabhangigkeit der PL-Intensitat

Die in Abb. beobachtete deutliche Abnahme der PL-Intensitdt fiir semimagnetische
CdSe/Zn,_,Mn,Se Quantenpunkte widerspricht der fiir CdSe/ZnSe typischen, um einige
Grofsenordnungen stéarkeren Lichtemission, da diese Quantenpunkte als sehr effiziente
Relaxations- und Rekombinationszentren fiir Ladungstrager bekannt sind. Die Konse-
quenz ist demnach die Existenz eines zuséatzlichen, optisch inaktiven Rekombinationska-
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nals, der einen Transfers der Energie der photogenerierten Ladungstréager auf die 3d Elek-
tronenzustinde der Mn?* Tonen erlaubt [Lee06], Lee05c, [Kim00, Bha94, Naw95]. Abhin-
gig von der Mn®" Konzentration dominiert dieser Energieiibertrag den Rekombinations-
prozess, solange die Grundzustandsenergie der Quantenpunkte und damit die Energie
der Ladungstriger die Ubergangsenergie innerhalb des Mn*" Systems iibersteigt [Lee06),
0ka99l Bac01l, Kim00, [Seu(1a]. Dieser als eine Art Auger-Prozess [Naw95| bekannte Ener-
gietibertrag bewirkt eine Anregung vom ®A; (S = 5/2) Grundzustand in den angeregten
Zustand ‘Ty(5) (S = 3/2) innerhalb der Mn®* Ionen [Naw95| [Oml91], Lee05¢, Vin72).
Solch ein Energietransfer findet auf einer Zeitskala von wenigen ps statt [Hef86), [Wu,97].
Die Uberschussenergie der photogenerierten Ladungstriger wird dabei durch Phononen
des Kristallgitters aufgenommen. Neben der Energieerhaltung muss auch der Drehim-
puls und damit der Spin des Systems erhalten bleiben [Fal03]. Die Drehimpulserhaltung
bewirkt damit eine Auswahl moglicher, erlaubter Ubergéinge. So muss die Summe der
Ladungstriger- (z.B. Elektronen®) und Mn®' Spins vor und nach dem Transferprozess
tibereinstimmen. Es gilt [Naw95|, [Lee05¢]:

pto=u+o (5.2)

o und o’ sind die Spinorientierungen der Elektronen vor und nach dem Auger-Ubergang
und kénnen den Wert +1/2 annehmen. p und g’ représentieren die Spinprojektionen der
Mn?* Tonen fiir den S = 5/2- und S = 3/2-Zustand. Ohne externes Magnetfeld sind die
Spins der Elektronen und der Mn®* Ionen (S = 5/2 Zustand) zufillig orientiert, so dass
insgesamt 16 méogliche Uberginge (vgl. Abb. ) existieren |[Lee05¢, [Kim00), Naw95|.
Aus diesem Grund dominiert der nicht strahlende Auger-Transfer den Rekombinations-
prozess zulasten der Quantenpunkt PL. Abb. zeigt schematisch den Rekombinations-
mechanismus in Ab- und Anwesenheit eines duferen Magnetfelds.

Aufgrund der Abhéngigkeit der Auswahlregeln von der z-Projektion der Ladungstriager-
und Mn*" Spins dndert sich die Wahrscheinlichkeit des Auger-Prozesses drastisch durch
Anwesenheit eines in Wachstumsrichtung der Proben orientierten Magnetfelds. Sind die
Quantenpunkte einem solchen Feld ausgesetzt, so unterliegen die Elektronenzustéande ei-
ner fiir semimagnetische Halbleiter typischen relativ starken Zeeman-Aufspaltung [Bes04,
Fur88, |Gaj79, Pre01] und der Elektronenspin erfahrt eine starke Polarisation. Im Fall
vollstandiger Spin-Polarisation (vgl. Abb. fir B # 0) sind die meisten der urspriing-
lich erlaubten 16 Auger-Uberginge nach der Auswahlregel gemif Gl. verboten. Es
verbleiben vier Anregungskanéle [Kim00, Naw95] von A; — *Ty(2) mit konstanter Spin-
projektion (1 = p') [Lee05d]|, da durch die Polarisation der Elektronen o = ¢/ = £1/2
gilt (vgl. Abb. [5.6).

Mit zuehmendem Magnetfeld werden schrittweise die Mn*" Spins ebenfalls polarisiert, so
dass die Wahrscheinlichkeit einer Auger-Anregung proportional zu exp (—gampupB/ksT)
abnimmt [Naw95|, [Lee05¢, Kim00]. gar, ist der Landé-g-Faktor der Mn*" Tonen (g, =~ 2

5Im Folgenden wird der Auswahlmechanismus anhand des Elektronenspins diskutiert. Analog gilt dies
auch fiir die Locher.
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Abb. 5.6: (a) Mogliche Auger-Uberginge der Mn®* Tonen ohne Magnetfeld. (b) Sche-
matische Darstellung moglicher Rekombinationsprozesse (vgl. [LeeO5c|). Fir B = 0
dominiert der Auger-Prozess (Kanal 1) mit einer stark unterdriickten Quantenpunkt-
lumineszenz (Kanal 2). Fiir B # 0 wird die Anregung des Mn*" Systems geblockt und
die Quantenpunkt PL dominiert. Die erlaubten Uberginge der Mn** Ionen sind in der
Mitte dargestellt (B # 0).

|[Lég05]), up das Bohrsche Magneton und kg die Boltzmann-Konstante. B und 7" stehen
fiir die magnetische Feldstérke und die Umgebungstemperatur.

Abb. zeigt den Intensititsverlauf der o-Komponente der Quantenpunktlumineszenz
fiir nominelle Mn*" Konzentrationen von 1.5 % und 3.2 %. Die Intensitéiten wurden dabei
auf den Wert fiir B = 7T normiert. Fiir beide Proben lasst sich ein kontinuierlicher
Anstieg des PL-Signals beobachten. Wéhrend dagegen fiir Quantenpunkte mit = = 0.015
lediglich ein Anstieg der PL-Intensitdt von etwas mehr als einem Faktor fiinf auftritt,
weist die Probe mit z = 0.032 eine Zunahme der PL-Intensitdt im externen Magnetfeld
iiber mehrere Grofenordnungen auf. Die Ursache hierfiir ist in der unterschiedlich starken
Mn?* Dotierung zu suchen. Es ist bekannt, dass semimagnetische Strukturen durch den
Einbau von Mn?** deutlich modifizierte optische Eigenschaften aufweisen, wie zum Bei-
spiel ein starke magnetfeldabhéngige Energieverschiebung durch die Bildung magnetischer
Polaronen und einer durch die sp-d Austauschwechselwirkung [Fur88| [Goe88| zwischen
Exzitonen und Mn*" System bedingten Zeeman-Aufspaltung ([Mer99, Bes04]. Abb.
zeigt die Energieverschiebung der CdSe/Zn;_,Mn,Se Proben in Abhéingigkeit der mag-
netischen Feldstéirke bezogen auf die spektrale Position bei B = 0. Das PL-Signal der
Quantenpunkte mit einem Mn?" Gehalt von 1.5 % weist hierbei mit steigendem Magnet-
feld eine deutlich geringere spektrale Verschiebung auf als Proben mit hoherem Mn**
Anteil im Barrierenmaterial. Fiir = 0.015 wir fiir B = 7T eine Rotverschiebung des
PL-Spektrums um ca. 7.2meV beobachtet und fiir x = 0.032 eine Verschiebung um
ca. 22meV. Die durchgezogenen Linien in Abb. repréasentieren Fitfunktionen nach

GL (2.
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Abb. 5.7: Intensitdt der o" polarisierten PL-Komponente (a) und spektrale Verschie-
bung AE (b) des PL-Signals in Abh#ingigkeit der magnetischen Feldstirke fiir Mn®*
Konzentrationen von x = 0.015 und « = 0.032.

Basierend auf den Arbeiten von Nawrocki et al. [Naw95| kann die Magnetfeldabhéngigkeit
der Photolumineszenz folgendermafen beschrieben werden [Kim00]:

const
1+ (1/7r0) p(B)’

I(B) = (5.3)

mit const = I (1 +5/24= ) 7, ist die Exzitonlebensdauer und 7o die Lebensdauer

TT0
nicht strahlender Ubergéinge®. Die Abhingigkeit vom duReren Magnetfeld ist durch den
Term p(B) gegeben:

+5/2

pB)= > > > pUBW (B, (B)C (5.4)

o==+1/2 o/=%1/2 p=-5/2

P, Pe Und pyr, sind die Besetzungswahrscheinlichkeiten des Valenz- und Leitungsbands
sowie des Mn*" (3d°) Grundzustands. Die entsprechende Spinprojektion ist durch die
oberen Indizes (o, 0’ und u) gegeben. CZZ// bezeichnet die Clebsch-Gordan Koeffizienten.
Die Besetzungswahrscheinlichkeiten aus Gl. lassen sich unter Beriicksichtigung der
thermischen Verteilung als

pe(B) = Zi -exp [—xNoa(S,)o /kgT]| und

e

6Neben dem Energietransfer auf das Mn®T System existieren weitere nicht strahlende Rekombinations-
moglichkeiten. Jedoch dominiert der Auger-Transfer auf das Mn®* System, so dass diese vernachlés-
sigt werden konnen [Wu,97].
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pu(B) = - exp [=oNoB(S.)c’ ki T] (5.5)

ausdriicken, mit Z.;) = Zﬂﬁ Py und «, 3 als s-d beziehungsweise p-d Austauschkon-
stanten. xNj ist die Anzahl der Mn*" Ionen pro Volumeneinheit und (S.) reprisentiert
die mittlere Komponente der Mn** Spins in Magnetfeldrichtung. Hierbei gilt fiir die
Magnetfeldabhéngigkeit von (S,) [Gaj79):

ggMnuBB>

(S.) = SeBs/2 (—kBTeff (5.6)

mit Sepp und Tess als phanomenologischen Parametern der antiferromagnetischen Wech-
selwirkung benachbarter Mn®* Spins [Gaj79] [Sch06a]. Bs /2 (x) ist die Brillouin-Funktion
des Mn*" Spin-5/2 Systems (vgl. Kapltel. 2.2, Gl. . & Gl. .

Die Besetzungswahrscheinlichkeit pf, des p-ten Feinstrukturniveaus eines isolierten Mn?*
Ions lésst sich durch folgenden Ausdruck beschreiben:

Phin = 7P 20 (5.7)
sinh [3v]

b [/ und v = gypppB/kT [Kim00]. Jedoch muss hier der Tatsache

Rechnung getragen werden, dass aufgrund der statistischen Verteilung der Mn*" Ionen,
diese nicht als vollstandig isolierte Storstellen des Gitters betrachtet werden kénnen. In
semimagnetischen Strukturen kommt es mit steigender Mn?" zur so genannten Cluster-
Bildung der Mn®* Spins [0ss93), [Fur88|. Insbesondere die dadurch auftretenden antifer-
romagnetisch gekoppelten Mn*"-Paare sind bei niedrigen Feldstéirken magnetisch inaktiv
und kénnen deshalb nicht zur resultierenden Magnetisierung beitragen. Dieser Anteil des
Mangans ist somit auch nicht an einen geméfs den Auswahlregeln in Gl. moglichen
Auger-Ubergang beteiligt [Kim00].

Nawrocki et al. [Naw95| berticksichtigten die Mn-Mn Wechselwirkung durch einen phé-
nomenologischen Ansatz basierend auf einer Wahrscheinlichkeit pg fiir die statistische
Besetzung der verschiedenen Spinzustéinde eines Mn?' Ions:

mit ZMn =

1 1_p0 —v
Phin = =Po + e

5.8
5 7 (5:8)

In erster Naherung ist es jedoch ausreichend nur den konstanten Anteil von Gl. (5.8) zu
berticksichtigen. Damit ldsst sich unter Beriicksichtigung von Gl. (5.5)) folgender Ausdruck
fir p(B) ableiten:

) i
p(B) = po - exp | —xNoSepp(ao + Bo')Bs s 29MnHB5 /kgT (5.9)
kpTers

Der nach Gl. (5.3) bestimmte theoretische Verlauf der Quantenpunktlumineszenz ist in
Abb. als durchgezogene Linie eingezeichnet.
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5.5 Mn’T Lumineszenz

Die durch den Auger-Prozess auf den 4T1(2) Zustand der Mn*" Tonen iibertragenen Ener-
gie wird in Form von Lumineszenz (*Tj9) — °A;) freigesetzt, so dass die Elektronen
des Mn*" Systems wieder den Grundzustand %A; besetzen konnen. Die Zeitskala dieses
an die optischen Auswahlregeln gebundenen Ubergangs wird in der Literatur kontrovers
diskutiert und zwischen einigen ms fiir Volumenkristalle und einigen ns fiir Strukturen
mit reduzierter Dimensionalitdt [Bha94, Bus76, [Gum81l [Che05] angegeben. Abb.
zeigt das Spektrum der Probe mit 5.3 % Mn?" Gehalt. Neben der Quantenpunkt PL sind
weitere Signale im Spektrum zu erkennen. Fiir Anregungsenergien oberhalb der ZnSe
Bandkante zeigt sich bei 2.82¢eV deutlich die Lumineszenz des ZnSe und fiir den Bereich
zwischen 1.8 eV und 2.2 eV ein relativ breites Signal, das der Lumineszenz der Mn*" Ionen
zugeordnet werden kann.

In Abb. ist das Lumineszenzsignal der Mn?" Ionen fiir verschiedene Mangankonzent-
rationen gezeigt. Die Anregungsenergie des hierzu verwendeten gepulsten Titan-Saphir
Lasers liegt oberhalb der ZnSe Bandkante. Die Spektren zeigen neben den aus der Litera-
tur bekannten Werten fiir den internen Mn®* Ubergang [Bac01}, [Sen01al [Kim00, Bha94]
bei Fg9 / 2.12eV ein weiteres Maximum S1 bei ca. Eg; &~ 1.93eV. Die grofe Halbwerts-
breite des beobachteten Mn?* Signals resultiert aus einer inhomogenen Verbreiterung der
diskreten Zustéinde der Mn?' Ionen durch den Einbau in die ZnSe Matrix.

Vergleichbare Beobachtungen wurden an kolloidalen CdS Nanopartikeln durchgefiihrt.
Diese zeigen ein dhnliches Emissionsspektrum wie in Abb. [5.8b. Hierbei wird das nie-
derenergetische Maximum der Mn*" Lumineszenz als Signal der an Oberflichendefekten
lokalisierten Mn** Tonen interpretiert [Zho02].

1.0 b x=0.053 @) || Mn* Lumineszenz
Quantenpunkt PL x=0.015 1.0
Laser x=0.032
—_ =0.053
" \ X {os _
Z ” wi
5 Mn** Lumineszenz o6 32
% 0.5 =
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E z
£ 104 g
£ E
B /N'\- N
c
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1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 (b)l 1 1 1 1
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Abb. 5.8: (a) PL-Spektrum fiir 5.3% Mn*". Neben der Quantenpunkt PL (2.53eV) ist
fiir eine Laserenergie oberhalb der ZnSe Bandkante das PL-Signal der ZnSe (2.82¢V) und
der Mn®" Lumineszenz zu erkennen. Der grau hinterlegte Teil des Spektrums markiert
den Bereich oberhalb der ZnSe Bandkante. (b) Spektrum der Mn®' Lumineszenz fiir
z = 0.015, z = 0.032 und = = 0.053. Das Mn®" Signal zeigt spektrale Maxima bei
1.93eV und 2.12€V.
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Ein analoges Verhalten ist auch fiir epitaktisch hergestellte semimagnetische Nanostruk-
turen denkbar. Aufgrund der Unterschiede zwischen den Gitterkonstanten von ZnSe und
CdSe treten beim Ubergang vom CdSe zur Zn(Mn)Se Barriere starke Gitterverspannungen
auf, die zu Stapelfehlern des Kristalls fithren konnen. Es liegt die Vermutung nahe, dass
die an diesen Stellen des Kristalls lokalisierten Mn®" Ionen durch die veranderte Gitterum-
gebung eine reduzierte Lumineszenzenergie aufweisen, als der 4T1(2) — 64, Ubergang des
reguldr in den Kristall eingebauten Mn?". Als Ursache hierfiir kommt eine von Bhargava
und Gallagher [Bha94, [Bha96| vorgeschlagene Hybridisierung der s-p Zustéande des Bar-
rierenmaterials und der d Zusténde der Mn** Ionen in Frage. Nach Bol et al. sollte dies
eine Energieverschiebung des Emissionsbandes der Mn*" Tonen nach sich ziehen [Bol98)].
Ein Indiz dafiir ist dem von der Mn?* Konzentration abhéingigen Intensitéitsverhiltnis der
Maxima S1 und S2 zu entnehmen. Beim Betrachten von Abb. fallt auf, dass sich die
relative Intensitéit beider Maxima mit zunehmender Mn*" Konzentration verschiebt. So
iiberwiegt bei einem Mn?*" Anteil von 1.5 % und 3.2 % der energetisch niedrigere Teil der
Mn?* Lumineszenz, wihrend fiir eine Dotierung von 5.3 % der Bereich bei ca. 2.12¢eV das
Spektrum dominiert. Dies deutet an, dass mit steigendem Mn?* Gehalt der ZnSe Barriere
eine Sittigung der an Defektstellen lokalisierten Mn?" Ionen auftritt. Analog dazu sollte
die Intensitat der beiden Maxima eine deutliche Abhéngigkeit von der Leistungsdichte des
anregenden Laserlichts und damit indirekt von der Anzahl der generierten Ladungstriger
aufweisen.

Abb. zeigt den Intensitétsverlauf der beiden Maxima S1 und S2 in Abhéngigkeit der
Anregungsleistung des verwendeten Lasersystems’. Mit steigender Mn*" Konzentration
ist fiir den Intensitatsverlauf von S1 eine zunehmenden Sattigung zu beobachten, wéh-
rend die Intensitdt von S2 mit steigender Anregungsleistung weiter zunimmt. Die rechte
Skalierung von Abb. zeigt fiir alle drei untersuchten Proben das Verhéltnis Ig;/Igo
der beiden Maxima. Mit zunehmender Mn?* Dotierung verschiebt sich der Umkehrpunkt
beider Intensitéiten (Ig;/Iso = 1) zu niedrigeren Anregungsleistungen. Wahrend fiir eine
Mn*" Konzentration von z = 0.015 (Abb. ) die Umkehr des Intensitatenverhaltnisses
erst fiir eine Laserleistung von ca. 8 mW zu beobachten ist, weisen die beiden Maxima fiir
x = 0.032 (Abb.[5.9b) und = = 0.053 (Abb. [5.9c) bereits fir P = 2mW beziehungsweise
P = 0.15mW die gleiche Intensitét auf.

Diese Beobachtung kann folgendermafien verstanden werden: Wahrend des Wachstums-
prozesses besetzen die Mn®" Tonen zuniichst bevorzugt die Defektstellen des Kristallgit-
ters, bevor eine reguldre Lokalisierung innerhalb der ZnSe Matrix erfolgt. Da die Proben
mit identischen Wachstumsparametern hergestellt wurden und lediglich die Mn*" Kon-
zentration variiert, sollte die Zahl der Defektstellen in allen Proben von vergleichbarer
GroRenordnung sein. Mit zunehmendem Mn?* Gehalt verschiebt sich damit das Verhalt-
nis zwischen den an Defektstellen lokalisierten und den in die ZnSe Matrix eingebetteten
Mn?" Ionen zugunsten der reguldr im Barrierenmaterial eingebauten Dotierung. Da-
mit ergibt sich folglich mit steigendem Mn?*" Gehalt ein Ubergewicht des Maximums
bei Ego = 2.12€eV des Lumineszenzspektrums (vgl Abb. ) beziehungsweise eine Ver-
schiebung des Intensitatsgleichgewichts zwischen S; und S, hin zu geringeren Anregungs-

"Laser: Ti:Sa, Eeye = 2.931eV
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Abb. 5.9: Mn?" Lumineszenz der beiden Intensitétsmaxima S1 und S2 in Abhéngigkeit
der Anregungsleistung (Ti:Sa; F... = 2.931eV) fiir (a) = 0.015, (b) x = 0.032 und

(¢) x = 0.053. Zudem ist das Verhéltnis der beiden Maxima Ig;/Igo dargestellt (rechte
Achse).

leistungen (siehe Abb. [5.9).

Weiter zeigt die Mn*" Lumineszenz eine starke Abh#ingigkeit von der zur Anregung ver-
wendeten Laserenergie sowie der Pulsart. In Abb. ist jeweils der Verlauf der Mn*"
Lumineszenz fiir verschiedene Anregungsleistungen unter gepulster (Abb. ) und cw-
Anregung (Abb. ) dargestellt. Die Photonenenergie beider Lasersysteme liegt dabei
oberhalb der ZnSe Bandkante. Die Verwendung des frequenzverdoppelten Lichts des ge-
pulsten Titan-Saphir Lasers bewirkt dabei eine deutlich hohere effektive Leistungsdichte
als ein cw-Lasersystem. Dadurch tritt bereits flir relativ geringe mittlere Anregungs-
leistungen eine Sittigung des Signals der an den Defektstellen lokalisierten Mn?** Ionen
auf und das Maximum S2 der im Barrierenmaterial eingebetteten Mn** Ionen dominiert
das Lumineszenzspektrum. Im Fall der cw-Anregung reicht die vergleichbare mittlere An-
regungsleistung und damit die optisch erzeugte Ladungstragerdichte nicht aus, um eine
Séttigung von S1 zu bewirken und damit eine Umkehr des Intensitatsverhéltnisses Is1/Igo
ZUu erzwingen.

Weiter ist das Spektrum der Mn*" Lumineszenz in Abb. unter Verwendung einer cw
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Abb. 5.10: Mn®" Lumineszenz (v = 0.053) fiir Anregungsenergie oberhalb (E.,. =
2.931eV) der ZnSe Bandkante mit (a) gepulstem und (b) cw-Laserlicht. (¢) cw-Anregung
unterhalb (F... = 2.749eV) der ZnSe Bandkante.

GaN Laserdiode mit einer Photonenenergie unterhalb der ZnSe Bandkante gezeigt (E... =
2.749¢eV). Im Gegensatz zu nicht resonanten Anregungsbedingungen kann in diesem Fall
lediglich das Maximum S1 beobachtet werden, withrend S2 kaum zum Spektrum der Mn?*
Lumineszenz beitrdgt. Dieses Ergebnis bestétigt den bereits diskutierten Verdacht der
an Defektstellen lokalisierten Mn?* Ionen beim Ubergang des Kristallgitters vom CdSe
zum ZnSe Barrierenmaterial. Wahrend fiir Laserenergien oberhalb der ZnSe Bandkante
(Eewe > Eznse) die optisch erzeugten Ladungstriger innerhalb des Barrierenmaterials
erzeugt werden und somit bei der Relaxation in die CdSe Quantenpunkte sehr effektiv ihre
Energie per Auger-Prozess an die im ZnSe lokalisierten Mn?' Ionen iibertragen kinnen,
erfolgt die Anregung von Ladungstragern fiir Energien unterhalb der ZnSe Bandkante
lediglich innerhalb der CdSe Quantenpunkte. Diese konnen demnach ihre Energie nur
noch an Mn?" Ionen iibertragen, die in unmittelbarer Umgebung der Quantenpunkte
lokalisiert sind, also an den Defektstellen an der Oberfliche der Quantenpunkte.

5.6 Resonanter Energietransfer zwischen
Ladungstrigern und Mn*" Ionen

Die Unterdriickung der Auger-Rekombination in semimagnetischen Quantenpunkten fiithrt
mit zunehmendem Magnetfeld zu einem deutlichen Anstieg der PL-Intensitat. In Kapi-
tel 5.4 wurde dies fiir Proben mit einem nominellen Mn?* Gehalt von z = 0.015 und
x = 0.032 gezeigt. Ein wesentlich interessanteres Resultat zeigt jedoch die spektroskopi-
sche Untersuchung der Probe mit einer Mn?* Dotierung von 2 = 0.053 der ZnSe Barriere.
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Abb. 5.11: (a) Intensitdt der zirkular polarisierten PL-Komponenten von

CdSe/Zn,_,Mn,Se Quantenpunkten mit z = 0.053 unter zirkular polarisierter Anregung
und E.,. < Ez,s. als Funktion der magnetischen Feldstérke. (b) Verlauf der Mn?* Lumi-

neszenz fiir x = 0.015 (oben rechts) und = 0.053. Der theoretisch zu erwartende Verlauf
ist jeweils als gestrichelte Linie eigezeichnet.

In Abb. ist die Intensitat der o+ polarisierten Komponente des PL-Signals in Ab-
héngigkeit des externen Magnetfeldes dargestellt. Das zur optischen Anregung verwen-
dete Laserlicht besitzt dabei eine Energie unterhalb der ZnSe Bandkante, so dass nach
Kapitel der Auger-Transfer zwischen den photogenerierten Ladungstriagern der Quan-
tenpunkte und den 3d Elektronen der bevorzugt an Defektstellen des Kristallgitters lo-
kalisierten Mn?" Tonen auftritt. Im Gegensatz zu Quantenpunkten mit geringerer Mn?*
Konzentration (x = 0.015 und = = 0.032) weist die 0™ Komponente des PL-Signals fiir
o™ polarisierte Laserphotonen mit steigendem Magnetfeld eine deutlich erhohte Intensi-
tat zwischen B = 2.5T und B = 5T auf. Der nach Gl zu erwartende theoretische
Verlauf ist als gestrichelte, schwarze Linie eingezeichnet. Fiir 0~ polarisiertes Laserlicht
kann dagegen ein kontinuierlicher Anstieg des PL-Signals mit zunehmender magnetischer
Feldstédrke beobachtet werden (vgl. Abb.[5.11a unten). Jedoch ist die absolute Intensitét
der PL-Spektren im Vergleich zu ot polarisierter Anregung deutlich reduziert. Analoge
Beobachtungen liefert die entgegengesetzte Orientierung des Magnetfeldes. Durch die
erzwungene Umkehr der Zeeman-Aufspaltung tritt in diesem Fall die Uberhohung fiir
die 0~ Komponente des PL-Signals unter entsprechender Anregungspolarisation auf (vgl.

Abb. |5.11h oben).
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Dem gegeniibergestellt ist in Abb. [5.11p der Intensititsverlauf der Mn?' Lumineszenz
gezeigt. Da der Energieiibertrag auf das Mn*" System den in Gl. (5.2) gezeigten Aus-
wahlregeln unterworfen ist, weist auch die Intensitdt des Ty — %A, Ubergangs der
Mn?*" Ionen eine starke Magnetfeldabhiingigkeit auf. Mit steigender Feldstéirke werden

letztlich auch die Elektronen der Mn?' Ionen polarisiert, so dass die Wahrscheinlich-
IMntBB
keit fiir einen moglichen Auger-Transfer exponentiell mit e “¥57 abnimmt |[Leec05¢].

Im Gegensatz zu Quantenpunkten mit z = 0.015, die eine exponentielle Intensitétsab-
nahme der Mn*" Lumineszenz aufweisen (Abb. oben), zeigt die Mn*" Intensitit
der Probe mit = 0.053 analog zur Quantenpunkt PL eine deutliche Uberhéhung zwi-
schen B = 2.5T und B = 5T. Der theoretisch zu erwartende Verlauf ist wiederum als
gestrichelte, schwarze Linie in Abb. eingezeichnet.

Eine Erklarung fiir dieses Phéanomen liefert Abb. Hier ist die Energieverschiebung
des o polarisierten Eigenzustandes im externen Magnetfeld fiir links und rechts zirku-
lar polarisierte Anregung gezeigt (Abb. [p.12h). Nach Gaj et al. und Gl ist fiir
die Zeeman-Verschiebung der o™ Komponente ein Brillouin-artiger Verlauf zu erwarten

|Gaj79):

1 B D
B = By — 5 (= B)NowySesBs2 <M)

1
2k‘BTeff (5 O)

Noaw = 260 meV und Ny = —1310meV sind die s-d beziehungsweise s-p Austauschener-
gien von Elektronen und Lochern mit den Mn*" Ionen. z beschreibt die Mn*" Konzen-
tration der Probe und v < 1 beriicksichtigt die Tatsache, dass nur ein Teil der Ladungs-
tragerwellenfunktion mit den Mn*" Spins iiberlappt und damit in Wechselwirkung treten
kann. S.rr < 5/2 und T,s sind phdnomenologische Parameter, die einer antiferromagne-
tischen Wechselwirkung benachbarter Mn®* Ionen Rechnung tragen. Aus der Literatur
ergibt sich fiir Zn;_,Mn,Se mit x = 0.053 in etwa S.;r ~ 1.6 [Twa84l [Fat94].

Wie Abb. zeigt, weist der Energieverlauf der o+ polarisierten PL-Komponente fiir
beide Anregungspolarisationen keinen reinen Brillouin-artigen Verlauf auf. Aufgrund der
zunehmenden Polarisation der Mn?" 3d Elektronen mit steigender Feldstiirke, kann die ef-
fektive Temperatur des Mn?" Systems 7., ¢ nicht mehr als konstant angenommen werden.
Um nun die experimentellen Daten mit Hilfe von Gl. beschreiben zu kénnen, wird
fir T, in Anlehnung an die Untersuchungen von Kénig et al. an (Cd,Mn)Te/(Cd,Mg)Te
Quantenfilmen folgender phdnomenologischer Ansatz gewéhlt [Kon00]:

Tepr =T, +Tp exp [—VBQ] (5.11)

Gl besagt, dass fiir hinreichend groke Mn*" Konzentrationen die effektive Tempe-
ratur nicht mehr als konstant angenommen werden kann. Die Ausrichtung der Mn*" Spins
im externen Magnetfeld fiihrt zu einer hoheren Ordnung des Systems. Dieser Tatsache
wird phénomenologisch durch eine Abnahme der effektiven Temperatur 7T, ;; mit steigen-
dem Magnetfeld Rechnung getragen. Der Term T, + T; beschreibt dabei die effektive
Temperatur fiir B=0.
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Abb. 5.12: (a) Zeeman-Verschiebung des ot Zustands fiir 0~ (o) und o™ polarisiertes
Laserlicht (o). (b) Energiedifferenz des PL-Signals zwischen ¢~ und ¢% Anregung sowie

(c) Differenz zwischen theoretisch und experimentell bestimmter spektraler Position des
PL-Spektrums unter o™ polarisierter Anregung in Abhangigkeit des externen Magnetfelds.

Fiir Anregung mit o~ polarisiertem Laserlicht ist der aus GI. und GI. re-
sultierende theoretische Verlauf der Zeeman-Verschiebung als rote Kurve in Abb. [5.12h
eingezeichnet. Die effektive Temperatur betragt dabei fiir B = 4T in etwa 7.5 ~ 6.3 K.
Im Gegensatz dazu ist die Rotverschiebung des PL-Signals fiir 0 Anregung stirker ausge-
pragt. Abb. zeigt die Energiedifferenz zwischen den beiden zirkularen Polarisations-
zustanden des Laserlichts. Fiir ca. B ~ 2.5T erreicht der Unterschied der spektralen Po-
sitionen beider Spektren (vgl. Abb. oben) mit 4meV seinen maximalen Wert und
nimmt fiir Feldstarken bis B ~ 5T auf ungefahr 2.2 meV ab. Damit liegt der Riickgang der
Energieverschiebung zwischen ¢ und o~ polarisierter Anregung im selben Magnetfeld-
bereich, wie die in Abb. gezeigte Uberhohung des PL und Mn*" Lumineszenzsignals.
Mit den unter o~ polarisierter Anregung gewonnenen Parametern kann der nach Gl.
und GI. zu erwartende theoretische Verlauf der Zeeman-Verschiebung fiir ot pola-
risierte Anregung ermittelt werden (gestrichelte Kurve in Abb. [5.12h). Fiir die effektive
Temperatur der Mn** Ionen erhélt man dabei mit 7, 7t ~ 4.2K einen um etwa 2K ge-
ringeren Wert. Weiter zeigt Abb. die Differenz zwischen der theoretisch ermittelten
und der experimentell bestimmten spektralen Position des PL-Signals. Hierbei nimmt der
Unterschied zwischen Experiment und Theorie ab ca. 2.5T (schwarzer Pfeil) zu und er-
reicht seinen maximalen Wert bei ungefahr B =~ 3.8 T (roter Pfeil) und entspricht damit
ebenfalls der magnetischen Feldstirke, fiir die eine Uberhéhung der Quantenpunkt PL
beziehungsweise der Mn*" Lumineszenz festgestellt wurde.

Die im Vergleich zu ™ Anregung erhohte effektive Temperatur unter Verwendung von
o~ polarisiertem Laserlicht lisst auf einen optischen Heizmechanismus des Mn?" Systems
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schliefen. Da fiir beide Laserpolarisationen jeweils der o polarisierte Zustand detektiert
wird, unterliegen die mit o~ polarisiertem Licht erzeugten Ladungstriager einem ,Spin-
Flip“-Prozess vom hoheren in das energetisch niedrigere Zeeman-Niveau. Die dadurch
freigesetzte Uberschussenergie der Ladungstriger wird durch Phononen des Kristallgitters
auf das Mn?" System iibertragen. Ein solcher Prozess ist als indirekter Heizmechanismus
bekannt [Kel01, [KneO6bl [Kne06a] und resultiert in einer reduzierten Austauschwechsel-
wirkung zwischen den 3d Elektronen der Mn?* Tonen und den photogenerierten Ladungs-
tragern®. Im Experiment dufert sich dies durch eine Abnahme der Zeeman-Aufspaltung
im Vergleich zur Anregung mit ot polarisiertem Licht.

Damit kann zwar die Energiedifferenz der Zeeman-Aufspaltung zwischen o* und o~ po-
larisierter Anregung verstanden werden, jedoch erklart der dafiir verantwortliche optische
Heizvorgang des Mn®" Systems nicht die Abnahme der Zeeman-Verschiebug fiir o+ An-
regung und Magnetfeldwerten im Bereich zwischen 2.5T und 5T.

Die Ursache hierfiir ist in einem resonanten Energietransfer zwischen den Quantenpunkten
und dem Mn*" System zu suchen. So konnten Agekyan et al. im ZnMnSe Volumenkri-
stall die Ubergangsenergie der Mn®" Ionen vom ®4; Grundzustand in den angeregten
Zustand ‘T, zu etwa 2.52eV bestimmen [Age02]. Durch den Einbau des Mn*" in nie-
derdimensionale Strukturen und der bevorzugten Lokalisierung der Ionen an den Defekt-
stellen des Kristalls ist analog zur beobachteten Mn®" Lumineszenz eine Reduktion der
Ubergangsenergie fiir die Mn®" Ionen im Bereich zwischen 2.505¢V und 2.497 ¢V (vel.
grau hinterlegter Bereich in Abb. denkbar. Fiir Feldstarken zwischen 2.5 T und
5T entspricht damit die Energie der Quantenpunkt PL genau der Ubergangsenergie zwi-
schen dem Grundzustand ®A; und dem angeregten Zustand *75 der Mn*" Ionen. Da in
diesem Fall die Ladungstriiger keine Uberschussenergie beziiglich des internen Mn*" Uber-
gangs besitzen, kann ein effektiver Energietransfer zwischen Quantenpunkten und Mn?"
Ionen ohne Beteiligung von Phononen des Kristallgitters auftreten. Durch diesen Trans-
fer wird die Austauschwechselwirkung von Elektronen und Léchern der Quantenpunkte
mit dem Grundzustand der 3d Elektronen der Mn** Ionen unterdriickt und die Zeeman-
Verschiebung des Exzitonzustands in diesem Bereich reduziert. GI. beriicksichtigt
die sp-d Austauschwechselwirkung zwischen den Exzitonen und dem Mn?' System durch
den Term (o — ) NoxySeyss, der im Fall eines resonanten Energietransfers zwischen beiden
Systemen nicht mehr als konstant angenommen werden kann. In Abb. sind die aus
den experimentellen Daten ermittelten Werte der Austauschkonstante in Abhéngigkeit
der Magnetfeldstirke gezeigt. In Ubereinstimmung mit den oben angefiihrten Uberlegun-
gen kann fiir eine Feldstarke von B ~ 3.8 T ein minimaler Wert der Austauschkonstanten
von (o — B)NozySers ~ 64meV ermittelt werden. Die Abhéngigkeit des Austauschterms
zwischen Exziton und Mn*" System von der magnetischen Feldstérke folgt in erster Néhe-
rung einer Gaufs-Funktion. In Abb. reprasentiert die blaue Kurve die theoretische
Beschreibung der Daten durch eine entsprechende Modifikation des Austauschterms in
Gl (5.10).

In Abb. ist der Mechanismus eines solch resonanten Energietransfers dargestellt, der
auch eine Erklirung fiir die Uberhohung der Mn** Lumineszenz und der PL-Intensitét

8vgl. Kapitel |6.4/ und Kapitel
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Abb. 5.13: (a) Schematische Darstellung des Auger-Transfers vom Quantenpunkt auf
das Mn®t System fiir i) B < 2.5T, ii) 25T < B < 5T und iii) B > 5T. (b) sp-d
Austauschterm und (c¢) Energieverschiebung fir 7= 10K, 7' = 30K und 7" = 50K als
Funktion der magnetischen Feldstarke.

der Quantenpunkte liefert. Im Fall eines resonanten Energietransfers kénnen die Mn?"
Ionen effektiv in den angeregten 4T, Zustand versetzt werden. Durch Relaxation in das
energetisch tiefere T} Niveau konnen die Mn?* Ionen anschliefend durch Emission eines
Photons in den Grundzustand zuriickkehren. Demnach fithrt der resonante Energietrans-
fer trotz eines mit steigendem Magnetfeld zunehmend unterdriickten Auger-Ubergangs
zu einer deutlich stéirkeren Besetzung der angeregten Mn?* Zustiande und damit zu einer

Uberhohung der in Abb. [5.11p gezeigten Mn?" Lumineszenz.

Bol et al zeigen, dass die Mn?>" Lumineszenz im Gegensatz zur Quantenpunkt PL un-
abhéngig von der Grofe der untersuchten Nanostrukturen eine Lebensdauer von ca.
1.9ms aufweist [Bol98, [Zho02]. Zwar beobachteten einige Forschergruppen auch einen
Abfall der Mn®* Intensitéit im Bereich einiger ns (ZnS:Mn) [S0096] beziehungsweise ps
(ZnTe:Mn) [[to97], doch stellte sich im Fall der untersuchten ZnS:Mn Nanokristalle bald
heraus, dass diese wie zunachst vermutet auf Quantisierungseffekten beruhende drama-
tische Verkiirzung der Rekombinationszeit tatsdchlich auf eine durch Kristalldefekte ver-
ursachte spektrale Uberlagerung der ZnS und Mn?" Lumineszenz zuriickzufiihren ist. In
allen bisher durchgefiithrten Untersuchungen an Mn?" dotierten Systemen iiberragt die
dem Mangan zugeschriebene Rekombinationszeit stets die fiir Quantenpunkte typischen
Werte im Bereich einiger zehn bis hundert ps um mehrere Grofsenordnungen. Damit
wird durch Anregung mit einem cw-Lasersystem im Fall eines resonanten Energietrans-
fers zwischen Quantenpunkt und Mangan eine Entvolkerung des Grundzustandes und eine
Besetzungsinversion der Mn?* Niveaus moglich. Ist der T4, (2) Zustand gesittigt, stehen
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die Elektron-Loch Paare génzlich fiir die Quantenpunktlumineszenz zur Verfiigung. Die
PL-Intensitat der Quantenpunkte weist damit unter zeitintegrierter Detektion parallel zur
Mn*" Lumineszenz eine deutliche Zunahme der PL-Intensitét auf. Beim nicht resonanten,
Auger-artigen Energieiibertrag auf das Mn*" System wird die Uberschussenergie der La-
dungstriger von Phononen aufgenommen. Dieser Prozess ist irreversibel. Im resonanten
Fall dagegen werden zur Energieerhaltung keine Phononen bendtigt, so dass der direkte
Energietransfer einen prinzipiell reversiblen Prozess darstellt.

Fiir Magnetfelder B > 5T liegt die Quantenpunktenergie unterhalb der Ubergangsenergie
der Mn** Ionen. In diesem Fall kénnen die Ladungstriger ihre Energie lediglich vor
der Relaxation in den Quantenpunktgrundzustand an das Mn*" System abgeben und
folglich tritt keine Besetzungsinversion der Mn*" Zustinde auf. Damit unterliegt die
Mn?" Lumineszenz wie auch die PL-Intensitit der Quantenpunkte einem exponentiellen
Abfall beziehungsweise dem in GI. angegebenen theoretischen Verlauf.

Eine theoretische Beschreibung des Intensitatsverlaufs kann phdnomenologisch durch eine
Gaufs-Verteilung des resonanten Energietransfers beschrieben werden.

Al =I5 - exp [—K(B — Byes)?] (5.12)

I,.cs stellt dabei die absolute Anderung der Intensitit des PL-Signals beziehungsweise der
Mn?" Lumineszenz im resonanten Fall B,., ~ 3.8 T dar. Die entsprechenden Kurven sind
in Abb. und Abb. als durchgezogene Linien dargestellt.

Abschliefsend sei noch angemerkt, dass der resonante Energietransfer zwischen den Quan-
tenpunkten und dem Mn*" System nur fiir tiefe Temperaturen (7' =~ 2K) beobachtet
werden kann. In Abb. ist die Zeeman-Verschiebung fiir unterschiedliche Umge-
bungstemperaturen dargestellt. Fiir 7" = 10 K betrigt die maximale Energieverschiebung
der Quantenpunkt PL lediglich ca. 16 meV und fiir 7" = 50 K sogar weniger als 3meV.
Damit reicht die Zeeman-Verschiebung nicht aus, um einen resonanten Energietransfer
zwischen den Quantenpunkten und dem Mn?" System zu erreichen. Die Ursache stellt
dabei ein mit steigender Umgebungstemperatur einsetzender Heizmechanismus dar, der
die sp-d Austauschwechselwirkung reduziert. Auch sollte erwahnt werden, dass ein reso-
nanter Energietransfer fiir B > 0 nur unter ot polarisierter Anregung beobachtet werden
kann. Dieses Resultat unterstreicht damit die Abhéingigkeit des Auger-Ubergangs von der
Spinprojektion der photogenerierten Ladungstriger (vgl Kapitel [5.4)).
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6 Faraday-Geometrie: Eigenschaften
der QP-Polarisation

Die Polarisation des von niederdimensionalen Halbleiterstrukturen emittierten Photolu-
mineszenzsignals geniefst in der modernen Festkorperphysik ein besonderes Interesse, da
sie Riickschliisse auf die Orientierung und Dynamik der Spins der photogenerierten La-
dungstrager zuldsst [Pfa05]. Abb. verdeutlicht dies. Optische Untersuchungen be-
ziiglich des Zusammenhangs zwischen dem Spin der Ladungstréager und der Polarisation
des emittierten PL-Signals bildeten somit grundlegende Experimente an Halbleiternano-
strukturen im Hinblick auf optische Kontrolle der Ladungstrigerspins [Dzh98|, [Dzh97h,
Pet05), [Kop05], [Sal01]. Quantenpunktstrukturen gelten hierbei als ein vielversprechender
Ansatz fiir neue, spinbasierende Bauelemente [Los98|, wie zum Beispiel kontrollierbare
Spinfilter [Efr01] oder so genannte ,Spinspeicher”, deren Zustand optisch [Kro04, [Ebb05]
oder elektrisch ausgelesen werden kann [Wol0OT].

In diesem Kapitel wird deshalb der zirkulare Po-

52 Y 5 larisationsgrad des Photolumineszenzsignals se-
mimagnetischer Quantenpunkte untersucht. Es
zeigt sich eine starke Abhéngigkeit des Po-

c o larisationsgrades vom &uferen Magnetfeld in
Faraday-Geometrie wie auch vom Polarisations-
zustand des zur Anregung verwendeten Laser-
lichts. Weiter gibt eine solche zeitintegrierte
Messung Aufschluss {iber den effektiven Landé-
g-Faktor der Quantenpunkte und der Spinrela-
xationszeiten in Abhéngigkeit der Mn*" Dotie-

VB VB

+3/2 -3/2

Abb. 6.1: Zirkular polarisierte Uber-
ginge zwischen dem Leitungsband
(S, = +£1) und dem Valenzband

2

(Schwerlochband: S, = £3).

rung. Dabei bedient man sich einer Messme-
thode, die bereits von Mackowski et al. ange-
wandt wurde, um mit Hilfe eines 3-Niveau Mo-
dells Informationen iiber die Relaxation der La-
dungstréigerspins in CdTe Quantenpunkten aus den zeitintegrierten Messdaten zu extra-
hieren [Mac03]. Weiter wird eine Moglichkeit aufgezeigt, den Polarisationsgrad und damit
die Besetzung der Spinzustéinde sowie den effektiven g-Faktor durch optische Methoden
zu verandern.

Die verwendete Versuchsanordnung entspricht im Wesentlichen dem in Kapitel [3.1.1]
Abb. vorgestelltem Aufbau. Fiir zirkular polarisierte Anregungsbedingungen wurde
zuséatzlich zu den sich im Strahlengang des Lasers befindlichen Polarisatoren (Glan-Laser-
Prisma, A/2-Rhombus) noch ein A/4-Rhombus eingesetzt. Die zirkulare Polarisation des
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Lasers kann dann durch Verkippen des A/2-Rhombus exakt eingestellt werden. Zur Er-
zeugung von Ladungstriagern dient das gepulste und frequenzverdoppelte Titan-Saphir
Lasersystem, dessen Wellenlénge so gewahlt wird, dass die Anregungsenergie unterhalb
der ZnSe Bandliicke der untersuchten Proben liegt. Diese befinden sich im Helium-Bad
des in Abb. skizzierten Magnetkryostaten bei einer Temperatur von ca. 1.5K. Zur
Detektion der zirkularen Polarisationskomponenten des PL-Signals kommt die in Abb.
gezeigte Methode der photoelastischen Modulation zum Einsatz.

6.1 PL-Polarisation von Cd;_,Mn,Se/ZnSe
Quantenpunkten

Um den zirkularen Polarisationsgrad der Quantenpunkt PL zu bestimmen, miissen die
Intensitdten des links- wie auch des rechts-zirkular polarisierten Anteils des PL-Signals
ermittelt werden. Die Messungen werden dabei jeweils am Maximum des PL-Spektrums
bei B = 0 mit geringer spektraler Auflésung durchgefiihrt. Fiir Quantenpunktensemble
mit einer geringen Mn*" Dotierung und den damit moderaten g-Faktoren kann somit
die spektrale Verschiebung des Signals aufgrund der Zeeman-Aufspaltung vernachléssigt
werden. Der zirkulare Polarisationsgrad des PL-Signals ist wie folgt definiert:

1$(B) — I1%(B)

19(B) + 1°(B)

p¥(B) = , mit: a = o oder o~ (6.1)

o bezeichnet dabei die Polarisation des Lasers (o oder 0~). I¢(B) und I(B) steht fiir die
Intensititen der o beziehungsweise o~ polarisierten Komponenten des PL-Spektrums in
Abhéngigkeit der Anregungspolarisation und des externen Magnetfeldes. Abb. zeigt
die experimentell beobachteten Polarisationskurven p(B) fiir drei verschiedene Quan-
tenpunktproben mit unterschiedlichem Mn?" Gehalt in Abhingigkeit der magnetischen
Feldstiarke und der Anregungspolarisation.

Fiir Quantenpunkte ohne Mn?t Dotierung (Abb. ) zeigen die Polarisationskurven
p?"(B) und p? (B) ein deutliches punktsymmetrisches Verhalten beziiglich p7~ (0) = 0.
Ausgehend von B = —5T wird fiir 0% polarisierte Anregung ein zirkularer Polarisati-
onsgrad von pg+ ~ 15 % beobachtet, der durch Reduktion der magnetischen Feldstirke
kontinuierlich abnimmt. Ohne ein dufseres Magnetfeld weisen die Quantenpunkte eine
im Rahmen der Messgenauigkeit sehr geringe Polarisation der Photolumineszenz in der
GroRenordnung von etwa 1% auf. Weiter zeigt die Anderung der Magnetfeldorientierung
einen deutlichen Einfluss auf das Verhalten des Polarisationsgrades. Zum einen dndert die
Polarisation ihr Vorzeichen und stellt damit einen ersten Hinweis auf eine Umbesetzung
der zum PL-Signal beitragenden Spinzustinde dar. Weiter steigt der Wert des Polarisa-
tionsgrades im Gegensatz zu B < 0 vergleichsweise schwach an, so dass fiir B = +5T
lediglich ein Wert von p?" (B) ~ —4% erreicht wird. Aufgrund der bereits erwihnten
Punktsymmetrie beim Wechsel der Anregungspolarisation lésst sich ein analoger Verlauf
fiir o~ polarisiertes Laserlicht beobachten, jedoch mit umgekehrten Vorzeichen des Pola-
risationsgrades unter entgegengesetzter Orientierung der magnetischen Feldstérke.
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Abb. 6.2: Zirkularer Polarisationsgrad p.(B) der Quantenpunkt PL fiir Proben mit
verschiedenem Mn?" Gehalt in Abhingigkeit eines externen Magnetfeldes (Faraday-
Geometrie): (a) x = 0.0 (Probe: CB2210), (b) x = 0.01 (Probe: CB2133) und (c)
xz = 0.02 (Probe: CB2134). Die Anregung erfolgt sowohl mit 0" (schwarze Quadrate) als
auch mit o~ (rote Quadrate) polarisiertem Laserlicht. (d) Nach Gl. bzw. Gl (6.3),
GL und Gl (6.15) berechneter Verlauf des zirkularen Polarisationsgrades fiir o™
(durchgezogene Linien) und o~ polarisierter Anregung (gestrichelte Linien).

Dotiert man die Quantenpunkte dagegen mit Mangan, so dndert sich der Polarisations-
verlauf vollstindig im Vergleich zu reinen CdSe/ZnSe Quantenpunkten. Fiir eine Mn**
Konzentration von z = 0.01 (Abb. [6.2p) erreicht der Polarisationsgrad fiir o™ polarisierte
Anregung lediglich einen Wert von p? (=5 T) &~ +10%, der mit abnehmender Feldstiirke
fir B =0 auf unter 1% abfillt. Fiir positive Magnetfeldwerte steigt die Polarisation des
PL-Signals erneut an, ohne dass sich wie im Fall der Probe mit x = 0.0 das Vorzeichen
der Polarisation umkehrt. Das bedeutet, dass im Gegensatz zu CdSe/ZnSe Quanten-
punkten, die fiir Feldstdrken des Magnetfeldes im Bereich zwischen —5T < B < +5T
stets eine negative Steigung des zirkularen Polarisationsgrades aufweisen (di pgi (B) <0),
sich fiir Quantenpunkte mit 1 % Mangan das Vorzeichen der Steigung % p? (B) umkehrt
(Lp7" (B <0) <0, Lp7" (B >0) > 0). Es ist lediglich eine leichte Asymmetrie zwi-
schen negativen und positiven Feldstdrken zu verzeichnen und die Polarisation betragt
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fir B = 45T in etwa +7%. Auch kann beim Wechsel von rechts- auf links-zirkular
polarisiertes Laserlicht erneut ein punktsymmetrisches Verhalten der Polarisationskurven
beziiglich der Orientierung des externen Magnetfeldes festgestellt werden.

In Abb. ist der zirkulare Polarisationsverlauf fir Quantenpunkte mit 2% Man-
gan gezeigt. Erhoht man die Mn*" Dotierung, so fithrt dies im Vergleich zu undo-
tierten CdSe/ZnSe Quantenpunkten zu einem Vorzeichenwechsel des Polarisationsgrades
(&p2 “(B) > 0). I Fall der o+ polarisierten Anregung weist die Photolumineszenz einen
Polarisationsgrad von etwa —2 % fiir B = —5 T auf. Mit abnehmender magnetischer Feld-
starke nimmt auch die Polarisation langsam ab und passiert den Wert pg+ = 0 fiir eine
magnetische Feldstirke von ca. B ~ —2T. Ohne adufleres Magnetfeld zeigen die Quan-
tenpunkte im Unterschied zu den Proben mit geringem oder keinem Mangananteil eine
erhohte Polarisation des PL-Signals von p? (0) > +2%. Andert man erneut die Orien-
tierung des Magnetfeldes so lisst sich ein kontinuierlicher Anstieg des Polarisationsgrades
beobachten, der schlieflich fiir B = +5T einer Séttigung entgegen strebt und einen Wert
von pg+(+5 T) ~ +18 % erreicht. Analog zu den bisher untersuchten Proben dufert sich
auch hier ein Wechsel von ot auf o~ polarisiertes Laserlicht durch eine Punktsymmetrie
der Polarisationskurven beziiglich des Punktes p2* (0) = 0.

Diese fiir alle untersuchten Proben beobachtete Punktsymmetrie beziiglich der Orientie-
rung des Magnetfeldes und der zirkularen Polarisation des Laserlichts kann folgender-
mafen interpretiert werden: Ein Wechsel von o auf o~ polarisierte Anregung stellt
mathematisch eine Zeitinversion dar. Da abgesehen vom Vorzeichen eine solche Inversion
zusammen mit der Invertierung der Magnetfeldorientierung eine Invarianz des zirkularen
Polarisationsgrades zur Folge hat, lasst dies die Schlussfolgerung zu, dass innerhalb der
Proben keine ferro- oder antiferromagnetische Anordnung oder Wechselwirkung zwischen
den Mn*" Spins auftritt.

An dieser Stelle sei nochmals auf den im Vergleich zu Quantenpunkten mit einem Mn?**
Gehalt von x = 0.0 und = = 0.01 signifikant erhohten Polarisationsgrad bei B = 0 fiir x =
0.02 hingewiesen. Den Beobachtungen an CdMnTe Nanostrukturen von Mackowski et al.
zur Folge ist dies ein Indiz fiir die Bildung von magnetischen Polaronen in semimagne-

Zeit

Abb. 6.3: Bildung eines magnetischen Polarons durch transiente Ausrichtung der Mn?*"
Spins im Austauschfeld eines polarisierten Exzitons. 7);p und 7, bezeichnen die Polaron-
Bildungzzeit beziehungsweise die Exzitonlebensdauer.
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tischen Quantenpunkten [Mac04]. Durch den Einbau von Mn?* Ionen tritt eine Aus-
tauschwechselwirkung zwischen den Elektronen im Leitungsband, den Loéchern im Va-
lenzband und den 3d Elektronen der Mn*" Spins auf, die es dem Exziton ermdglicht,
durch die Formation von magnetischen Polaronen seine Energie zu erniedrigen. Dies
geschieht im Wesentlichen durch eine spontane Ausrichtung der Mn?' Spins innerhalb
des Exziton-Bohr-Radius nach der Spinorientierung der photogenerierten Ladungstriager
(siehe Abb. . Die dadurch bedingte Magnetisierung der Probe &ufsert sich in einem
erhohten zirkularen Polarisationsgrad fiir B = 0. Der Entstehungsprozess des magneti-
schen Polarons muss damit auf einer Zeitskala stattfinden, die kleiner oder vergleichbar
mit der Lebensdauer beziehungsweise der Spinrelaxationszeit der Exzitonen ist. Im wei-
teren Verlauf dieses Kapitels wird die Lebensdauer bestimmt und die Spinrelaxationszeit
abgeschétzt. Als Untergrenze kann hier die von Seufert et al. ermittelte Bildungszeit fiir
nulldimensionale Polaronen an dhnlichen Quantenpunktstrukturen zu ca. 125 ps angege-
ben werden [Seu0la].

Abschliefsend ist anzumerken, dass aufgrund der relativ geringen Polarisation der Quan-
tenpunkt PL fiir 2% Mangan die Formation magnetischer Polaronen nur einen minimalen
Beitrag zum Verlauf des Polarisationsgrades liefert und somit ohne Bedenken in der wei-
teren Diskussion vernachléssigt werden kann. Bestétigt wird dies durch frithere zeitauf-
geloste Studien an schwach dotierten semimagnetischen Quantenpunkten mit z < 0.02.
Scheibner et al. konnten zeigen, dass die Polarisations- und Spindynamik auf der Zeit-
skala der Exzitonlebensdauer keinen Veranderungen unterworfen ist und somit fiir Mn**
Konzentrationen < 2% Fluktuationen der Probenmagnetisierung sowie die Formation
beziehungsweise ein mafgeblicher Einfluss magnetischer Polaronen ausgeschlossen wer-
den konnen [Sch03b].

Da weder die Bildung von Polaronen noch eine ferro- oder antiferromagnetische Kopplung
zwischen den Mn*" Spins eine zufriedenstellende Erklérung fiir den beobachteten Verlauf
der Polarisationskurven liefert, miissen weitere Effekte in Betracht gezogen werden. Zum
einen ist zu beriicksichtigen, dass durch zirkular polarisiertes Laserlicht ¢* die Beset-
zungswahrscheinlichkeit fiir den entsprechenden Grundzustand |+1) der Quantenpunkte
deutlich erhoht ist. Diese so genannte optische Orientierung [Dzh98| der Ladungstra-
gerspins zwingt daher dem System eine bestimmte Vorpolarisation auf. Des Weiteren
muss der mit steigendem Magnetfeld zunehmenden Zeeman-Aufspaltung der Quanten-
punktzustinde Rechnung getragen werden. Abhéngig vom Vorzeichen des Exziton-g-
Faktors und der Orientierung des Magnetfeldes liegt entweder der Zustand |+1) oder
der Zustand |—1) energetisch tiefer. Unter der Voraussetzung, dass die Anregung mit
unpolarisiertem Licht erfolgt und somit keine bevorzugte Besetzung des der Laserpolari-
sation entsprechenden Spinzustandes vorliegt, ist zu erwarten, dass durch Spinrelaxation
der Ladungstriger im zeitlichen Mittel der jeweils energetisch tiefere Zustand verstarkt
besetzt wird. Dies legt die Vermutung nahe, dass der zwischen CdSe/ZnSe und Quanten-
punkten mit 2% Mn>" auftretende Wechsel beziiglich der Steigung des Polarisations-
verlaufs (-Lp% < 0 = -Lp2 > 0) auf einen Vorzeichenwechsel des Exziton-g-Faktors
zuriickgefiihrt werden kann. Ein dhnliches Verhalten konnte fiir analoge Strukturen auch
durch zeitaufgeloste Kerr-Rotation beobachtet werden. Hier zeigte sich ausgehend von un-
dotierten Quantenpunkten mit zunehmendem Mn*" Gehalt eine Vorzeichenumkehr des
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gemessenen Kerr-Signals [Sch06al]. Aus dem Absolutwert der Steigung des zirkularen Po-
larisationsgrades kann allerdings nur bedingt auf das Vorzeichen des Exziton-g-Faktors
geschlossen werden, da neben der optischen Orientierung auch das Verhaltnis der Spinre-
laxationszeit und der Rekombinationszeit der Ladungstriager eine Rolle spielt. Fiir eine
detaillierte Analyse der Quantenpunktpolarisation miissen daher die zum Kurvenverlauf
beitragenden Anteile, die optische Orientierung po und die durch die Zeeman-Aufspaltung
bedingte Relaxation prp aus den gemessenen Polarisationskurven gewonnen werden. Dies
ist dadurch moglich, dass der Beitrag der optischen Orientierung von der Polarisation des
Anregungslasers abhéangt, wiahrend der Relaxationsanteil polarisationsunabhéngig ist und
lediglich der Orientierung des externen Magnetfeldes unterliegt. Deshalb kann der jeweils
fiir o und o~ polarisierte Anregung beobachtete Verlauf des zirkularen Polarisationsgra-
des unter Beriicksichtigung beider Beitrage folgendermafen dargestellt werden:

links-zirkular polarisierte Anregung;:

pZ" (B) = pr(B) + po(B) (6.2)

rechts-zirkular polarisierte Anregung:

p? (B) = pr(B) — po(B) (6.3)

Durch geeignete Kombination von Gl. (6.2)) und Gl. (6.3) kénnen po(B) und pr(B) aus

den experimentellen Daten ermittelt werden.

6.2 Vorpolarisation - optische Orientierung

Die Vorpolarisation oder optische Orientierung durch zirkular polarisierte Anregung des
Quantenpunktensembles kann aus Gl. und GI. durch Subtraktion gewonnen
werden. Dadurch wird der von der Polarisation des Laserlichts unabhangige Relaxations-
anteil aufgehoben und man erhélt die Vorpolarisation des Systems in Abhéngigkeit des
aufkeren Magnetfeldes:

Optische Orientierung:

po(B) = £ 18P = 2 |(s (B) - 07 (B))| (6.4)

Abb. zeigt den nach Gl. ermittelten Anteil der Vorpolarisation am zirkularen Po-
larisationsgrad fiir die Quantenpunktproben mit 2 = 0.0 (Abb.[6.4h), = 0.01 (Abb.[6.4b)
und z = 0.02 (Abb. [6.4k). Alle drei Kurven zeigen mit zunehmender magnetischer Feld-
stiarke einen deutlichen Anstieg von po. Fiir x = 0.0 erreicht die optische Orientierung
bei B = +5T einen Wert von ca. 6 %. Dies entspricht bei Anregung mit der Polarisation
des jeweils energetisch tiefer liegenden Zustands einem Anteil von etwa 40 % am gemesse-
nen Polarisationsgrad. Mit steigender Mn*" Konzentration werden fiir po bei B = +5T
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Abb. 6.4: Optische Orientierung po semimagnetischer Cd;_,Mn,Se/ZnSe Quanten-
punkte fiir (a) x = 0.0, (b) x = 0.01 und (c) x = 0.02. Die durchgezogenen Linien
stellen den theoretischen Verlauf dar. §; bezeichnet die Feinstrukturaufspaltung der Ei-
genzustande fir B =0.
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Beitrdge von ca. 8% beobachtet. Durch direkte Anregung des energetisch giinstigeren
Zustands betrdgt demnach fiir B = +5T der Anteil der Vorpolarisation zum zirkularen
Polarisationsgrad zwischen 80 % und 90 % (x = 0.01) beziehungsweise 44 % (x = 0.02).
Das ,V“formige Verhalten der optischen Orientierung fiir die untersuchten Quantenpunkte
zeigt deutlich die Abhéngigkeit der Vorpolarisation vom zirkular polarisierten Anteil der
Eigenzustande. In Kapitel wurde gezeigt, dass fiir asymmetrische Quantenpunkt-
strukturen sich die optisch aktiven Eigenzustédnde durch Linearkombination der reinen
und energetisch entarteten zirkularen Zustdnde eines symmetrischen Quantenpunkts dar-
stellen lassen. Die Vorpolarisation oder optische Orientierung der Ladungstrager kann
durch einen so genannten Pseudospin S beschrieben werden. Nach Dzhioev et al [Dzh98g]
ergibt sich zwischen der optische Orientierung pp und dem Pseudospin S folgender Zu-
sammenhang:

Der entsprechende Pseudospin-Hamiltonian

h
H= 5(&)033—1-9”02) (6.6)

beriicksichtigt die Feinstrukturaufspaltung 0; = hw der optisch aktiven Zustédnde fiir
B = 0 und im Fall B # 0 die Zeeman-Aufspaltung h€))| = g,upB. g, beschreibt dabei
den effektiven Exziton-g-Faktor und o, beziehungsweise o, stehen fiir die entsprechenden
Pauli-Matrizen. Nach GL rotiert der Pseudospin um den Vektor € = (woy +Q02)

mit der Larmor-Frequenz ) = Qﬁ + w?.

Fiir ausreichend lange exzitonische Lebensdauern 7, der Quantenpunkte gilt w7, > 1 und
die zeitlich gemittelte Orientierung des Pseudospins S kann durch Projektion des initialen
Pseudospins Sy auf €2 ausgedriickt werden [Dzh98]:

= (Se)Q

5 (5
Fiir zirkular polarisierte Anregung ergibt sich fiir den anfanglichen Pseudospin Sy, = 0,
Soy = 0 und Sp, = P?. Unter Beriicksichtigung der durch Superposition der linear
polarisierten Eigenzusténde fiir B = 0 von null verschiedenen Vorpolarisation po(0) (vgl.
Kapitel [7| und Kapitel |8) kann die in Abb. gezeigte optische Orientierung wie folgt
beschrieben werden [Dzh98):

(6.7)

QQ

po(B) = Pgﬁlgﬁ + po(0) (6.8)

PY ist dabei die initiale Polarisation der photogenerierten Ladungstriger durch zirkular
polarisierte Anregung unter Beriicksichtigung der Tatsache, dass aufgrund von Streu-
und Relaxationsprozessen nicht alle Ladungstrager ihre anféngliche Spinorientierung bei-
behalten und somit auch fiir sehr hohe Magnetfelder stets eine Vorpolarisation < 100 %

beobachtet wird.
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Die durchgezogenen Kurven in Abb. zeigen den nach Gl bestimmten theore-
tischen Verlauf der Vorpolarisation mit zunehmender Magnetfeldstarke. Hierzu wurde
fiir die Zeeman-Aufspaltung auf die im nachfolgenden Kapitel bestimmten Exziton-
g-Faktoren zuriickgegriffen. Damit gestattet Abb. die Abschatzung der Feinstruk-
turaufspaltung ;. Fiir das CdSe/ZnSe Quantenpunktensemble wird ein Wert von 6; ~
—230 eV gefunden. Dies ist in sehr guter Ubereinstimmung mit den aus der Litera-
tur bekannten Werten von |d;] fir CdSe/ZnSe Quantenpunkte die zwischen 200 peV und
300 eV angegeben werden [Pul99, [Kul99]. Dotiert man die Quantenpunkte mit Mn**
Ionen (x = 0.01), so ist zunéchst eine Abnahme der Feinstrukturaufspaltung zu beobach-
ten. So weist die Probe mit einem Mn*" Anteil von 1 % eine Feinstrukturaufspaltung von
lediglich 6; < —3 peV auf. Mit steigendem Mangangehalt (z = 0.02) steigt die durch die
Austauschwechselwirkung zwischen den Ladungstrigern und den Mn?*" Ionen bedingte
Aufspaltung der Zusténde fiir B = 0 an und man erhélt einen Wert von §; &~ +180 ueV.
Das hier angegebene Vorzeichen der Feinstrukturaufspaltung ist auf das Vorzeichen des
exzitonischen g-Faktors bezogen. Somit ist zwischen den Quantenpunkten mit x = 0.0
und x = 0.02 eine Umkehr der Feinstrukturaufspaltung zu beobachten.

6.3 Ladungstragerrelaxation - Bestimmung des
g-Faktors und der Spinrelaxationszeit 7,

Im folgenden Teil der Arbeit soll der zum zirkularen Polarisationsgrad beitragende An-
teil der Zeeman-Aufspaltung pr(B) genauer betrachtet werden. Dies ist deshalb von
besonderem Interesse, da sich aus der Ladungstrigerrelaxation Informationen iiber den
Exziton-g-Faktor g, und die Spinrelaxationszeit 7, ableiten lassen. Mit Hilfe der Glei-
chungen und kann der Relaxationsanteil aus den fiir ™ und o~ polarisierter

Anregung gemessenen Polarisationsdaten wie folgt bestimmt werden:

Ladungstrégerrelaxation:

1 1 o _
—ZP——(U _ ‘7) 6.9
PR—2 =9 Pc Pec (6.9)

Um aus den ermittelten Werten eine Abschitzung des exzitonischen g-Faktors und der
Spinrelaxationszeit zu erhalten, wird in Anlehnung an Mackowski et al. [Mac03] ein einfa-
ches 3-Niveau System zur Beschreibung der relevanten Relaxationsprozesse angenommen:
Abb. zeigt ein solches 3-Niveau System mit den Zusténden |a) und |b), die abhingig
von der Zeeman-Aufspaltung die zirkular polarisierten Eigenzusténde |£1) représentieren.
|0) bezeichnet den Endzustand durch strahlende Rekombination der angeregten Elektron-
Loch Paare. Weiter sind die entsprechenden Relaxationsprozesse dargestellt. Hierbei ist
zu beachten, dass im Allgemeinen die Spinrelaxation von einem energetisch giinstigeren
Zustand in den hoher gelegenen Zustand nicht gleich der Relaxation vom hoheren in den
niedrigeren Zustand gesetzt werden kann. Diese Asymmetrie beziiglich des Relaxations-
prozesses lafit sich mit dem Bestreben der Ladungstriager erkldren stets den energetisch
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Abb. 6.5: Schematische Darstellung der moglichen Relaxationsprozesse (vgl. [Mac03]).

gilinstigeren Zustand besetzen zu wollen. Aufgrund thermischer Prozesse kann jedoch eine
Streuung in den hoher gelegenen Zustand erfolgen. Gewichtet man die Wahrscheinlich-
keit eines solchen Vorgangs mit dem Boltzmannfaktor exp[—AFE/kgT], so kann die ent-
sprechende Relaxationsrate zu N,7,; ! - exp[-AE/kpT] angegeben werden [Mac03|. Der
Term AFE entspricht der Zeeman-Aufspaltung zwischen den beteiligten Zustdnden und 7,
ist die Spinrelaxationszeit. N,7, ! entspricht dann der Relaxationsrate vom energetisch
héheren in den tiefer gelegenen Zustand und N, ;77" stellt die Rekombinationsrate der
Elektron-Loch Paare dar, wobei mit 7, die Lebensdauer der Exzitonen bezeichnet ist.
Der Relaxationsanteil des zirkularen Polarisationsgrades kann nun mittels Ratengleichun-
gen fiir die Besetzung der beiden Zusténde beschrieben werden. Fiir die Zusténde |a) und
|b) gilt dann:

Wy _ o e, 0 Naﬂ (6.10)
Zustand |b):
- %:Gb_‘]j_;_]j_j_kj\[aﬂ (6.11)

N, und N, reprasentieren dabei die Besetzung des unteren beziehungsweise des oberen
Energieniveaus. G stellt die Bildungsrate von Exzitonen fiir eine dem Zustand |a)
oder |b) entsprechende Polarisation des Lasers dar (0% oder o~ Polarisation) und kann
dementsprechend die Werte G** = 0 oder G** = 1 annehmen!. Dies beruht auf der
vereinfachenden Annahme, dass anfangs lediglich die der Laserpolarisation entsprechen-
den Spinzusténde besetzt werden. Nimmt man weiter an, dass sich bei zeitintegrierter
Messung fiir NV, und N, ein festes Besetzungsverhéltnis einstellt, so konnen die Ratenglei-
chungen 1) und fiir den stationdren Fall ¥¥e = 0 und % = 0 gel6st werden.

dt

1@ Polarisation: G* =1 und G® = 0; ¢® Polarisation: G = 0 und G* = 1 mit: a,b =+



6.3 LADUNGSTRAGERRELAXATION 71

Fiir o polarisierte Anregung erhélt man dann:

7,.eABRBT (r 4 1)

N? =
a T + eAL/kpT (Tr + Ts)
,7_2
Ng = - (6.12)

7, + eAE/kBT (1, + 1)

Die oberen Indizes bezeichnen hier die Polarisation des zur Anregung verwendeten La-
serlichts. Analog lisst sich die Besetzung der Eigenzustéinde durch o¢® polarisiertes Licht
darstellen:

N TTzeAE/kBT
@ 4 ¢AE/kpT (T + 7s)
T (70 + TSeAE/kBT
N} = ( ) (6.13)

T+ eAE/RST (1 4 1)

Der durch Ladungstrigerrelaxation bedingte Anteil pg(B) des zirkularen Polarisations-
grades kann nun folgendermafsen bestimmt werden:

1 1
pr(B) = 5P =3 [P*+ P, (6.14)
mit P* = xzz;]NVZZ und P® = ]Né;%i; Durch Einsetzen der Gleichungen (|6.12]) und (6.13)) in

Gl. (6.14) erhélt man:

1 NP Ng
B)=-YP= “_ — b
pr(B) = 5 N'+ NP Ne+ Ng

und damit:

. (eAE/kBT _ 1)

pr(B) = P ] e (6.15)

Abb. zeigt den nach Gl. experimentell bestimmten Verlauf der Ladungstragerre-
laxation pgr(B) in Abhéngigkeit des dufkeren Magnetfeldes.

Fiir Quantenpunkte mit z = 0.0 erreicht pg fir B = —5T einen Wert von ca. +8%.
Durch Reduzieren der magnetischen Feldstédrke und einer damit abnehmenden Zeeman-
Aufspaltung AE = g,upB der Eigenzusténde stellt sich fiir B = 0T ein Relaxationsanteil
von 0% ein. Andert man die Orientierung des Magnetfelds, so hat dies eine entgegenge-
setzte Zeeman-Aufspaltung zur Folge und pr nimmt fiir B = —5T einen Wert von —8 %
an. Wie Abb. zeigt, betrdgt der maximale Wert des Relaxationsanteils fiir z = 0.01 le-
diglich in etwa +1 % fiir B = F5T. Dies spricht fiir eine sehr geringe Zeeman-Aufspaltung
der Eigenzustande im externen Magnetfeld und kann damit auf einen verschwindend klei-
nen Exziton-g-Faktor g, zuriickgefiithrt werden. Der in Abb. beobachtete zirkulare
Polarisationsgrad wird somit mafsgeblich von der optischen Orientierung durch Wahl der
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Abb. 6.6: Zirkulare Polarisation durch Ladungstrigerrelaxation fiir Cd;_,Mn,Se/ZnSe
Quantenpunkte mit x = 0.0 (schwarz Quadrate), z = 0.01 (rote Quadrate) und = = 0.02
(blaue Quadrate). Die durchgezogenen Linien sind nach GI. berechnete Fitkurven
durch die experimentellen Daten.

Anregungspolarisation bestimmt, wiahrend die Ladungstrigerrelaxation lediglich einen mi-
nimalen Beitrag liefert. Quantenpunkte mit einem Mangananteil von 2 % dagegen weisen
im Vergleich mit undotierten CdSe/ZnSe Quantenpunkten einen Vorzeichenwechsel von
pr auf. Dies kann durch eine Inversion der Zeeman-Aufspaltung im &uferen Magnetfeld
und damit durch einen Vorzeichenwechsel des effektiven Exziton-g-Faktors erklart werden.
Um nun mit Hilfe von Gl. die effektiven g-Faktoren zu bestimmen und eine Ab-
schatzung der Spinrelaxationszeiten vornehmen zu kénnen, miissen zunéchst die dafiir be-
notigten Exzitonlebensdauern ermittelt werden. Hierzu steht, wie in Kapitel [3.2, Abb.
dargestellt, ein ps-Versuchsaufbau mit Streak-Kamera zur Verfiigung. In Abb. ist der
zeitliche Verlauf des PL-Signals der Quantenpunktensemble zusammen mit den ermittel-
ten Lebensdauern 7, gezeigt. Fiir Quantenpunkte mit z = 0.0, x = 0.01 und x = 0.02 wird
eine Lebensdauer von 7, = (320£20) ps, 7. = (220+20) ps und 7,. = (130£20) ps beobach-
tet. Die Abnahme von 7, mit steigendem Mn*" Gehalt kann zunichst einem verstirkten
Auftreten von nicht strahlenden Rekombinationskanélen durch einen Energietransfer auf
das Mn?" System zugeschrieben werden|Bac01l, [Seu01al, [Kur00, Kim00]. Eine ausfiihrliche
Behandlung der Rekombinationsdynamik erfolgt in Kapitel [9] Der magnetfeldabhéngige
Auger-Transfer auf die Mn?" wurde bereits in Kapitel an CdSe/Zn;_,Mn,Se Quan-
tenpunkten untersucht. Da die hier betrachteten Cd;_,Mn,Se/ZnSe Proben eine ver-
gleichsweise geringe Mn?' Dotierung aufweisen, ist mit zunehmendem Magnetfeld keine
merkliche Anderung der Rekombinationsdynamik zu erwarten. Auch die Gesamtintensi-
tit der Quantenpunkt PL &ndert sich im Magnetfeld um weniger als einen Faktor zwei.
Damit kann 7, als konstant angenommen werden.
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Die durchgezogenen Kurven in Abb. [6.0] zei-
gen den mittels Gl. bestimmten theore-
tischen Verlauf der Ladungstragerrelaxation.
Mit der in Abb. 6.7 ermittelten Exzitonlebens-
dauer verbleiben somit der Exziton-g-Faktor
g, und die Spinrelaxationszeit 7, als mogli-
che Fitparameter. Fiir CdSe/ZnSe Quanten-
punkte erhélt man mit 7, ~ 3.2ns und g, ~
—1.62 einen guten Fit an die experimentellen
Daten. Der so ermittelte Wert fiir den effek-
tiven Exziton-g-Faktor ist in sehr guter Uber-
einstimmung mit dem aus der Literatur be-
kannten Wert des intrinsischen Band-g-Faktor
00 03 06 09 [Sch06a, [Kul99, Pul99]. Wie bereits disku-

Zeit [ns] tiert, zeigen die untersuchten Quantenpunkte

norm. Intensitat [w.E.]

0.1

mit £ = 0.01 nur eine sehr geringe Polarisa-
Abb. 6.7: Zeitlicher Verlauf der Quan- tjon durch die Relaxation der Ladungstréger.
tenpunkt PL gemessen am Intensitdtsma- Dieser auf eine geringe Zeeman-Aufspaltung
ximum. Die Exzitonlebensdauer betragt zuriickgefiihrte Effekt liefert fiir den g-Faktor
7, = (320£20) ps (z = 0.0), 7 = (220 £ g =~ —0.05 einen verschwindend kleinen
20)ps (z = 0.01) und 7, = (130 £20) ps  Wert. Aufgrund dessen kann im Gegensatz
(z = 0.02). dazu ein mit 7, ~ 9ns vergleichsweise hoher

Wert fiir die Spinrelaxationszeit beobachtet
werden. Wegen des Vorzeichenwechsels von pz(B) weist die Probe mit 2% Mn** Gehalt
einen positiven g-Faktor g, ~ +1.32 und eine Spinrelaxationszeit von etwa 7, ~ 1.2ns
auf.
Damit konnte gezeigt werden, dass der beim Vergleich von CdSe/ZnSe und Mn** dotier-
ten Quantenpunkten beobachtete Vorzeichenwechsel des zirkularen Polarisationsgrades
mit einer Umkehr der Zeeman-Aufspaltung einhergeht [Lee05b]. In semimagnetischen
Nanostrukturen tritt wegen der Wechselwirkung der photogenerierten Ladungstrager mit
den 3d Elektronen der Mn** Ionen neben dem Band-g-Faktor gy ein weiterer Term g, g
auf. Damit kann der effektive g-Faktor in semimagnetischen Materialien durch

AFE
gz = ,LLBB = 9o + 9sp—d (616)

ausgedriickt werden [Bac01, Lee90]. AE = AE, + AE,, 4 beschreibt hier die effektive
Zeeman-Aufspaltung, die sich aus dem intrinsischen Zeeman-Effekt AFEy und dem durch
die sp-d Austauschwechselwirkung bedingten Anteil AEj, 4 zusammensetzt [Cha03]. Fur
AE, 4 gilt [Sch06al Bac01]:

(6.17)

) B
AEsp—d = (Oé — 5) ,I'NoseffBE,/g (M>

2kpT sy



74 6 FARADAY-GEOMETRIE: EIGENSCHAFTEN DER QP-POLARISATION

grrn ~ 2 [Bac02] stellt den g-Faktor der Mn*" Ionen dar, = deren Konzentration und

Bs /2 (%) ist die Brillouin-Funktion des Mangan 5/2-Spinsystems. « und [ repréa-

sentieren die Austauschkonstanten fiir die Elektronen und Locher [Twa84]. Der Ausdruck
beinhaltet weiter phdnomenologische Parameter S.;y und T.s; zur Beschreibung einer
antiferromagnetischen Wechselwirkung zwischen benachbarten Mn?* Spins [Gaj79]. Die
Zahl der Kationen pro Einheitsvolumen ist durch Ny angegeben [Bac0O1].

Nach GI. und GI. ergibt sich in Ubereinstimmung mit dem Experiment fiir
x = 0.0 ein g-Faktor von g, = go. Andererseits zeigt Gl. auch, dass es mit steigen-
dem Mangangehalt moglich sein sollte, den Wert des Exziton-g-Faktors auf null einzustel-
len. Dieses Verhalten lésst sich fiir die Probe mit x = 0.01 beobachten, da sich hier der
intrinsische g-Faktor go und gs,—4 nahezu autheben (gop & —gsp—q). Im Fall hoherer Mn?*
Konzentrationen dominiert g,_4 und fiir den exzitonischen g-Faktor stellt sich in Uberein-
stimmung mit dem experimentellen Ergebnis ein positiver Wert ein. Da die magnetischen
Eigenschaften Mn?" dotierter Halbleiter im Wesentlichen durch die Brillouin-Funktion des
paramagnetischen Spinsystems beeinflusst werden, stellt sich fiir g5,—4 eine Abhéngigkeit
vom auferen Magnetfeld [Cha03] ein. Im Fall geringer Dotierungen und moderater mag-
netischer Felder kann jedoch fiir die Brillouin-Funktion eine Reihenentwicklung in erster
Ordnung durchgefiihrt werden:

5/2 ~
2]{33Teff 6]€BTeff
Damit erhélt man die in Abb. [6.6|ermittelten konstanten Werte fiir den Exziton-g-Faktor.

Abschliefend sei angemerkt, dass nach Gl. (6.16) und Gl. (6.17)) der Vorzeichenwechsel
des g-Fakors fiir wesentlich kleiner Mn?" Konzentrationen im Bereich von ca. 0.1% zu
erwarten ist. Der beobachtete Vorzeichenwechsel fiir = 0.01 lasst sich deshalb auf eine

+ O [B?] (6.18)

relativ geringe Uberlagerung zwischen der Exzitonwellenfunktion und den Mn?** Ionen
zuriickfiihren. Weiter ist bekannt, dass durch Eindringen der Ladungstréagerwellenfunk-
tion in das nicht magnetische ZnSe Barrierenmaterial und durch den dreidimensionalen
Einschluss der Ladungstrager im Quantenpunkt stark reduzierte Austauschkonstanten
auftreten konnen [Mer99).

6.4 Optische Manipulation des g-Faktors

Im Gegensatz zu CdSe/ZnSe Quantenpunkten variiert der Polarisationsgrad des PL-
Signals fiir semimagnetische Nanostrukturen stark mit der Anregungsleistung des ver-
wendeten Lasersystems. In Abb. ist der zirkulare Polarisationsverlauf der untersuch-
ten Quantenpunktensemble mit 2 = 0.0 (Abb. [6.8p) und = = 0.01 (Abb. [6.8p) fiir zwei
verschiedene Anregungsleistungen des Titan-Saphir Lasersystems dargestellt.

Fiir Quantenpunkte mit x = 0.0 kann keine Abhéngigkeit des Polarisationsgrades von der
Anregungsleistung des Laserlichts beobachtet werden. Ein anderes Bild zeigen dagegen
semimagnetische Quantenpunkte: Die Probe mit einer nominellen Mn?" Ionen Konzen-
tration von 1% weist fiir ot polarisierte Anregung und einer Laserleistung von P = 9mW
im Bereich positiver Magnetfelder eine drastische Abnahme der PL-Polarisation auf. So
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Abb. 6.8: Zirkularer Polarisationsverlauf unter o* (offene Kreise) beziehungsweise
o~ polarisierter Anregung (gefiillte Kreise) und unterschiedlicher Anregungsleistung
(schwarz: 1mW; rot: 9mW) des Titan-Saphir Lasersystems fiir (a) Quantenpunkte mit
x = 0.0 und (b) z = 0.01.

wird fiir B = 45T lediglich ein Polarisationsgrad von pg* ~ 42 % beobachtet. Fiir
die entgegengesetzte Orientierung der magnetischen Feldstidrke kann hingegen keine Ver-
anderung des Polarisationsgrades beobachtet werden. Analog zu den vorangegangenen
Untersuchungen (Abb. zeigt sich beim Wechsel von ot zu o~ polarisierter Anregung
ein punktsymmetrisches Verhalten der Leistungsabhéngigkeit. Vergleicht man den Verlauf
fir z = 0.01 und P = 9mW mit dem Verhalten fiir x = 0.0, so erkennt man, dass sich
der Polarisationsgrad dem beobachteten Kurvenverlauf fiir CdSe/ZnSe Quantenpunkte
anndhert. Augenscheinlich wird dadurch der Einfluss der Mn*" Ionen auf den zirkularen
Polarisationsgrad unterdriickt.

Dieses Verhalten semimagnetischer Strukturen wird in der Literatur als optischer Heiz-
prozess des Mangansystems bezeichnet, der zu einer drastischen Reduzierung der sp-d
Austauschwechselwirkung zwischen den Ladungstrigern und den 3d Elektronen der Mn*"
Ionen fiihrt. So konnten Koudinov et al. an semimagnetischen Cd;_,Mn,Te Quanten-
filmen eine deutliche Abnahme des Polarisationsgrades mit steigender Anregungsleistung
beobachten [Kou03].

Fiir einen solchen Heizprozess sind im Wesentlichen zwei Mechanismen verantwortlich
(siehe Abb. : Zum einen kann durch ,Spin-Flip“-Prozesse der optisch angeregten
Ladungstriger die dabei freigesetzte Energie direkt auf das Mn?' System iibertragen wer-
den und damit zu einem Anstieg der Temperatur des Mn®*" Systems beitragen [KneO6b),
Kne(6a]. Da bei diesem Prozess keine weiteren Wechselwirkungen mit der Umgebung
des Kristallgitters auftreten?, spricht man bei diesem Vorgang auch von einem direkten
Heizmechanismus. Jedoch ist es fiir die Effizienz eines solchen direkten Energietransfers

Zbeispielsweise Wechselwirkung mit Phononen
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notwendig, dass die gesamte Uberschussener- direkter

. T 24 .. Energie-
gie vollstandig auf das Mn™" System tbertra- [ooisch angeregte|  transfer M Svstem
gen werden kann. Ohne zusédtzliche Wech- | Ladungstrager > y

selwirkungen setzt die Energieerhaltung vor-
aus, dass die im aufteren Magnetfeld bedingte
Zeeman-Aufspaltung der photogenerierten La-
dungstriager und der Mn?" Ionen die glei-
che Grofenordnung aufweisen. Da jedoch
in semimagnetischen Strukturen die Zeeman- Abb. 6.9: Schematische Darstellung der
Aufspaltung der Ladungstrager zum Teil sehr
grofe Werte annimmt, ist ein solcher Pro-

A in Wenigen Féﬂlen energetisch rpég— ger konnen ihre Uberschussenergie direkt
lich [Hun05b]. Viel hdufiger findet man einen (rot) oder indirekt iiber Phononen des
indirekten Heizmechanismus vor. Dabei wird Kristallgitters (blau) auf das Mn* Sys-

die Uberschussenergie der Ladungstriger iiber
Phononen des Kristallgitters abgegeben, so
dass die Energieerhaltung erfiillt werden kann.

indirekter
Energietransfer

Phononen
(Kritallgitter)

am Energietransfer beteiligten Energie-
reservoirs. Photogenerierte Ladungstra-

tem iibertragen.

Der Anteil von direkten und indirekten Heizmechanismen wird zurzeit noch kontrovers dis-
kutiert. So konnte an (Zn,Mn)Se Quantenfilmen [Yak04, [Kel01], n-dotierten (Cd,Mn)Te
[K6n00] sowie undotierten (Cd,Mn)Te Quantenfilmen [Kul96| eine Dominanz des direkten
Energietransfers nachgewiesen werden. Andererseits favorisieren experimentelle Untersu-
chungen anderer Arbeitsgruppen an (Cd,Mn)Te Volumenhalbleitern [Far96|, (Cd,Mn)Te
Quantenfilmen [Kou03| und (Cd,Mn)Se Quantenpunkten [Hun05a, [Hun05b| einen indi-
rekten Transfer als filhrenden Heizmechanismus.

Aufgrund der moderaten g-Faktoren der untersuchten Quantenpunktproben kann ein di-
rekter Energietransfer als Ursache des beobachteten Heizprozesses nicht von vornherein
ausgeschlossen werden. Fir eine genauere Analyse soll im Folgenden die Abhéngigkeit
des durch die Zeeman-Aufspaltung bedingten Relaxationsanteils der zirkularen Polarisa-
tion fiir Quantenpunkte mit x = 0.01 genauer untersucht werden. Abb. zeigt den
Verlauf von pg(B) als Funktion des externen Magnetfelds fiir eine Anregungsleistung von
P =1mW (schwarz) und P = 9mW (rot). Wéhrend fiir eine geringe Leistung des La-
sers ein maximaler Wert von pr(£5T) ~ F1% beobachtet werden kann, ist dieser fiir
P =9mW erhoht und betragt fir B = £5T in etwa F4.7%. Die durchgezogenen Linien
reprasentieren den nach GI. bestimmten theoretischen Verlauf. Wie Abb.
fiir Magnetfeldwerte von B = £4T zeigt, ist pg mit zunehmender Anregungsleistung
keiner sprunghaften Verdnderung unterworfen, sondern nimmt kontinuierlich mit der La-
serleistung zu und néhert sich schrittweise dem fiir undotierte Quantenpunkte gemessenen
Wert an. Dies ldsst den Schluss zu, dass durch optisches Heizen des Mn*" Systems die
sp-d Austauschwechselwirkung unterdriickt und damit die Zeeman-Aufspaltung der Ex-
zitonzusténde erhoht wird und sich fiir hohe Anregungsleistungen an der Aufspaltung
der Zustande fiir undotierte Quantenpunkte orientiert. Nach Gl. zieht dies eine
Anderung des effektiven exzitonischen g-Faktors nach sich. Mittels der Fitkurven aus
Abb. und GI. kann fiir eine Anregungsleistung von P = 9mW der Wert
des g-Faktors zu g, ~ —1.47 bestimmt werden. Dieser um etwa einen Faktor 30 hohere
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Abb. 6.10: (a) pg als Funktion des externen Magnetfeldes fiir Quantenpunkte mit 1%
Mn*" und Anregungsleistungen von P = 1mW (schwarz) und P = 9mW (rot). Die
durchgezogenen Kurven reprisentieren den theoretischen Verlauf nach Gl. (6.15). (b) pg
fiir B = £4 T als Funktion der Anregungsleistung P.

Wert entspricht in etwa dem fiir CdSe/ZnSe Quantenpunkte ermittelten exzitonischen
g-Faktor von g, ~ —1.62. Auch die Spinrelaxationszeit gleicht mit 7, &~ 4 ns nahezu dem
fiir x = 0.0 gewonnenen Wert von 7, ~ 3.2ns und unterstreicht damit den quasi nicht
magnetischen Charakter der mit 1% Mn®" dotierten semimagnetischen Quantenpunkte
im Fall hoher optischer Anregungsleistungen. Abschliefsend sei angemerkt, dass die opti-
sche Manipulation der magnetooptischen Eigenschaften semimagnetischer Quantenpunkte
ausschlieBlich den direkten und indirekten Heizmechanismen des Mn*" Systems zuge-
schrieben werden kann. Die Bildung von Multi-Exziton-Komplexen oder die Besetzung
angeregter Quantenpunktzustdnde aufgrund der hohen Anregungsleistungen als mégliche
Ursache konnen durch folgende Uberlegungen

ausgeschlossen werden: Zum einen ist zu er- 300 ——— r
warten, dass die Bildung hoherer exzitonischer 270l — Mittelwert
Komplexe den in Abb. gezeigten zirkula- a0l

ren Polarisationsgrad unabhéngig von der Anre- ﬁk o— e e _°,,
gungspolarisation und der Orientierung des Ma- = 2107 | @

gnetfelds beeinflusst. Zum anderen sollte die 180

Bildung von Biexzitonen sowie die Besetzung 150

angeregter Quantenpunktzustéinde deutlichen 0 3 6 9 12
Einfluss auf die Rekombinationsrate 77! der P [mW]

Ladungstrager haben [Bac99al, Wim06, [AkiO6]. Apb. 6.11: 7, in Abhéingigkeit der An-
Wie Abb. zeigt, ist bis zu Anregungslei- 1oounggleistung fiir Quantenpunkte mit
stungen von P = 12mW keine Anderung der 1oz 2+,

Exzitonlebensdauer 7, zu verzeichnen. Somit
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konnen angeregte Zustinde oder Multi-Exziton-Komplexe als Ursache der beobachteten
Polarisationsdnderung ausgeschlossen werden.

6.5 Temperatur des Mn®" Spinsystems

Nachdem im vorangegangenen Kapitel die Abhéngigkeit von pgr von der optischen Anre-
gungsleistung untersucht wurde, konnen auf dieser Grundlage die Beitrdge von direkten
und indirekten Heizmechanismen bestimmt werden. Dabei bedient man sich GI.
und Gl. (6.18)). Zusammen mit dem in Abb. dargestellten leistungsabhiingigen Ver-
halten von pp kann die effektive Temperatur 7,5y der Mn?" Spins fiir unterschiedliche
Anregungsleistungen ermittelt werden.

Abb. zeigt den Verlauf der Temperatur des Mn** Systems als Funktion der Laser-
leistung in doppel-logarithmischer Darstellung. Fiir geringe Anregungsleistungen bis zu
P ~ 3mW (offene Kreise) steigt die Temperatur mit zunehmender Leistung nur relativ
langsam an und lésst sich fir P ~ 3mW auf etwa 3.5 K abschéitzen. Ab einer kritischen
Leistung von P > 3mW steigt die Systemtemperatur deutlich stdrker an (ausgefiillte
Kreise) und weist fiir P = 10mW einen Wert von 9.5 K auf. Die durchgezogenen Linien
repréasentieren Fitfunktionen an die experimentellen Daten. Im Fall geringer Anregungs-
leistungen bis zu P = 3mW zeigt der Temperaturverlauf eine P oc 7% Abhingigkeit. In
der Literatur wird das Verhalten des indirekten Heizmechanismus mit P oc 7% angegeben
[Sha74l, KneO6a| und lasst deshalb den Schluss zu, dass im Bereich kleiner Anregungslei-
stungen hauptséachlich der durch Phononen assistierte Heizmechanismus zur Temperatur-
erhohung beitragt.

Im Gegensatz dazu weist die Temperaturdnderung fiir grofere Anregungsleistungen eine
P ~ T"* Abhingigkeit auf. Hierbei ist der Exponent im Vergleich zum indirekten Heiz-
prozess um mehr als einen Faktor drei reduziert. Der starke Temperaturanstieg deutet auf
einen direkten Heizmechanismus des Mn*" System hin. Dies erscheint unter der Voraus-
setzung gerechtfertigt, dass die Zahl der photogenerierten Ladungstrager proportional zur
Anregungsleistung steigt und damit der Energieiibertrag von den Ladungstriagern auf das
Mn?* System linear mit der Laserleistung zunehmen kann. Somit ist fiir den Tempera-
turverlauf 7. ;¢ und der Leistung P ein in erster Ordnung nahezu linearer Zusammenhang
zu erwarten.

Auf diese Weise kann fiir die Quantenpunkte mit 1% Mn*" sowohl der direkte wie auch
der indirekte Heizmechanismus nachgewiesen werden. Der sukzessive Anstieg des Exziton-
g-Faktors mit zunehmender Laserleistung ermdglicht dabei das Einsetzen des direkten
Energietransfers fiir P > 3mW. Ahnliche Resultate wurden bisher an semimagnetischen
Quantenfilmen erzielt, die mittels zeitaufgeloster PL-Spektroskopie untersucht wurden
und ebenfalls direkte und indirekte Transfermechanismen aufwiesen [Kne06al.

Analog kann die effektive Temperatur der Mn?* Spins fiir Quantenpunkte mit z = 0.02
abgeschatzt werden. Abb. zeigt den Temperaturverlauf in Abhéngigkeit der An-
regungsleistung. In doppel-logarithmischer Darstellung ergibt sich ein ndherungsweise
linearer Verlauf, der sich proportional zu P o< T* verhilt. Es ist zu erkennen, dass die
effektive Temperatur bei gleicher Anregungsleistung deutlich langsamer ansteigt als fiir
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Abb. 6.12: Effektive Temperatur T,;; des Mn®*" Systems fiir (a) z = 0.01 und (b)
x = 0.02 in Abhéngigkeit der Anregungsleistung.

Quantenpunkte mit z = 0.01. Aufgrund des hoheren Mn?' Gehalts und des deutlich
groferen Exziton-g-Faktors ist in diesem Fall kein direkter Energietransfer mehr moglich
und die beobachtete Temperaturzunahme kann auf einen indirekten Heizmechanismus zu-
riickgefiihrt werden. Zum Vergleich ist der fiir diesen - durch Phononen des Kristallgitters

vermittelten - indirekten Energieiibertrag zu erwartende Verlauf P oc T* eingezeichnet
(blaue Kurve).

6.6 Inversion des Polarisationsgrades

In den vorherigen beiden Kapiteln wurde eine Mdoglichkeit aufgezeigt, den Wert des
Exziton-g-Faktors und folglich die Polarisation der Quantenpunkt PL mittels optischer
Heizmechanismen des Mn®" Systems zu manipulieren. Dies wirft die Frage auf, inwie-
fern dadurch eine Vorzeichenumkehr des zirkularen Polarisationsgrades und damit eine
effektive Umbesetzung der Spinzustdnde in Halbleiterquantenpunkten realisiert werden
kann. Voraussetzung dafiir ist ein relativ geringer Polarisationsgrad von einigen wenigen
Prozent, wie er fiir Quantenpunkte mit 2% Mn*" fiir B < 0 und ot beziehungsweise
B> 0 und o~ polarisiertem Laserlicht auftritt (vgl. Abb.[6.2).

Abb. zeigt den zirkularen Polarisationsgrad fiir Quantenpunkte mit einem Mn?*"
Gehalt von 2% fiir Magnetfeldwerte von B = +4T sowie einer Anregungspolarisation
von o beziehungsweise 0~ mit zunehmender Laserleistung von 0.2mW auf 9mW. Fiir
o™ polarisierte Anregung und B = +4 T éndert sich der zirkulare Polarisationsgrad von
+18 % auf +10%. Kehrt man die Orientierung des Magnetfelds und der Anregungspo-
larisation um, so ist der gleiche Verlauf des Polarisationsgrades jedoch mit umgekehrtem
Vorzeichen zu verzeichnen. Andererseits beobachtet man eine von der Anregungsleistung
unabhiingige Anderung des zirkularen Polarisationsgrades um ca. 14 % beim Wechsel der
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Abb. 6.13: Zirkularer Polarisationsgrad p. der Quantenpunkt PL fiir x = 0.02 in Abhén-
gigkeit der Laserleistung P, der Anregungspolarisation o (Quadrate) und o~ (Kreise)
sowie der Orientierung des Magnetfeldes B = 44T (ausgefiillte Symbole) und B = —4T
(offene Symbole). Fiir o~ polarisierte Anregung und B = +4T (e) ebnso wie fiir o
und B = —4 T (0O) kann eine Vorzeichenumkehr von p. durch Variation der Laserleistung
erzwungen werden. Die durchgezogenen Linien wurden mittels Gl. bestimmt. Der
Pfeil kennzeichnet den Nulldurchgang der Polarisationskurven fiir P &~ 3mW.

zirkularen Anregungspolarisation bei gleichbleibender Ausrichtung des Magnetfelds. Die-
ser Unterschied im Polarisationsgrad ist auf die bereits in Kapitel diskutierte, vom
Magnetfeld unabhéngige, optische Orientierung po der photogenerierten Ladungstriger
zuriickzufiithren [Kus05]. Fiir ot polarisierte Anregung und einem duferen Magnetfeld
von B = —4T (O) weist der zirkulare Polarisationsgrad einen Vorzeichenwechsel auf. p.
betragt fir P = 0.2mW ca. —4 % und passiert bei P ~ 3mW den Wert p. = 0. Fiir
grofsere Anregungsleistungen nimmt p. positive Werte an und erreicht fiir P = 9mW ca.
+3%. Analog dazu lasst sich fiir o~ polarisiertes Laserlicht bei gleichzeitiger Umkehr
der Magnetfeldorientierung ebenfalls ein Vorzeichenwechsel bei P ~ 3mW beobachten
(¢) und damit eine effektive Umverteilung der besetzten Spinzusténde realisieren. In
Abb. (Kapitel konnte dieser Prozess als ein durch Phononen assistierter indi-
rekter Energietransfer identifiziert werden.

Der Verlauf der in Abb.[6.13]dargestellten Polarisationskurven kann wiederum unter Zuhil-
fenahme des in Abb.[6.5| gezeigten 3-Niveau Modells als Funktion der Zeeman-Aufspaltung
und der effektiven Temperatur des Spinsystems beschrieben werden. Unter Verwendung

von Gl. (6.15)) und unter Berticksichtigung der in Abb. (Kapitel [6.2] Seite gezeig-
ten optischen Orientierung po lisst sich der zirkulare Polarisationsgrad durch folgenden
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Ausdruck darstellen:

pe(B) = pr(B) + po(B)

T, (eAE/kBT . 1)
(B) = B

(6.19)

Fir |B| = 4T betriagt die optische Orientierung je nach Anregungspolarisation etwa
po ~ £7%, die Lebensdauer 7., = 130ps und die Spinrelaxationszeit 7, = 1.2ns (vgl.
Kapitel [6.4)).

Nach Gaj et al. [Gaj79] kann die Zeeman-Aufspaltung AFE eines paramagnetischen Sy-
stems mit Hilfe einer Brillouin-Funktion beschrieben werden. Nach GI. liefert die

Reihenentwicklung der Brillouin-Funktion in erster Ordnung

B
AE o HEIMnZ (6.20)
Tegy

Fiir eine theoretische Beschreibung der experimentellen Daten muss der Transfer der Uber-
schussenergie von optisch angeregten Ladungstrigern auf das Mn?* System beriicksichtigt
werden. Dieser indirekte auf Phononen basierende Effekt weist eine P oc 7% Abhéngigkeit
auf (vgl. Seite[79). Zusammen mit Gl. kann die Exponentialfunktion aus Gl.
folgendermafen geschrieben werden:

AE 11
e*sT x eT? X evVP (6.21)

Die durchgezogenen Linien in Abb. zeigen den aus Gl. (6.19) und Gl. (6.21)) ermittel-

ten bestmoglichen theoretischen Verlauf in guter Ubereinstimmung mit den experimen-
tellen Daten.

Es sei nochmals darauf hingewiesen, dass der beobachtete Vorzeichenwechsel des zirkula-
ren Polarisationsgrades allein durch die Veranderung der Anregungsleistung bei geeigneter
Wahl der Anregungspolarisation und der Magnetfeldorientierung zustande kommt. Neben
dem Magnetfeld und der Polarisation des Lasers steht damit ein weiterer Kontrollpara-
meter beziiglich der exzitonischen Spinzustéinde und deren Besetzung in semimagneti-
schen Quantenpunktsystemen zur Verfiigung. Dies ist deshalb erwahnenswert, da der
Vorzeichenwechsel der PL-Polarisation keine Umkehr der Zeeman-Aufspaltung erzwingt.
Abb. verdeutlicht dies anhand der Werte des durch die Zeeman-Aufspaltung beding-
ten Relaxationsanteils pr. Dieser nimmt zwar mit steigender Anregungsleistung kontinu-
ierlich ab, weist aber keinen Nulldurchgang und somit auch keinen Vorzeichenwechsel des
effektiven g-Faktors im Bereich von P = 0.2mW bis P = 9mW auf.

Da weder pp noch die Exzitonlebensdauer 7, eine Abhéngigkeit von der Laserleistung
aufweisen, sondern lediglich der durch die Zeeman-Aufspaltung der Spinzustéinde verur-
sachte Relaxationsanteil pr des zirkularen Polarisationsgrades einer deutlichen Abnahme
unterworfen ist (Abb. , kann die Bildung von Multi-Exziton-Komplexen als mégliche
Ursache fiir den Polarisationswechsel erneut ausgeschlossen werden.
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Polarisation [%]

P [mW]

Abb. 6.14: pr und po fiir ot und o~ polarisierte Anregung und einem externen Ma-
gnetfeld von B = +4 T als Funktion der Laserleistung.

6.7 PL-Polarisation von CdSe/ Zn, Mn,Se
Quantenpunkten

Die bisherigen Untersuchungen an Cd;_,Mn,Se/ZnSe Quantenpunkten zeigen deutlich
den Einfluss der optischen Orientierung po auf die Polarisationseigenschaften dieser Struk-
turen. Zum Abschluss dieses Kapitels soll nun ein Vergleich mit Quantenpunktproben,
die eine semimagnetische ZnMnSe Barriere enthalten, durchgefiihrt werden. In Abb.
sind die Polarisationskurven fiir Quantenpunkte mit nominell z = 0.015 (Abb.[6.15h) und
z = 0.053 Mn>" (Abb. ) fiir o7 und o~ polarisierte Anregung dargestellt.

Fiir beide Proben ergibt sich analog zu Cd;_,Mn,Se/ZnSe Quantenpunkten mit = = 0.02
ein s-formiger Verlauf des zirkularen Polarisationsgrades in Abhédngigkeit des dufleren
Magnetfelds. Jedoch liegen die gemessenen Werte des Polarisationsgrades deutlich iiber
den beobachteten Werten der CdggsMngg2Se/ZnSe Probe und erreichen im Fall hoher
Feldstérken fiir eine Mn** Konzentration von nominell = 0.053 nahezu 100 %. Dies
lisst den Schluss zu, dass trotz vergleichbarem prozentualen Mn*" Gehalt der Uberlapp
der Exzitonwellenfunktion mit den im Barrierenmaterial lokalisierten Mn*" Spins deutlich
starker ausfallt und damit die sp-d Austauschwechselwirkung die Zeeman-Aufspaltung do-
miniert. Gestiitzt wird diese Annahme durch den vergleichsweise geringen Unterschied
des Polarisationsgrades zwischen ot und o~ polarisierter Anregung. Weiter zeigt sich
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Abb. 6.15: Zirkularer Polarisationsgrad p. gemessen an CdSe/Zn;  Mn,Se Quanten-
punkten als Funktion des externen Magnetfelds fiir o (schwarz) und o~ polarisierte (rot)
Anregung. Die Messung wurde fiir unterschiedliche Mn*" Konzentrationen durchgefiihrt:
(a) x = 0.015 und (b) z = 0.053.

ohne Magnetfeld eine deutliche zirkulare Polarisation des PL-Signals von ca. p? T4 %
fiir x = 0.015 beziehungsweise pgi ~ +15% fir x = 0.053 und ist wie in Abb.
illustriert ein Indiz fiir die Formation magnetischer Polaronen. Analog zu den durchge-
fithrten Untersuchungen an Cd;_,Mn,Se/ZnSe Proben kann auf Grundlage von GI.
und GIL. der gemessene Polarisationsverlauf in den durch Ladungstréagerrelaxation
pr und durch optische Orientierung py bedingten Anteil zerlegt werden.

Abb. zeigt den Verlauf von pr und po als Funktion des Magnetfelds fiir eine no-

minelle Mn** Konzentration von z = 0.015 (Abb. [6.168) und 2 = 0.053 (Abb. [6.16b).
Hierbei ist der Relaxationsanteil des zirkularen Polarisationsgrades pgr jeweils auf der

linken Achse der beiden Abbildungen dargestellt. Die rechte Achse zeigt den Wert der
optischen Orientierung po.

pr zeigt wie auch fiir die Cd; _,Mn,Se/ZnSe Proben einen s-férmigen Verlauf mit positiver



84 6 FARADAY-GEOMETRIE: EIGENSCHAFTEN DER QP-POLARISATION
s 100 L CdSe/zn, Mn Se 1
i t ki
sl CdSe/zn, Mn Se 130 Quaxnzghop;; € ﬁﬂ 430
Quantenpunkte
x=0.015 50 O ]
25+ < o
L 415 @ 415
= of T § of @@ —| =
Ea @ PR L & O ©
O
-50 |-
0
-50 | ]
4-15 100 b %@@@ by 1715
5 R I I I I I (a) R I R I I I R I ( )
4 2 0 2 4 6 -4 2 0 2 4 6
B[T] BI[T]

Abb. 6.16: Verlauf von pg (rechte Achse) und po (linke Achse) in Abhéngigkeit des
externen Magnetfelds fiir CdSe/Zn,  Mn,Se Quantenpunkte mit (a) x = 0.015 und = =
0.053.

Steigung. Dies deutet wiederum auf einen positiven Wert des effektiven g-Faktors hin. Im
Gegensatz zu pg weist po einen vergleichsweise geringen, nahezu vom Magnetfeld unab-
hangigen Wert auf, so dass der Verlauf des zirkularen Polarisationsgrades mafgeblich von
pr und damit von der Zeeman-Aufspaltung der Eigenzustéinde bestimmt wird. Lediglich
fiir B = 0 ist eine leichte Erhohung der Vorpolarisation zu beobachten, die durch Bildung
magnetischer Polaronen verstanden werden kann.

Eine prinzipiell mégliche theoretische Beschreibung der experimentellen Daten durch
Gl erscheint aufgrund der im Vergleich zu Cd;_,Mn,Se/ZnSe Quantenpunkten
deutlich héheren Zeeman-Aufspaltung der Exzitonzustdnde nicht mehr sinnvoll. Die im
Fall einer moderaten Mn?" Dotierung ermdglichte Annahme einer nahezu konstanten
Spinrelaxationszeit 7, ist fiir barrierendotierte Quantenpunkte mit einer vergleichsweise
starken Austauschwechselwirkung zwischen Ladungstriger- und Mn?* Spins nicht mehr
zuldssig. Vielmehr ist zu erwarten, dass mit zunehmender Aufspaltung der Zusténde
im externen Magnetfeld die Spinrelaxationszeit deutlich abnimmt. Die Dominanz des
durch Ladungstriagerrelaxation bedingten Anteils pg an der zirkularen Polarisation der
Quantenpunkt PL lédsst jedoch vermuten, dass die Spinrelaxationszeit 7, Werte in der
Grofsenordnung der Exzitonlebensdauer 7, annimmt. 7, konnte in den barrierendotierten
Quantenpunkten fiir B = 0 ungefdhr zwischen 30 ps und 40 ps bestimmt werden. Auch
ist zu erwarten, dass mit zunehmender magetischer Feldstarke die Lebensdauer der Quan-
tenpunkte zunimmt. Der rasche Anstieg der PL-Intensitdt mit zunehmendem Magnetfeld
zeigt, dass mit steigender Feldstarke die nicht strahlenden Rekombinationskanile zwischen
den Ladungstrigern und den Mn?" Ionen unterdriickt werden. Damit nimmt die Rekom-
binationsrate der Ladungstriger insgesamt stetig ab und die Exzitonlebensdauer kann
nicht mehr wie im Fall geringer Mn*" Konzentrationen als nahezu konstant angenommen
werden.



7 Linear-zirkularer
Polarisationstransfer

Durch Selbstorganisation gewachsene II-VI Quantenpunkte weisen oftmals eine starke
Asymmetrie auf. Die Ausrichtung solcher Quantenpunkte findet bevorzugt entlang der
[110]-Achse des Kristalls statt [Mah06l, [Mah(07b]. Weiter weisen II-VI Quantenpunkte im
Vergleich zu (Ga,In)As Systemen eine signifikant hohere Elektron-Loch Austauschwech-
selwirkung auf [Nir95, [Kul99|, die eine linear polarisierte Feinstrukturaufspaltung des
Grundzustands entlang der [110] und [110]- Achse des Kristalls [Kul99, [Sch03al, Sch03b]
nach sich zieht. Diese Anisotropie der Quantenpunkte ist fiir viele Anwendungen von
Nachteil, jedoch birgt sie eine Reihe interessanter physikalischer Einblicke in die quan-
tenmechanische Natur niederdimensionaler Systeme. So konnten Astakhov et al. [Ast06]
eine Uberfithrung der zirkular beziehungsweise linear polarisierten optischen Anregung in
eine linear beziehungsweise zirkular polarisierte PL-Emission von CdSe Quantenpunkten
nachweisen. Dieser Effekt basiert auf einer Interferenz zwischen linear und zirkular pola-
risierten photonischen Zusténden und wurde bereits Anfang der 90er Jahre von lvchenko
et al. fir niederdimensionale Strukturen theoretisch vorhergesagt [Ivc91]. Wenig spéter
konnte eine durch im Magnetfeld verursachte Konvertierung der Polarisation an Typ-II
GaAs/AlAs Ubergittern [Dzh97b], InAlAs/AlGaAs [Dzh98, Dzh97a] und CdSe Quanten-
punkten [Kus05| experimentell beobachtet werden. Im Folgenden wird die Konvertierung
der linearen Anregungspolarisation auf die zirkulare Polarisation des PL-Signals im exter-
nen Magnetfeld fiir semimagnetische Quantenpunkte untersucht. Hierbei soll insbeson-
dere ein Zusammenhang mit den in Kapitel [f] gemessenen Polarisationskurven gekniipft
werden.

Der Versuchsaufbau entspricht der in Kapitel [3.1.1, Abb. gezeigten Anordnung. Zur
Anregung wird das linear polarisierte Licht eines GaN Diodenlasers mit A = 448 nm ver-
wendet. Die Polarisationsebene des Lichts kann mittels eine A/2-Rhombus in 10° Schritten
gegeniiber der [110]-Kristallachse verkippt werden. Zur Detektion der ot und o~ Kompo-
nenten des PL-Signals kommt die in Kapitel erlauterte Methode der photoelastischen
Modulation zum Einsatz. Das Magnetfeld ist dabei entlang der Wachstumsrichtung der
Proben orientiert (B||z - Faraday Geometrie). Zunéchst sollen jedoch die zur Beschrei-
bung der experimentellen Daten notwendigen theoretischen Grundlagen des so genannten
,Pseudospin“-Modells erlautert werden.

85
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7.1 Der ,Pseudospin‘-Formalismus

Polarisiertes Licht kann mit Hilfe von Stokes-Koordinaten als Zustand auf der Oberfla-
che einer Poincaré-Kugel dargestellt werden. Der im folgenden erlduterte Mechanismus
verbindet diese Koordinaten mit einem Spinzustand, so dass jedem Punkt auf der Kugel-
oberfliiche ein so genannter Pseudospin S = [S1, Sa, Ss] zugeordnet werden kann. Hierbei
gilt folgende Verkniipfung zwischen den Stokes-Koordinaten p!, o', p, und dem Pseudo-
spin S [IDzh97Dbl Kus05]:

Pl/ = 51, Pl = Sz, pe =53 (7.1)

Hierbei verhalten sich S7, Sy und S3 wie die z-, y- und z-Projektion eines Spins auf die
Achsen des realen Raums. p! ist die lineare Polarisation entlang der [110] Kristallachse,
p' entlang der [100] Achse. p. ist parallel zur [001] Achse orientiert und beschreibt die
zirkulare Polarisation des PL-Signals.

Fiir die longitudinale Orientierung des Magnetfeldes kann der Hamilton-Operator als
Summe eines Austausch- und eines Zeeman-Terms beschrieben werden [Dzh97h|:

h
H = 5 (wm + QHO‘g) (7.2)

hw beschreibt die durch Elektron-Loch Austauschwechselwirkung bestimmte Aufspaltung
01 der linear polarisierten Exzitonzustande fiir B = 0 und h€)| = g,upB die durch das
Magnetfeld herbeigefithrte Zeeman-Aufspaltung. o7 und o3 stellen die erste und dritte
Pauli-Matrix dar. Nach GI. rotiert der Pseudospin S um den Vektor §} = (w,0,9))

mit der effektiven Larmor-Frequenz |Q] = /Qﬁ + w?.

Die Dynamik der PL-Polarisation kann nun mittels des Pseudospinvektors S folgender-
mafen beschrieben werden [Mei84] [Ast06]:

9 _Gxg- - (7.3)

ot Ts Tr

7 und 7, bezeichnen die Exzitonlebensdauer und die Spinrelaxationszeit der Ladungstra-
ger. qu und P;E sind die sich einstellende intrinsische Polarisation der Quantenpunktzu-
stdnde und die Anregungspolarisation des verwendeten cw-Lasers. Die Anregungspolari-
sation kann durch sz = [Pl/, P, PC] ausgedriickt werden. P! und P! entsprechen dabei
einer linearen Polarisation des Lasers entlang der [110] bezichungsweise der [100] Kristall-
achse. P? bezeichnet die Anregung mit zirkular polarisiertem Licht. Die intrinsische Po-
larisation kann analog dazu als qu = [Yiin, 0, Yziri] dargestellt werden. Y}, beschreibt den
intrinsischen linearen Polarisationsanteil aufgrund der Feinstrukturaufspaltung 6, = hw
der Quantenpunkte ohne duferes longitudinales Magnetfeld. Fiir B # 0 treten wegen
der steigenden Zeeman-Aufspaltung vermehrt zirkular polarisierte Zustédnde auf, deren
Polarisation durch den Term Y,;., beriicksichtigt wird. Fiir cw-Anregung und zeitinte-
grierter Detektion stellt sich fiir die Polarisation des PL-Signals ein Gleichgewichtszustand

( %—f = 0) ein, fiir den GL. 1} unter Bertiicksichtigung von Gl. 1) wie folgt gelost werden

kann:
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(7.4)

T beschreibt die Spindephasierung der Ladungstriger mit 7' = 771 4+ 7,1, Der dritte
Ausdruck aus GL. zeigt allgemein die Konvertierung der Anregungspolarisation P,
in zirkular polarisiertes Photolumineszenzlicht unter Beriicksichtigung der intrinsischen
Polarisationsanteile Yy, und Y.

Im Fall der linear polarisierten Anregung gilt P # 0, P' # 0 und P, = 0. Damit ergibt
sich fiir P., = [P, P',0] und der Ausdruck aus GL. fiir die zirkulare Polarisation p,
kann vereinfacht in folgender Form geschrieben werden:

pe = Z wT Pl I (UQHTQ

r 1+<w2+9ﬁ>T2 1+<w2+Qﬁ>T2

P' + f(Yiin, Yair) (7.5)

Verkippt man nun schrittweise die Polarisationsebene des linear polarisierten Laserstrahls,
so kann P' und P" durch P! = P!sin (2«) und P" = P! cos (2a) ausgedriickt werden. P}
und Pé' nehmen dabei Werte zwischen 0 und 1 an. Da die Anregung nicht unter strikt
resonanten Bedingungen erfolgt, ist davon auszugehen, dass sich fiir P! und P} Werte < 1
einstellen. Aus GL ergibt sich damit fiir die zirkulare Polarisation des PL-Signals

folgende Form:

pe = a-sin (2a) + b - cos (2a) + C = Asin (2a + Ap) + C, (7.6)
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o wT pl wT? oy , , _ o e
mit: a —1+(w2+Q|2‘)T2 Py, b x —1+(w2+9ﬁ)T2 Py, C < f(Yin, Yoirk), A = Va? + b und
tan A = 2. o ist der Winkel, den die Polarisationsebene des Lasers mit der [110] Achse

der Probe einschliefst.

7.2 Cd;_,Mn,Se/ZnSe Quantenpunkte

7.2.1 Linear-zirkular Konvertierung ohne Magnetfeld

Zunéchst wird die linear-zirkular Konvertierung (LZK) fiir CdSe/ZnSe Quantenpunkte
ohne dufleres Magnetfeld untersucht. Fiir B = 0 vereinfacht sich Gl. 1) mit = [w, 0, 0]
zu

T T
¥ p
Tr 1 + (WT)

Fiir die Konstante C' aus GI. gilt C o< f(Yiin, Yoir) = 0 und b = 0. Der zirkulare
Polarisationsgrad folgt dem Verlauf einer Sinusfunktion p, = a-sin (2«) , wie aus Abb.
hervorgeht. Die Ausrichtung der Probe erfolgt parallel zu den Raumkoordinaten des
Laborsystems (y || [110], x || [110]), so dass die Quantenpunkte entlang der y-Achse
orientiert sind. Dieser Zusammenhang ist in Abb. schematisch dargestellt.

Unter 7, polarisierter Anregung (P" # 0, P! = 0) parallel zur [110] Achse der Probe
(v = 0) kann keine zirkulare Polarisation der Quantenpunkt PL gemessen werden. Ein
analoges Verhalten lésst sich fiir Anregung mit 7, polarisiertem Licht beobachten , wobei
die Polarisationsebene des Lasers entlang der [110] Achse der Probe ausgerichtet ist. In
beiden Fallen wird jeweils einer der beiden linear polarisierten Eigenzustinde der Quan-
tenpunkte besetzt, so dass keine kohérente Uberlagerung zwischen den Zustianden auftritt,

Pe (7.7)

die eine Emission von zirkular polarisiertem Licht ermdglichen wiirde. Orientiert man da-
gegen die Polarisationsebene des Lasers parallel zur [100] beziehungsweise [010| Achse
P" =0, P! #0), so kann eine Superposition beider Zustéinde erzwungen werden, die mit
pe ~ +0.8 % zu einer nicht verschwindenden zirkularen Polarisation des PL-Signals fiihrt.
Diese Beobachtungen sind im Einklang mit den ebenfalls an CdSe/ZnSe Quantenpunkten
durchgefiihrten Untersuchungen von Astakhov et al. [Ast06] und wird durch Gl.
beziehungsweise GI. korrekt wiedergegeben.

Im Folgenden soll nun untersucht werden, wie sich die Konvertierung der linearen An-
regungspolarisation des Lasers in zirkular polarisierte Emission im externen Magnetfeld
dndert. Im Fall B # 0 gilt € # 0 und der Pseudospin S prizediert damit um den

Vektor () = [w,0,€]. Dies hat zu Folge, dass nach Gl. (7.5) die Terme T
1+(w2+Qﬁ)T2

f(Yiin, yzirk) einen Beitrag zur zirkularen Polarisation leisten und Gl. (7.7)) in ihrer ver-
einfachten Darstellung nicht mehr gilt. Weiter soll der Einfluk einer Dotierung mit Mn**

sowie

[onen untersucht werden.

Jedoch kann ohne Magnetfeld Gl. dazu genutzt werden, eine Abschétzung der Fein-
strukturaufspaltung 0; = Aw der optisch aktiven Zustéinde vorzunehmen. Nimmt man an,
dass fiir die Spinrelaxationszeit 74 > 7. und w7 > 1 gilt, so kann mit 7. & 320 ps die
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Abb. 7.1: (a) Linear-zirkular Konvertierung (LZK) fiir CdSe/ZnSe Quantenpunkte. p.
ist in Abhéngigkeit des Winkels o zwischen der Polarisationsebene des linear polarisierten
Lasers und der Orientierung der Quantenpunkte entlang der [110] Achse des Kristalls
dargestellt. Die durchgezogene Linie beschreibt eine Fitkurve an die experimentellen
Daten mit p. = Asin2a. (b) Zusammenhang zwischen Laborkoordinaten (orange) und
den Kristallachsen der Probe (grau). Die Polarisation des Lasers ist blau eingetragen (7,

Ty).

Feinstrukturaufspaltung zu 6; = —250 ueV bestimmt werden. Dieser Wert ist in guter
Ubereinstimmung mit der in Kapitel ermittelten Aufspaltung von d; ~ —230 ueV.

7.2.2 Linear-zirkular Konvertierung im longitudinalen
Magnetfeld (B||z)

Im néchsten Schritt wird die Konvertierung der linear polarisierten Anregung in zirku-
lar polarisiertes PL-Signal im externen Magnetfeld parallel zur Wachstumsrichtung der
Cdy_,Mn,Se/ZnSe Proben (Faraday Geometrie) untersucht. Abb. zeigt den gemes-
senen zirkularen Polarisationsgrad in Abhéngigkeit des Winkels a zwischen der [110]
Kristallachse und der Polarisationsebene des linear polarisierten Laserstrahls fiir Quanten-
punkte mit einer Mn®* Konzentration von 2 = 0.0 (Abb. ) und z = 0.02 ( Abb. )
Die Messungen wurden fiir Magnetfelder von B = —4T (blau), B = 0 (schwarz) und
B = +4T (rot) durchgefiihrt.

Unabhéngig vom Mn?" Gehalt der untersuchten Quantenpunkte kann mit zunehmender
magnetischer Feldstédrke eine vertikale Verschiebung der zirkularen Polarisationskurven
beobachtet werden. Fiir Quantenpunkte mit x = 0.0 bedeutet dies, dass der sinusférmige
Polarisationsverlauf im Fall B = +4T um ca. F7% gegeniiber dem Polarisationsgrad
ohne Magnetfeld verschoben ist. Die Probe mit x = 0.02 zeigt sogar eine Verschiebung
von £8.5%. Damit unterliegt die vertikale Verschiebung, die durch den fiir B # 0 nicht
verschwindenden Beitrag des Terms f (Y, Yzirk) hervorgerufen wird, beim Ubergang von
x = 0.0 auf x = 0.02 einem Vorzeichenwechsel. Dieser Wechsel erfolgt parallel zu der
in Kapitel [6] beobachteten Vorzeichenumkehr des zirkularen Polarisationsgrades und lésst
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Abb. 7.2: LZK gemessen an Cd;_,Mn,Se/ZnSe Quantenpunkten mit (a) x = 0.0, (b)
x = 0.02 fir dufere Magnetfelder von B = 0T (schwarz), B = +4T (rot) und B = —4T
(blau). Die entsprechenden Fitkurven sind als durchgezogene Linien eingezeichnet.

damit einen Zusammenhang mit dem Exziton-g-Faktor und der Zeeman-Aufspaltung der
Eigenzustiande vermuten. Mit

T w12
f(YEzn, yzirk) - +— ||
T 1+ (w2+Qﬁ> T2

1+ Q27

Yim-i‘
1+<w2+Qﬁ>T2

andert der Beitrag der intrinsischen linearen Polarisation Yj;, abhéngig von der Orien-
tierung des Magnetfeldes und dem Wert des Exziton-g-Faktors das Vorzeichen, wiahrend
der Term Y,;; eine vom Vorzeichen der Zeeman-Aufspaltung unabhéngige vertikale Ver-
schiebung der Polarisationskurven bewirkt. Da jedoch fiir beide Proben eine symmetri-
sche Verschiebung der zirkularen Polarisation fiir positive und negative Magnetfeldwerte
beobachtet werden kann, ldsst dies auf einen verschwindend geringen Beitrag der intrinsi-
schen zirkularen Quantenpunktpolarisation schlieffen. Mit Y.;., &~ 0 unterstreicht dies die
Dominanz von Yy, und damit die ausgepriagte Asymmetrie der Quantenpunkte. Weiter
weisen die Kurven fiir B # 0 eine deutliche Anderung des Polarisationsgrades abhingig
von der Polarisationsebene des Lasers auf und lassen damit auf eine zunehmende Inter-
ferenz zwischen den Eigenzustédnden schliefsen. Dies geht auch aus Tab. hervor. Hier
sind zur besseren Ubersicht sémtliche aus Gl. gewonnenen Fitparameter zusammen-
gefasst. Zusitzlich sind neben der absoluten Anderung der zirkularen Polarisation 2A
beziiglich der Polarisationsebene des Lasers und der vertikalen Verschiebung C die aus

Gl. (6.15) und Abb. (vgl. Kapitel erhaltenen Werte fiir pr angegeben.

Beim Vergleich von pg und der Konstanten C' (beide in Tab. blau dargestellt) zeigt
sich eine gute Ubereinstimmung zwischen beiden Werten. Damit kann die beobachtete
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Tab. 7.1: Parameter 2A, C' und Ay fiir Cd;_,Mn,Se/ZnSe Quantenpunkte mit x = 0.0
(oben) und x = 0.02 (unten). Zum Vergleich ist pp(B) aufgelistet (vgl. Abb. [6.6)).

z =00 || 24 [% C%l Ap [l pr(B) %]

+4T -7.0 -7.7 -6.9
—4T +6.9 8.1 +7.1
<0.1 <1 <0.1

z =002 || 24 [% C % Ap[] pr(B) %]

+4T +8.5 <3 +8.8
—4T -8.3 <3 -8.7
<0.1 1 <0.1

vertikale Verschiebung der Polarisationskurven auf einen mit steigendem Magnetfeld zu-
nehmenden Relaxationsanteil pg des zirkularen Polarisationsgrades zuriickgefiihrt wer-
den. Dies aufsert sich auch in GI. durch die Abhéngigkeit des Terms f(Yiin, Yzirk)
von der durch die Zeeman-Aufspaltung bestimmten Larmor-Prézession 2 und der Spin-
relaxationszeit 7.

Weiter tritt fir z = 0.0 und x = 0.02 in Anwesenheit eines dufseren Magnetfelds eine
Phasenverschiebung Ay der in Abb. gezeigten Polarisationskurven auf. In Tab.
ist Ap fir Magnetfelder von B = +4T angegeben. Die Phasenverschiebung des Sig-
nals wird durch den im Magnetfeld nicht verschwindenden Term ZL'TQP” aus

T 1+<w2+9‘2|)T2

Gl hervorgerufen und weist nach Gl. einen linearen Zusammenhang mit der
Zeeman-Aufspaltung der Exzitonzustinde auf. Dies duflert sich im Vorzeichenwechsel der
Phasenverschiebung beim Vergleich der undotierten Quantenpunkte und der Probe mit
2% Mn?". Dabei fillt auf, dass fiir Quantenpunkte mit = 0.02 die Phasenverschiebung
Ay trotz vergleichbarer Absolutwerte des g-Faktors um mehr als einen Faktor zwei kleiner
ist. Fiir die Phsenverschiebung Ay gilt nach Gl und Gl. tan Ap = g o< T
Im Fall kleiner Werte fiir die Phasenverschiebung ist damit Ay o T. Eine Erklarung
fiir die beobachtete Abnahme von A mit steigender Mn*" liefert eine Gegeniiberstellung
der Spindephasierungszeiten 7' fiir die untersuchten Proben. Wéhrend CdSe/ZnSe Quan-
tenpunkte eine Spindephasierungszeit von 7' ~ 290 ps besitzen, weist die mit 2% Mn?"
dotierte Probe einen mit 7" ~ 117 ps um mehr als einen Faktor zwei reduzierten Wert
aufl.

Abb.[7.3|zeigt die linear-zirkular Konvertierung fiir Quantenpunkte mit x = 0.01 fiir Anre-
gungsenergien E.,. oberhalb (Abb. [7.3h) und unterhalb (Abb.[7.3b) der ZnSe Bandkante.

Fir E... > Ez,s. kann keine Phasenverschiebung der Polarisationskurven beobachtet

LT wurde aus den in Kapitel |§I ermittelten Werte fiir 7,, und 7, bestimmt.
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Abb. 7.3: LZK gemessen an Cd;_,Mn,Se/ZnSe Quantenpunkten mit x = 0.01 fiir
Anregungsenergien F.,. oberhalb (a) und unterhalb (b) der Bandkante.

werden. Eine Dephasierung und damit eine Unterdriickung der Interferenz zwischen den
Eigenzusténden liefert dabei keine zufriedenstellende Erklédrung, da sowohl fiir B = 0
als auch fir B = 44T eine sinusférmige Abhéngigkeit des zirkularen Polarisationsgrades
von der Laserpolarisation auftritt. Dies deutet auf einen verschwindend geringen Einfluss
der Laserpolarisation entlang der [100] beziehungsweise [010] Achse des Kristallgitters
hin. Ein weiteres interessantes Merkmal weist die vertikale Verschiebung des Polarisati-
onsgrades fiir Magnetfeldwerte von +4 T auf. Trotz des in Kapitel [f] bestimmten, sehr
geringen, aber dennoch negativen Exziton-g-Faktors zeigt die Verschiebung analog zur
Probe mit z = 0.02 einen negativen beziehungsweise positiven Wert fiir negative bezie-
hungsweise positive Feldstirken. Als mogliche Ursache dafiir kommt zum einen unter
nicht resonanten Anregungsbedingungen eine scheinbar deutlich hohere Symmetrie des
Quantenpunktensembles in Betracht. Ein Indiz fiir diese Tatsache liefert die parallel zur
Zeeman-Aufspaltung geringe Feinstrukturaufspaltung 6; = hw der Eigenzustdnde. Dies
hétte jedoch zur Folge, dass fiir F.,. > Ez,s. der intrinsische zirkular polarisierte Anteil
Y.irx Uberwiegt. Unter der Voraussetzung, dass Y,;. an das Vorzeichen des Magnetfelds
gebunden ist, kann damit eine Erklarung fiir die beobachtete vertikale Verschiebung der
PL-Polarisation gefunden werden.

Abb. zeigt den Polarisationsverlauf fiir eine Energie der Laserphotonen unterhalb
der ZnSe Bandkante. Zunéchst féllt auf, das im Gegensatz zu E.,. > Ez,s. das Vor-
zeichen der vertikalen Verschiebung invertiert ist. Fiir B = +£4T kann ein Wert von
C ~ F2% ermittelt werden und ist damit im Einklang mit den aus Kapitel [] bekannten
Werten von pr. Da die Verschiebung der Polarisationskurven fiir positive und negative
Magnetfeldorientierung symmetrisch verlauft, iiberwiegt in diesem Fall die intrinsische
lineare Polarisation der Quantenpunkte. Wahrend dagegen fiir B = 0 die Amplitude der
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PL-Oszillation einen sehr kleinen Wert aufweist, zeigt sich im Vergleich zu nicht reso-
nanter Anregung eine deutlich stirkere Variation des zirkularen Polarisationsgrades fiir
B = 44T und legt damit eine ausgepragte Interferenz zwischen den Eigenzustdnden der
Quantenpunkte nahe. Fiir B = 0 und 0; < 3pueV ergibt sich wT' < 1. In diesem Fall
setzt die Spindephasierung der Ladungstréiger ein, bevor diese einen vollstdndigen Pra-
zessionszyklus durchlaufen haben und unterbindet damit kohirente Uberlagerungen der
exzitonischen Zusténde. Anders dagegen fiir B # 0. Hier gilt ab einem Magnetfeld von
etwas mehr als 1T w7 > 1. Dies ermoglicht damit eine Interferenz zwischen den Eigen-
zustdnden und somit eine Konvertierung der linearen Anregungspolarisation in zirkular
polarisiertes PL-Licht.

Weiter zeigen die Quantenpunkte mit geringer Zeeman-Aufspaltung (x = 0.01) eine im
Vergleich zu x = 0.0 und x = 0.02 deutlich erhéhte Phasenverschiebung Ay und unter-
streichen damit den Einfluss der Anregungspolarisation entlang der [100] beziehungsweise
|010] Achse des Kristallgitters fiir ein solches System. Im Fall B = +4 T kann eine Phasen-
verschiebung von Ay =~ F30° beobachtet werden. Mit dem Exziton-g-Faktor g, ~ —0.05
und einer Spindephasierungszeit T' &~ 215 ps lésst sich das Verhéltnis der Beitrage fiir
eine Orientierung der Laserpolarisation entlang der [110] und parallel zur [100] Richtung
Pl /Pt zu ca. 15% bestimmen. ITm Vergleich ergibt sich fiir die Proben mit einem Mn**
Gehalt von 2 = 0.0 und 2 = 0.02 lediglich ein Beitrag von P} /P} ~ 0.1%.

7.3 CdSe/Zn, ,Mn,Se Quantenpunkte

Die vorangegangenen Untersuchungen haben gezeigt, dass fiir Quantenpunkte mit ei-
ner verschwindend geringen Zeeman-Aufspaltung der Exzitonzustiande im Magnetfeld die
linear-zirkular Konvertierung des PL-Signals am stirksten ausgeprigt zu sein scheint.
Um dies zu bestétigen, soll an dieser Stelle ein Vergleich mit CdSe/Zn,  Mn,Se Quan-
tenpunkten erfolgen, die eine deutlich grofsere Zeeman-Aufspaltung besitzen. In Abb.
ist die zirkulare Polarisation des PL-Signals fiir Quantenpunkte mit einer nominellen
Mn?** Konzentration der ZnSe Barriere von = = 0.015 als Funktion der Orientierung des
linear polarisierten Laserstrahls dargestellt. v = 0° entspricht dabei analog zu Abb.
einer linearen Polarisation entlang der [110] Achse der Probe. Die Untersuchung wird fiir
Magnetfelder von B = 0 und B = +4 T durchgefiihrt.

Wie bei Cd;_,Mn,Se/ZnSe Quantenpunkten zeigt sich ohne Magnetfeld und einer An-
regungspolarisation parallel zur [110] beziehungsweise [110] Achse des Gitters (P! = 0,
P" # 0) keine Konvertierung der linearen Anregungspolarisation in zirkular polarisierte
PL-Emission. Dagegen beobachtet man fiir eine Laserpolarisation entlang zur [100] bezie-
hungsweise [010] Achse einen maximalen Wert der zirkularen Polarisation von p. ~ 1.2 %.
Im Gegensatz zu den Cd;_,Mn,Se/ZnSe Quantenpunkten mit vergleichbarer Mn*" Dotie-
rung kann auch im dufseren Magnetfeld keine Phasenverschiebung der Polarisationskurven
beobachtet werden. Dies ldsst den Schluss zu, dass eine Orientierung der Polarisations-
ebene entlang der [110] bezichungsweise [110] Richtung lediglich einen vernachlissigharen
Beitrag zur zirkularen Polarisation beisteuert und sich damit fiir 7" < 1 ergibt. Zwar
weisen diese Quantenpunkte im Vergleich zu den untersuchten Cd;_,Mn,Se/ZnSe Proben
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Abb. 7.4: LZK gemessen an CdSe/Zn, ,Mn,Se Quantenpunkten mit x = 0.015 fiir
B =0T (schwarz), B =+4T (rot) und B = —4 T (blau). Die entsprechenden Fitkurven
sind als durchgezogene Linien eingezeichnet.

eine wesentlich grofere Zeeman-Aufspaltung auf, doch ist aufgrund der stérkeren Mn?"
Dotierung von einer deutlich geringeren Spindephasierungszeit T' auszugehen. Nach Ka-
pitel [0 besitzen diese Quantenpunkte eine um einen Faktor vier geringere Lebensdauer als
die Cd;_,Mn,Se/ZnSe Probe mit vergleichbarem Mn?" Anteil von z = 0.02. Aus den in
Kapitel@ durchgefiihrten Untersuchungen und Uberlegungen kann die Spinrelaxationszeit
7s in der Grofenordnung der Exzitonlebensdauer angenommen werden und fithrt damit
zu einer deutlich schnelleren Spindephasierung der Ladungstriger.

Tab. 7.2: Werte von 2A, C sowie pr(B) gemessen an CdSe/Zn,  Mn,Se Quanten-
punkten mit z = 0.015 fiir B=+44T, B=—-4T und B=0T.

z=0.015 || 24 [% C %] pr(B) |%]
+4T +54.3  +55.2

—4T -04.5 -55.6

Weiter weisen die Polarisationskurven im externen Magnetfeld eine deutliche vertikale
Verschiebung auf und unterstreichen damit die Dominanz der intrinsischen Polarisation
Yiin und somit den stark asymmetrischen Charakter der Quantenpunkte. So kann fiir
Feldstdrken von +4 T eine zirkulare Polarisation des PL-Signals von mehr als p. > 50 %
beobachtet werden. Im Gegensatz dazu unterliegt die Amplitude des sinusférmigen Po-
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larisationsverlaufs mit steigendem Magnetfeld keiner wesentlichen Anderung. In Tab.
sind die entsprechenden Parameter zusammengefasst.

Ein Vergleich zwischen den aus Kapitel gewonnenen Werten fiir pg und den Fitpara-
metern aus Tab. bestitigt den Zusammenhang zwischen pr und C'. Weiter féllt auf,
dass die Amplitude der Oszillationskurven fiir B = £4 T deutlich geringer ausfallt als fiir
Cd;_,Mn,Se/ZnSe Quantenpunkte. Dies unterstreicht den bereits in Kapitel hervor-
gehobenen Aspekt, dass im Gegensatz zu Cd;_,Mn,Se/ZnSe Quantenpunkten der durch
die Zeeman-Aufspaltung bedingte Relaxationsanteil pgr den zirkularen Polarisationsgrad
mafigeblich dominiert. Vergleichbare Ergebnisse konnten auch fiir CdSe/Zn,  Mn,Se
Proben mit x = 0.032 und x = 0.053 erzielt werden.
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8 Polarisation unter Voigt-Geometrie

Im nachfolgenden Kapitel soll der Verlauf des zirkularen Polarisationsgrades p.(B) fiir die
Cd;_,Mn,Se/ZnSe Quantenpunktproben in Abhéngigkeit eines duferen Magnetfelds in
Voigt-Geometrie untersucht werden. Hierzu wird wiederum der in Kapitel [3.1.1) Abb.
dargestellte Versuchsaufbau verwendet. Zur optischen Anregung von Ladungstriagern
dient das zirkular polarisierte Licht einer GaN Laserdiode mit einer Wellenléinge von
A = 448 nm. Damit liegt die Energie der Photonen mit FE.,. ~ 2.7678eV unterhalb
der ZnSe Bandkante des Barrierenmaterials der untersuchten Proben. Die Orientierung
des Magnetfelds in Voigt-Geometrie, also senkrecht zur Wachstumsrichtung der Proben
(E 1 Z), kann hierbei durch eine um 90° verdrehte Ausrichtung des Magnetkryostaten
erreicht werden. Auch bei den nachfolgenden Experimenten werden die Proben im He-
liumbad bei einer Temperatur von etwa 1.5 K gehalten. Das Hauptaugenmerk bei die-
sen Untersuchungen liegt auf dem so genannten Hanle-Effekt, der auf Prazession der in
z-Richtung polarisierten photogenerierten Ladungstrégerspins um das dazu senkrecht ori-
entierte Magnetfeld basiert. Es zeigt sich, dass der Polarisationsgrad des zeitintegrierten
PL-Signals mit zunehmender Magnetfeldstéirke drastisch abnimmt. Lediglich fiir Quan-
tenpunkte mit einem Mn?" Gehalt von 1%, die eine besonders geringe Feinstrukturauf-
spaltung 0; und in Faraday-Geometrie einen nahezu verschwindenden Exziton-g-Faktor
aufweisen, zeigt sich abhéngig von der Orientierung des Magnetfelds und der Laserpola-
risation ein asymmetrisches Verhalten des Polarisationsgrades mit steigender Feldstarke.

8.1 Der Hanle-Effekt

8.1.1 Grundlagen

Unter dem Hanle-Effekt versteht man die Abnahme der Polarisation der Lumineszenz
durch ein von aufsen an das System angelegtes transversales Magnetfeld. Der experimen-
telle Nachweis gelang erstmals Wilhelm Hanle im Jahr 1924 anhand der Resonanzfluores-
zenz von Quecksilbergas [Han91|. Bis zur ersten Beobachtung im Festkorper vergingen
noch gut zwanzig Jahre, ehe R. R. Parson hierzu Untersuchungen an p-dotiertem GaSb
durchfiihrte [Par69].

Bedeutung fiir die moderne Festkorperphysik ultra-schneller Systeme erlangt der Hanle-
Effekt durch die Prézession photogenerierter Ladungstragerspins um das transversale
Magnetfeld B mit der Larmor-Frequenz 2, = ugg, B/h. up ist hierbei das Bohrsche
Magneton und ¢, der g-Faktor in der Probenebene. Das bedeutet, falls der zirkular pola-
risierte Laserstrahl senkrecht zum Magnetfeld steht, gilt 5'0 1B , so dass die Spinkompo-
nente S, entlang der Wachstumsrichtung der Proben periodisch mit der Larmor-Frequenz

97
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Abb. 8.1: Schematische Darstellung des Hanle-Effekts. Verwendete Parameter: g, =1,
B=1T, 7. =300ps und 7, = 1ns.

Q0 oszilliert [Mei84]. Ein solches Szenario ist in Abb. dargestellt. Durch die Rela-
xation der Ladungstragerspins 7, und aufgrund der endlichen Rekombinationsdauer der
photogenerierten Ladungstriger 7, nimmt die mittlere Spinkomponente S, mit der Zeit
ab. Die effektive Lebensdauer der Ladungstragerspins beziehungsweise die Spindepha-
sierungszeit T mehrerer Ladungstriagerspins eines Quantenpunktensembles kann damit
folgendermafen ausgedriickt werden [Mei84]:

=y (8.1)
TR i

Mit steigendem Magnetfeld vollfithrt der Ladungstragerspin S in der Zeit T 5 eine zu-
nehmende Anzahl an Préizessionen um die Richtung des externen Feldes E, wodurch
der mittlere Betrag der Komponente S, abnimmt. Nach dem Pseudospin-Modell gilt je-
doch fiir die so genannten Stokes-Parameter p. ~ S,. Damit beschreibt S, direkt die
beobachtbare zirkulare Polarisation p. des PL-Signals. Die mit der Larmor-Prazession
um das transversale Magnetfeld verbundene Zeitabhéangigkeit der Komponente S, bezie-
hungsweise des zirkularen Polarisationsgrades p. kann damit durch folgenden Ausdruck
beschrieben werden.

pe(B,t) = pocos (. t) - exp[—t/Ty] (8.2)
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Der Term exp|—t/Ty] beschreibt dabei die zeitliche Dephasierung der Ladungstrigerspins
und cos (€2, t) den von der Larmor-Prézession stammenden oszillierenden Anteil von S, ().
Die Konstante pg ist eine systemabhéngige Groéfte und spiegelt die mit der anfdnglichen
Spinorientierung 5_"0 verbundene initiale zirkulare Polarisation wieder.

Der Verlauf des zeitintegrierten Polarisationsgrades kann nun durch Integration und zeit-
liche Mittelung der Spinkomponente S, (t) erfolgen. Hierbei stellt die Rekombination der
Ladungstrager 7, eine Obergrenze dar, so dass der Anteil fiir ¢ > 7, keinen nennenswerten
Einfluss mehr auf den Polarisationsverlauf nimmt. Damit kann zur zeitlichen Mittelung
der Spinkomponente S, Gl. von t = 0 bis t — oo integriert werden und man erhéalt
fir p.(B):

pB) =22 /t:o cos (Q12) - expl—t/Ty]dt = %, (8.3)

mit p(0) = —2— |[Eps01]. Nach GL 1} erhdlt man einen Lorentz-formigen Verlauf des

1—7p/7s

zirkularen Polarisationsgrades p.(B) in Abhéngigkeit des transversalen Magnetfelds E,
dessen Breite durch den g-Faktor g, sowie die Spindephasierungszeit 7, bestimmt wird.
Damit stellt der Hanle-Effekt eine einfache Mdglichkeit dar, mittels zeitintegrierter PL-
Spektroskopie die Spindephasierungszeit 75 zu ermitteln. Bei bekanntem g-Faktor muss
hierzu lediglich der zirkulare Polarisationsgrad fiir B = 0 und die Halbwertsbreite der
Polarisationskurve B/, = ﬁ bestimmt werden. Abhéngig vom untersuchten System
variiert der Wert fiir B, zwischen 0.1 mT und wenigen Tesla [Mei84]. Umgekehrt erlaubt
Gl fiir bekannte Zeiten 7, und 7, eine Abschétzung des g-Faktors in Voigt-Geometrie.
Analog kann Gl. auch durch den in Kapitel [7.1] vorgestellte Pseudospin-Formalismus
gewonnen werden. Die zeitliche Anderung Sles effektiven Spins S kainn dllrch GL

ausgedriickt werden. Der stationére Fall %S = 0 und die Ndherung 2 1 Sy liefern dann
ebenfalls den in GI. (8.3]) gezeigten Ausdruck fiir den zirkularen Polarisationsgrad.

8.1.2 Experimentelle Ergebnisse

Abb. zeigt den experimentell bestimmten Verlauf des zirkularen Polarisationsgrades
p.(B) in Abhéngigkeit des transversalen Magnetfelds fiir Cd;_,Mn,Se/ZnSe Quanten-
punkte mit z = 0.0 (Abb. B.2h) und = = 0.02 (Abb. [8.2b). Die Messungen wurden dabei
sowohl fiir ot (schwarze Symbole) wie auch fiir o~ polarisiertes Laserlicht (rote Symbole)
durchgefiihrt.

Fiir Quantenpunkte ohne Mn?" Dotierung zeigt sich der nach Gl. erwartete Lorentz-
formige Verlauf des Hanle-Signals mit einer maximalen zirkularen Polarisation fiir B = 0
von p(0) ~ +1.1%. Mit steigender Magnetfeldstérke lasst sich fiir beide Anregungspola-
risationen eine rasche Abnahme des zirkularen Polarisationsgrades beobachten.

Die Halbwertsbreite der Hanle-Kurve betrégt lediglich B/, ~ +40mT. Aus dem theore-
tischen Verlauf geméf Gl. kann die fiir die Breite des Signals charakteristische Grofe
915 zu ca. 119 ps bestimmt werden. Nach Flissikowski et al. wird die Larmor-Prézession
eines einzelnen Ladungstrigerspins durch die Austauschaufspaltung ¢; des Quantenpunkt-
grundzustands bestimmt [Fli01]. Da jedoch bei der Untersuchung am Ensemble viele
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Abb. 8.2: Hanle-Signal gemessen an Cd; _,Mn,Se/ZnSe Quantenpunkten mit einer Mn?*+
Konzentration von (a) z = 0.0 und (b) = 0.02 fiir 0" (schwarz) und o~ polarisierte
Anregung (rot). Die durchgezogenen Kurven beschreiben den Lorentz-artigen Verlauf

nach Gl. (8.3).

Quantenpunkte mit unterschiedlicher Austauschaufspaltung zum Hanle-Signal beitragen,
héngt dessen Verlauf mafsgeblich von der Homogenitat der Quantenpunkte ab. Deshalb
ist davon auszugehen, dass die iiber d; bestimmte Spindephasierung (75 > //|d1|) nur als
unterste Grenze anzusehen ist. Im Fall von CdSe/ZnSe Quantenpunkten kann ein unterer
Wert fiir 75 unter der Annahme relativ grofer Spinrelaxationszeiten 7, > 7, abgeschétzt
werden. Dadurch wird 75 ndherungsweise durch die Exzitonlebensdauer 7, bestimmt. Mit
T5 ~ 7. = 320 ps (vgl. Kapitel , Abb. ergibt sich fiir die Obergrenze des g-Faktors
ein Wert von ca. |g, | ~ 0.4. Beim Vergleich mit dem g-Faktor unter Faraday-Geometrie
zeigt sich in Ubereinstimmung mit Kapitel , dass fiir B L 7 die Zeeman-Aufspaltung
der beiden Quantenpunktgrundzustinde lediglich eine untergeordnete Rolle spielt.
Erhoht man den Mn®" Gehalt der Quantenpunkte auf nominell 2% (Abb. ), S0 ist
eine deutliche Verbreiterung des Hanle-Signals zu verzeichnen. Im Vergleich zu reinen
CdSe/ZnSe Quantenpunkten betrigt die charakteristische Halbwertsbreite der Polarisa-
tionskurven fiir o (schwarz) und o~ polarisierte Anregung (rot) Bij ~ 1T und ist
damit in etwa 25 mal grofser. Weiter fillt auf, dass der Verlauf des zirkularen Polari-
sationsgrades nicht mehr durch GI. beschrieben werden kann. Stattdessen kann
eine gute Anpassung an die experimentellen Daten durch die Addition zweier Lorentz-
Kurven mit deutlich unterschiedlichen Werten fiir g, 7% gewonnen werden. Diese fiir den
Dephasierungsprozess der Ladungstrager relevante Gréfe kann aus dem theoretischen Ver-
lauf der Kurven bestimmt werden. Im Vergleich zu CdSe/ZnSe Quantenpunkten ergeben
sich mit g, 75 ~ 4.4ps und g, T} ~ 40.4ps deutlich geringere Werte.

Ahnliche Resultate wurden bereits von Epstein et al. |[EpsO1] an selbstorganisierten InAs
Quantenpunkten erzielt. Die Autoren kommen dabei zu dem Schluss, dass eine solche
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Abb. 8.3: Zirkularer Polarisationsverlauf fiir Quantenpunkte mit z = 0.01 in Abhén-
gigkeit der transversalen Magnetfeldstirke (é 1 Z) unter zirkular polarisierter Anregung

(07 — schwarz; 0~ — rot). Die durchgezogenen Kurven beschreiben den nach Gl. (8.4
theoretischen Verlauf der zirkularen Polarisation p..

Form des Hanle-Signals ein Indiz fiir eine biexponentielle Dephasierung der Ladungstra-
gerspins darstellt. So konnten Gupta et al. [Gup99] an CdSe Quantenpunkten mittels
Faraday-Rotation eine inhomogene Dephasierung der Ladungstragerspins mit einer mul-
tiperiodischen Larmor-Préazession beobachten. Auch die durch den Einbau von Mangan
auftretende sp-d Austauschwechselwirkung zwischen den photogenerierten Ladungstra-
gern und dem Elektronenspin der Mn?" Ionen beeinflusst mafigeblich das Dephasierungs-
verhalten. Mittels Kerr-Rotation konnte an CdMnSe/ZnSe Quantenpunkten mit einer
Mn?*" Konzentration von 2% bereits ein biexponentielles Dephasierungsverhalten der
Mn*" Spins beobachtet werden [Sch06al].

Ein iiberraschendes Ergebnis weisen dagegen Quantenpunkte mit einem nominellen Mn?*
Gehalt von x = 0.01 auf. Abb. zeigt den Verlauf des zirkularen Polarisationsgrades
der Quantenpunkt PL in Abhéngigkeit eines transversalen Magnetfelds fiir o+ (schwarz)
und o~ (rot) polarisierte Anregung. Im Gegensatz zu den Proben mit z = 0.0 und
x = 0.02 spielt der Lorentz-artige Hanle-Verlauf mit einem maximalen Wert bei B = 0
von p(0) ~ 0.6 % und einer Halbwertsbreite von ungeféhr By, ~ 190mT lediglich eine
untergeordnete Rolle. Wahrend unter ¢~ polarisierter Anregung fiir negative Magnet-
feldwerte der zirkulare Polarisationsgrad schnell auf p. = 0 abfillt, weist er fiir posi-
tive Feldstirken bis +8 T einen periodischen Verlauf auf. Bei einer Feldstiarke von etwa
B ~ 40.3T kann ein Vorzeichenwechsel der zirkularen Polarisation beobachtet werden,
die anschliefend fiir B ~ +3T einen maximalen Wert von p. ~ +1.2% erreicht. Mit
weiter steigender Feldstdrke nimmt p. ab und erfidhrt bei B &~ 46T eine erneute Vor-
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zeichenumkehr. Im Bereich zwischen B = +6T und B = +8T steigt der Wert der
zirkularen Polarisation auf p.(+87) =~ 1.1% an und diirfte ein erneutes Maximum bei
etwa B = 49T erreichen. Analog dazu weist der zirkulare Polarisationsverlauf unter
o™ polarisierter Anregung (schwarze Kurve) ein punktsymmetrisches Verhalten auf. Die
Osrzillationen des Polarisationsgrades fiir negative Magnetfeldwerte weisen ebenfalls eine
Periodizitdt von Bperioge &~ 12T auf. Fir B > 0 dagegen strebt der Polarisationsgrad
Lorentz-férmig gegen p. = 0.

Es bleibt festzuhalten, dass dieser Effekt lediglich fiir Quantenpunkte mit nahezu ver-
schwindendem Exziton-g-Faktor und einer sehr geringe Feinstrukturaufspaltung ¢; beob-
achtet werden konnte (siche Kapitel [6). Dies legt die Vermutung einer magnetfeldabhéin-
gigen Superposition der in Voigt-Geometrie linear polarisierten Eigenzusténde |7,) und
|,) nahe. Auch wenn die Ursache noch nicht im Detail verstanden ist, kénnen die expe-
rimentellen Daten in Abb. [8.3| durch das Lorentz-férmige Hanle-Signal aus Gl. und

einem periodischen Ansatz beschrieben werden:
pe = p2* - sinp(B) + H(B), (8.4)

p2%** beschreibt dabei den maximalen Wert des periodischen Anteils und der Term H(B)
entspricht dem erwarteten Hanle-Signal nach Gl. (8.3).

Um mit Gl den Verlauf der experimentellen Daten wiederzugeben, wird fiir die
Abhéngigkeit der Phase ¢ vom externen Magnetfeld phéanomenologisch ein linearer An-
satz @(B) = 2(B gewahlt. Mit dieser Annahme und einer je nach Orientierung des
Magnetfelds und der Anregungspolarisation geeigneten Wahl fiir p%*** kann der experi-

mentelle Verlauf recht gut angepasst werden. Die entsprechende Wahl der Parameter ist
in Tab. zusammengefasst.

Tab. 8.1: Wahl der Parameter ¢(B) und p%* in Abhingigkeit der Anregungspolari-

(6}
sation und der Orientierung des externen Magnetfeldes.

c",B>0|0c",B<0|0oc,B>0|0,B<0

mit: p(B) = 2B
pr =0 | p*#0 | p*#0 | pF*=0

Die durchgezogenen Linien in Abb. zeigen den nach GI. bestimmten Verlauf fiir
ot und o~ polarisierte Anregung. Mit den Parametern p(0) = +0.58 %, g7y = 60 ps,
P2 = 1.2% und 2¢ = 0.54rad - T~! ergibt sich fiir beide Anregungspolarisationen eine
gute Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten.

Diese Beobachtungen deuten somit darauf hin, dass p. sowohl polarisations- sowie magnet-
feldabhéngig ist. Durch geeignete Wahl der entlang der z-Achse projizierten Anregungs-
polarisation und des Vorzeichens des entlang der x-Achse orientierten Magnetfeldes kann

ein periodisch variierender Polarisationsverlauf des PL-Signals beobachtet werden. Im
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umgekehrten Fall scheint durch Wahl der Anregungspolarisation und der Orientierung
des Magnetfelds eine sich periodisch &ndernde Superposition der linearen Eigenzusténde
unterdriickt zu sein.

8.2 Linear-zirkular Konvertierung in Voigt-Geometrie

Der periodische Charakter des zirkularen Polarisationsgrades der Quantenpunkt PL durch
Superposition der in Voigt-Geometrie linear polarisierten Eigenzusténde kann auch unter
linear polarisierter Anregung beobachtet werden. Hierbei wird analog zu Kapitel[7] die Po-
larisationsebene des linear polarisierten Laserstrahls schrittweise um den Winkel o gegen-
tiber der [110] Achse des Kristallgitters verdreht (vgl. Abb. und jeweils die zirkulare
Polarisation des PL-Signals bestimmt. Analog zu den Ergebnissen aus Kapitel [7.2] - mit
einem externen Magnetfeld in Faraday-Geometrie — kann im Fall transversaler Magnet-
felder eine vom Anregungswinkel abhéngige Variation des zirkularen Polarisationsgrades
durch Superposition der Eigenzustinde beobachtet werden.

Abb. zeigt den Verlauf des zirkularen Polarisationsgrades der Quantenpunkt PL in
Abhéngigkeit der Orientierung des linear polarisierten Anregungslasers fiir unterschiedli-

a[’]
0 60 120 180 240 300 360

I I I I I I 1 1 1 1 1 1 1
0 60 120 180 240 300 360 0 60 120 180 240 300 360

o] a [7]

Abb. 8.4: Linear-zirkular-Konvertierung des PL-Signals fiir Quantenpunkte mit x = 0.01
und einem transversalen Magnetfeld von (a) B =0, B = £3T, (b) B = £6T und (c)
B =48T.
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che Magnetfeldstéarken. In Anlehnung an die Untersuchungen in Faraday-Geometrie weist
der zirkulare Polarisationsgrad eine von der Polarisationsebene des Laserstrahls abhéangi-
gen sinusférmige Variation auf. Die durchgezogenen Linien reprasentieren Fitfunktionen
mit

Pe = posin (2a + @) + poss(B). (8.5)

Hierbei bezeichnet p,ss(B) die vertikale Verschiebung und p, die Amplitude der beob-
achteten Oszillation. Der Winkel « kennzeichnet die Orientierung der Polarisationsebene
des linear polarisierten Laserlichts. Fiir o = 0 ist der Laser entlang der [110] Achse des
Kristallgitters polarisiert, wiahrend fiir o« = 45° eine Orientierung des elektrischen Fel-
des entlang der [010] Achse und fiir @ = 90° parallel zur [110] Richtung vorliegt (vgl.
Abb. [7.1)).

Fir B = 0 kann das Maximum des zirkularen Polarisationsgrades fiir eine Laserpo-
larisation entlang der [010] beziehungsweise [100] Achse des Kristallgitters beobachtet
werden. Wie Abb. zeigt, tritt mit steigenden Magnetfeldwerten eine Verschiebung
dieser Orientierung beziiglich des Kristallgitters abhéngig vom Vorzeichen des externen
Magnetfelds auf. So zeigt sich fiir B = 43T eine Verschiebung entgegen dem Urzeiger-
sinn ausgehend von [010] in Richtung der [100] Achse, beziehungsweise von [100] nach
[110]. Zudem nimmt p,s; mit steigendem Magnetfeld zu und erreicht fiir B = 43T einen
Wert von porp ~ %pg, so dass der zirkulare Polarisationsgrad unabhéngig von der Ori-
entierung der Anregungspolarisation stets positive Werte (p.(+37) > 0) aufweist. Fiir
eine entgegengesetzte Ausrichtung der magnetischen Feldstiarke (B = —3T) zeigt sich ein
analoges Verhalten mit umgekehrtem Vorzeichen. Das bedeutet p. nimmt negative Werte
an (p. < 0) und die Verschiebung des Maximums erfolgt im Uhrzeigersinn von [010] in
Richtung der [110] Achse, beziehungsweise ausgehend von [100] nach [110] (vgl. Contour-

Graphik in Abb. 8.4h).

Beim Vergleich des Polarisationsgrades fiir B = £3 T mit dem Verlauf des Hanle-Signals
aus Abb. stellt man fest, dass dieser im Fall ¢~ polarisierter Anregung ebenfalls fiir
B = +3T einen maximalen Wert aufweist. Analog verhélt es sich mit dem Maximum
des negativen Polarisationsgrades fiir B = —3 T und o™ polarisiertem Laserlicht. In bei-
den Fallen ist die vertikale Verschiebung p,¢; der gemessenen Polarisationskurven gerade
halb so grof wie der unter o™ beziehungsweise o~ polarisierter Anregung beobachtete
Wert des zirkularen Polarisationsgrades. Anders ausgedriickt, verkorpert damit porr ge-
rade die Uberlagerung des unter o+ und ¢~ Anregung gemessenen periodischen Anteils
der zirkularen Polarisation aus Abb. und entspricht damit, dhnlich den in Kapitel [§]
bestimmten Werten von pg, dem im Fall unpolarisierter Laseranregung zu erwartenden
zirkularen Polarisationsgrad:

(2" (B) + 07 (B)) (8.6)

DN | —

Pofi(B) =

Der jeweils obere Index bezeichnet dabei die Polarisation des Laserlichts.
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Um diesen Zusammenhang mit dem in Abb. 8.3 beobachteten Verlauf des Hanle-Signals
zu verdeutlichen, wird die linear-zirkular Konvertierung des PL-Signals zuséatzlich fiir
Magnetfeldstérken von B = £6T (Abb. 8.4b) und B = £8T (Abb. [8.4k) untersucht.
Fiir B = 46T konnte in Abb. unabhéngig von der zirkularen Anregungspolarisation
o* keine zirkulare Polarisation beobachtet werden. Fiir ¢~ polarisiertes Laserlicht und
B = 46T weist der periodisch variierende Beitrag der Polarisation eine Vorzeichenumkehr
auf und im Fall " polarisierter Anregung ist das Lorentz-formige Hanle-Signal bereits
auf p. ~ 0 abgefallen.

Entsprechendes gilt auch fiir die entgegengesetzte Polarisation des Lasers im Fall B =
—6T, so dass eine Uberlagerung von ot und o~ polarisiertem Laserlicht zu keiner effekti-
ven Polarisation der Quantenpunkt PL fiihren sollte. In Abb. 8.4b dufert sich dies durch
den Wert der vertikalen Verschiebung, der fiir B = £6 T in Einklang mit Gl. den
Wert p,rs ~ 0 annimmt.

Ein analoges Verhalten lésst sich auch fiir Magnetfelder von B = £8 T beobachten. Der
periodische Beitrag des in Abb. gezeigten Polarisationsverlaufs niahert sich dabei unter
geeigneter zirkular polarisierter Anregung seinem maximalen Wert an. Fiir 6~ polarisierte
Anregung betrigt die PL-Polarisation p? (+87) ~ —1.1% beziehungsweise pZ" (+87T") ~
0 unter ot Polarisation. Entsprechend ergeben sich fir B = —8T Polarisationswerte
von p? (=8T) ~ 0 und p? (—=8T) ~ +1.3%. Die hier beobachtete Abweichung der
Polarisationswerte fiir positive und negative Magnetfeldwerte konnen auf eine in dieser
Grofsenordnung limitierte Messgenauigkeit zuriickgefiihrt werden. Vergleicht man den
nach Gl aus diesen Daten bestimmten Wert der vertikalen Verschiebung, mit den
fir B = 48T in Abb. gezeigten Polarisationskurven, so ist auch hier eine sehr
gute Ubereinstimmung festzustellen. Der aus Abb. ermittelte Wert fiir p,sy betragt
poff(:l:ST) ~ 0.6%.
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9 Optische Wechselwirkung von
Quantenpunkten

Halbleiterquantenpunkte werden in der Literatur als voneinander unabhéngige quan-
tenmechanische Systeme behandelt. Diese Annahme basiert dabei auf der Tatsache,
dass mittels MBE-Wachstum generierte Quantenpunkte typischerweise eine Flachendichte
in der GroRenordnung < 10" em=2 oder < 102 cm~? aufweisen. Ein Vergleich zwi-
schen dem sich daraus ergebenden mittleren Abstands einzelner Quantenpunkte eines
Ensembles und dem Bohr-Radius der Exzitonen lésst die Annahme unabhéngiger Na-
noobjekte fiir gerechtfertigt erscheinen. Da Dank des technologischen Fortschritts diese
Jkiinstlichen Atome* relativ einfach herzustellen sind, werden seit Jahren grofte Anstren-
gungen unternommen, eine Kopplung zwischen zumindest zwei Quantenpunkten zu rea-
lisieren. Motiviert werden diese Forschungsaktivitdten durch die Idee der Entwicklung
neuartiger Halbleiterbauelemente zur optischen und elektronischen Informationsverar-
beitung. So gelang es in letzter Zeit einigen Forschergruppen verschiedene Arten von
Wechselwirkungen zwischen Quantenpunkten zu beobachten beziehungsweise zu realisie-
ren [Bay01, [Quy03], Kre05, [Lya05], Lee05al [Sti06l [Pet05], deren Reichweite sich auf einige
wenige Nanometer beschrankt. Fir optisch induzierte Wechselwirkungen erscheint der
gezielte Einbau der Quantenpunkte in einen Mikroresonator als recht vielversprechender
Ansatz. Auf diesem Forschungsgebiet konnte in den letzten Jahren bereits eine starke
und schwache Wechselwirkung [Rei04], [(Obe04] zwischen dem exzitonischen Signal eines
einzelnen Quantenpunkts und der ihn umgebenden Mikrokavitét sowie superlineare Emis-
sionseffekte! [Ren06al, [Rei06] fiir verschiedene Materialsysteme beobachtet werden. Alle
diese Beobachtungen jedoch basieren auf der Annahme von zunéchst voneinander unab-
héngigen nulldimensionalen Systemen.

Nach R. H. Dicke |Dich4| kann jedoch ein spontan emittierendes System von Teilchen
nicht als unabhéngig betrachtet werden, da die Teilchen, beispielsweise Atome oder Mole-
kiile, durch ihr gemeinsames Strahlungsfeld einer Wechselwirkung unterworfen sind. Die
verdnderte Abstrahlcharakteristik solcher Systeme ist unter dem Namen ,Superradiance*
und ,Subradiance* bekannt. Im Laufe der Zeit gelang der experimentelle Nachweis an
atomaren Systemen [Skr73, [Pav85, [DeV96| und im Jahr 2005 auch an polymeren Nano-
strukturen [Bar05|. Jedoch blieb zunéchst die Frage offen, ob auch inhomogen verbreiterte
Festkorpersysteme wie Quantenpunkte einer Wechselwirkung {iber das gemeinsame Strah-
lungsfeld unterliegen kénnen [Jod74) [Sha00, [Par05]. Erst kiirzlich wurden experimentelle
Daten an ZnO [Zha06] und CdSe Quantenpunkten [Sch07a] veréffentlicht, die eine sol-
che Strahlungskopplung nahe legen. Beide Arbeitsgruppen beobachteten dabei im Fall

17.B. ,Lasing“ vereinzelter Quantenpunkte
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einer kooperativen Kopplung der Quantenpunkte eine deutlich erhchte Abstrahlcharakte-
ristik und damit verbunden eine Abnahme der exzitonischen Lebensdauer. Anhand von
CdSe Quantenpunkten konnte die spektrale Abhéngigkeit der Wechselwirkung von der
optischen Anregungs- und Detektionsenergie nachgewiesen werden. Weiter zeigte sich
durch die gezielte Reduktion der Anzahl an Quantenpunkten, dass die Reichweite einer
solchen optischen Interaktion im Bereich der emittierten Wellenldnge liegt und damit die
Austauschwechselwirkung zwischen den Teilchenwellenfunktionen um einige Grofenord-
nungen ibertrifft [Sch07a].

Im folgenden Kapitel soll nun der Frage nachgegangen werden, inwiefern semimagneti-
sche Quantenpunkte ebenfalls Anzeichen einer kollektiven Emission aufweisen konnen,
trotz einer im Vergleich zu reinen CdSe Quantenpunkten erhohten nicht strahlenden Re-
kombinationsrate der photogenerierten Ladungstrager aufgrund eines Auger-artigen Ener-
gietransfers auf das Mn** System. Hierzu wird die Lebensdauer in Abhingigkeit der Zahl
der angeregten Quantenpunkte sowie der Anregungs- und Detektionsenergie untersucht.
Die Versuchsanordnung sowie die Funktionsweise der zur Detektion des zeitaufgelosten
PL-Signals verwendeten Streak-Kamera sind in Kapitel [3.2] erlautert.

9.1 PL-Dynamik der CdMnSe/ZnSe Quantenpunkte

Zum Nachweis einer moglichen Wechselwirkung von Quantenpunkten muss die Zerfalls-
rate, also die Lebensdauer der Exzitonen, in Abhéngigkeit der Zahl N an optisch ange-
regten Quantenpunkten untersucht werden. Nach Shahbazyan et al. sowie Scheibner et
al. sollte die Stérke einer moglichen Strahlungskopplung zwischen benachbarten Quan-
tenpunkten mafgeblich durch deren Anzahl bestimmt werden [Sch07al, [Sha00].

Den einfachsten Weg diesen Nachweis zu erbringen, stellt eine schrittweise, mechanische
Wegnahme von einzelnen Quantenpunkten des Ensembles dar. Dies kann durch eine litho-
graphische Strukturierung der Probenoberfliche erreicht werden. Dabei werden mittels
nasschemischer Atzverfahren (vgl. Kapitel Mesen unterschiedlicher Grofte und ei-
ner abnehmenden Zahl an Quantenpunkten realisiert. Eine zunehmende Miniaturisierung
der Probenstruktur bedingt jedoch eine deutliche Intensitdtsabnahme des zeitintegrierten
PL-Signals. Um dieses Problem zu umgehen und zum Zweck einer statistischen Mitte-
lung werden Mesen einer bestimmten Kantenlénge in einer gitterartigen Struktur zu so
genannten ,Multi-Mesen-Feldern“ oder , Multi-Mesa-Arrays“ (MMA) mit einer Grofe von
100 pm x 100 pm zusammengefasst. Auf diese Weise kann man MMAs mit einer Mesen-
grofse von 500 nm bis hinunter zu 60 nm herstellen. Der gegenseitige Abstand der einzelnen
Mesen? betrigt dabei stets 1 ym und ist damit deutlich kleiner als der Durchmesser des
zur Anregung verwendeten Laserspots (/= 60nm), so dass ein Ensemble von Mesen vom
Lasertrahl beleuchtet wird. Als Beispiel sind in Abb. Ausschnitte der elektronen-
mikroskopischen Aufnahmen zweier MM As mit 500 nm und 80 nm groften Mesen gezeigt.
Zunéchst soll die Exzitonlebensdauer von Cd;_,Mn,Se/ZnSe Quantenpunkten mit = =
0.0, z = 0.01 und = = 0.02 untersucht werden. Die Anregungsenergie des verwendeten
Titan-Saphir Lasersystems betrigt dabei E,,. = 2.786 eV und liegt damit unterhalb der

2Damit enthélt ein MMA 101 x 101 einzelne Mesen der gleichen Grofe.
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Abb. 9.1: (a) Elektronenmikroskopische Aufnahme eines MMA mit 80 nm und 500 nm
grofsen Mesen mit einem gegenseitigen Abstand von 1pum. (b) Dynamik des PL-Signals
gemessen am unstrukturierten Bereich der Proben fiir Cd;_,Mn,Se/ZnSe Quantenpunkte
mit x = 0.0 (schwarz), z = 0.01 (blau) und z = 0.02 (rot). (c) Exzitonlebensdauer
fiir Quantenpunkte mit x = 0.0, x = 0.01 und x = 0.02 in Abhéngigkeit der MMA
Mesenfiache. Die Anregungsenergie liegt unterhalb der ZnSe Bandkante (Fepe < Eznse)-

Alle Messungen wurden am Maximum der Intensitét des zeitintegrierten PL-Spektrums
durchgefiihrt (siehe Abb. [5.1).

ZnSe Bandkante von FEyz,s. ~ 2.82eV fir T = 2K. Abb. 0.Ip zeigt den zeitlichen
Verlauf des PL-Signals fiir Quantenpunkte mit unterschiedlichem Mn*T Gehalt jeweils
am Intensitdtsmaximum des zeitintegrierten Spektrums (vgl. Abb. ) fiir 100 pm grofe
Mesen. Da der Durchmesser des Laserspots deutlich kleiner als die Kantenldnge dieser
Mesen ist, kann dieser Bereich der Probe im Vergleich zu den MMAs als unstrukturiert
bezeichnet werden. Mit steigender Mn?* Konzentration tritt eine deutliche Abnahme der
Exzitonlebensdauer auf. Die Lebensdauern betragen 7. = 350420 ps, 7. = 220420 ps und
7, = 130 & 20 ps fiir Quantenpunkte mit z = 0.0, z = 0.01 und z = 0.02. Ublicherweise
wird die Abnahme der Lebensdauer mit steigendem Mn*' Gehalt in der Literatur mit
einem Auger-ahnlichen nicht strahlenden Energietransfer auf das Mn*" System erklért
[SeuOlal. Dieser zusétzliche Rekombinationsprozess scheint zunédchst kontraproduktiv
zu einer moglichen strahlungsbedingten Wechselwirkung der Quantenpunkte. Um zu
klaren, ob nun nicht strahlende Kanéle oder doch eine Strahlungskopplung benachbarter
Quantenpunkte fiir die beobachtete Anderung der Rekombinationsrate semimagnetischer
Quantenpunkte verantwortlich ist, muss die Zahl der optisch anregbaren Quantenpunkte
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Abb. 9.2: (a) Schematische Darstellung des Energie- und Polarisationstransfers zwischen
den photogenerierten Ladungstrigern und dem Mn*" System. (b) Zeitintegrierte PL-
Intensitét pro effektiv angeregte Mesenflache fiir Quantenpunkte mit x = 0.02.

reduziert und die entsprechenden Lebensdauern bestimmt werden.

Abb. zeigt den Verlauf der exzitonischen Lebensdauer fiir Quantenpunkte mit x = 0.0,
x = 0.01 und z = 0.02 in Abhéngigkeit der Mesengrofse der untersuchten MMAs und da-
mit auch als Funktion der Quantenpunktanzahl. Fiir alle untersuchten Proben steigt die
Lebensdauer mit abnehmender Kantenldnge der Mesen deutlich an. Beim Vergleich des
Quantenpunktensembles und dem MMA mit 60 nm grofsen Mesen kann fiir CdSe/ZnSe
Quantenpunkte eine Zunahme der Lebensdauer von ca. 110 ps beobachtet werden. Die-
ses Phanomen wurde kiirzlich als kollektive Emission des Quantenpunktensembles in-
terpretiert [SchO7a]. Erwéhnenswert ist dabei die Tatsache, dass im Gegensatz zu den
Messungen von Scheibner et al., die unter quasi beziehungsweise strikt resonanten Anre-
gungsbedingungen durchgefiihrt wurden, die Beobachtung aus Abb. bereits fiir eine
Anregungsenergie von FE.,. = 2.786eV, also gerade unterhalb der ZnSe Bandkante, auf-
tritt. Interessanterweise weisen Quantenpunkte mit einer Mn?" Konzentration von 1%
sogar eine Anderung der Exzitonlebensdauer von 180 ps zwischen dem Ensemble und den
60nm Mesen auf und ist damit im Vergleich zur CdSe/ZnSe Probe um einen Faktor 1.6
erhoht. Ein dhnliches Verhalten kann fiir x = 0.02 beobachtet werden. Hier dndert sich
die Lebensdauer beim Ubergang vom Ensemble zu kleinen Mesen sogar um das 1.9-fache
des Wertes, der fiir Quantenpunkte ohne Mn*" Dotierung gemessen werden konnte.

Der Einbau von semimagnetischen Storstellen in die Gittermatrix der Quantenpunkte
fithrt demnach verglichen mit den 60nm grofsen Mesen zu einer deutlichen Abnahme
der Lebensdauer des Quantenpunktensembles. Waére hierfiir allein der nicht strahlende
Energietransfer auf das Mn*" System verantwortlich, so wiirde dies aufgrund des starken
Anstiegs der Lebensdauer mit abnehmender Mesengrofse bedeuten, dass die nicht strah-
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lenden Kanéle zunehmend an Einfluss verlieren. Als Konsequenz daraus miisste jedoch die
zeitintegrierte PL-Intensitat pro Quantenpunkt mit abnehmender Mesengrofse zunehmen.
Abb. zeigt die zeitintegrierte Intensitat pro effektiv bestrahlter Fliache als Funktion
der Mesengrofe fiir Quantenpunkte mit 2% Mn*T. Fiir Mesen grofer als 300 nm ist die
Intensitat zundchst konstant. Im Gegensatz zur obigen Schlussfolgerung nimmt die In-
tensitdt pro Flache jedoch mit abnehmender Mesengrofe deutlich ab. Damit kann der
nicht strahlende Energietransfer als dominanter Effekt fiir die beobachtete Anderung von
7, ausgeschlossen werden. Zudem ist auch fiir Mesen mit unterschiedlicher Grofe stets
ein konstantes Verhéltnis zwischen der Anzahl an Quantenpunkten und den Mn?** Ionen
zu erwarten. Von diesem Standpunkt aus gesehen sollte allein durch nicht strahlende Re-
kombinationskanile keine Verdnderung der Exzitonlebensdauer fiir unterschiedlich grofse
Mesen beobachtet werden konnen.

Dies lasst wiederum den Schluss zu, dass auch semimagnetische Quantenpunkte starke In-
dizien einer Strahlungskopplung zwischen benachbarten Quantenpunkten aufweisen. Der
unstrukturierte Teil der Proben enthélt dabei sehr viele benachbarte Quantenpunkte, die
bei gleicher spektraler Lage emittieren und somit iiber ihr Strahlungsfeld miteinander in
Wechselwirkung treten kénnen. Reduziert man nun die Mesengrofe und damit die Zahl
der optisch angeregten Quantenpunkte, so sinkt auch die Wahrscheinlichkeit einer Kopp-
lung. Mit einer Quantenpunktdichte von ca. 10'!'cm™2 enthalten 60nm grofe Mesen
lediglich drei bis vier Quantenpunkte, so dass die Kopplungswahrscheinlichkeit benach-
barter Quantenpunkte in diesen Mesen aufterordentlich gering ausféllt und diese damit als
unabhéngig voneinander emittierende Objekte betrachtet werden koénnen [Sch(7a]. Da-
mit kann der Beitrag der Auger-Rekombination an der Anderung der Exzitonlebensdauer
mit steigendem Mn?" Gehalt anhand der 60 nm MMAs bestimmt werden. Fiir Quanten-
punkte mit 1% Mn*" ist eine Abnahme der Lebensdauer um etwa 60 ps im Vergleich zu
CdSe/ZnSe Quantenpunkten direkt auf einen nicht strahlenden Energietransfer zuriick-
zufithren. Quantenpunkte mit x = 0.02 weisen dagegen eine dementsprechend starkere
Variation der Lebensdauer von ca. 120 ps aufgrund der vermehrten nicht strahlenden
Rekombinationskanéle auf.

Die eben diskutierten Beobachtungen legen demnach eine durch den Einbau von Mn?"
verstéirkte Strahlungskopplung der Quantenpunkte in grofen Ensembles nahe. Abb.
zeigt die schematische Darstellung eines moéglichen Prozesses, bei dem einige der photo-
generierten Elektron-Loch Paare ihre Energie auf das Mn*" System iibertragen. Dabei
wird nach Nawrocki et al. [Naw95| neben der Energie auch der Drehimpuls der Ladungs-
trager transferiert. Als Konsequenz daraus sollten semimagnetische Quantenpunkte dann
eine deutlich hohere Vorpolarisation besitzen als undotierte CdSe/ZnSe Proben. Die Zahl
der Quantenpunkte, die identische Spinzustédnde besetzen und damit die gleiche Polarisa-
tion des PL-Signals aufweisen, ist somit erhoht. In der Tat konnte fiir die untersuchten
semimagnetischen Quantenpunkte und einer Anregungsenergie unterhalb der ZnSe Band-
kante eine deutlich erhohte lineare Polarisation zwischen 5 % und 6 % beobachtet werden.
Im Vergleich dazu liegt die lineare Polarisation des CdSe/ZnSe Quantenpunktensembles
lediglich bei etwa 1 % bis 2 %. Der Verlust der Polarisation und damit der Spininformation
wurde bereits an CdSe/ZnSe Quantenpunkten als moglicher Grund fiir eine Aufhebung
der Strahlungskopplung im Falle der nicht resonanten Anregung identifiziert [Sch07al.
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9.2 Modell: Funktionale Abhangigkeit von
Lebensdauer und Mesengrofse

Die in Abb. gezeigte Anderung der exzitonischen Lebensdauer kann unter Beriick-
sichtigung der Rekombinationsrate der iiber das gemeinsame Strahlungsfeld wechselwir-
kenden Quantenpunkte und der Zerfallsrate nicht koppelnder Quantenpunkte beschrieben
werden. Unter Einbeziehung des nicht strahlenden Energietransfers auf das Mn*" System
nimmt die gesamte Rekombinationsrate folgende Form an:

1 Qe  1-0Q(a)
Tr(a) T . + Toe + Ymn (91)

7,(a) beschreibt dabei die von der Mesenfliche a abhéngige Lebensdauer der Exzitonen.
Y steht fiir die Rekombinationsrate durch nicht strahlende Prozesse, die im Fall der
semimagnetischen Proben vom Energietransfer auf das Mn?" System dominiert wird. 7,
und 7, sind die strahlenden Rekombinationszeiten der iiber das Strahlungsfeld gekoppel-
ten und ungekoppelten Quantenpunkte. Hierbei ist eine Gewichtung der entsprechenden
Rekombinationsraten mit )(a) beziehungsweise 1 — Q(a) nétig. Von der Gesamtzahl
der Mesen mit mindestens einem Quantenpunkt beschreibt ()(a) dabei den Anteil jener
Mesen, welche zwei oder mehr iiber das Strahlungsfeld wechselwirkende Quantenpunkte
enthalten:

P(n>2,a) _ 1-P(0,a) - P(1,a)

Q(a) = P(l,a) + P(n>2,a) 1- P(0,a) (9:2)

P(n,a) beschreibt die Wahrscheinlichkeit n gekoppelte Quantenpunkte in einer bestimm-
ten Fliche a (Mesa) vorzufinden. Diese Wahrscheinlichkeit soll im Folgenden als Poisson-
Verteilung mit dem Erwartungswert pf,p - a angenommen werden [Sch07b]:

(Pzgp ~a)"
n!

P(n,a) = exp [—pgp - al - (9.3)

pop reprasentiert dabei die effektive Flichendichte der optisch wechselwirkenden Quan-
tenpunkte. Im Vergleich zur tatsdchlichen, durch das MBE- Wachstum bedingten Fla-
chendichte von pgp =~ 10" cm™ sollte pf,p einen deutlich geringeren Wert aufweisen,
da lediglich benachbarte Quantenpunkte mit identischer Grundzustandsenergie mitein-
ander in Wechselwirkung treten kénnen [Sch07b]. Aufgrund der Grofenverteilung der
Quantenpunkte des Ensembles und der dadurch bedingten inhomogenen Verbreiterung
des PL-Signals, kann die effektive Dichte pfp durch Vergleich der Halbwertsbreite des
Ensembles I'p mit der eines einzelnen Quantenpunkts I's abgeschétzt werden (vgl. Ka-
pitel , Abb. . Man erhalt mit pf,p = ;—Zpr ~ 0.01pgp einen um etwa zwei
Grofkenordnungen reduzierten Wert fiir die effektive Dichte pf,p. Abb. zeigt P(n,a)
als Funktion der Mesengrofe a fiir n = 0, n = 1 und n > 2. Fiir alle drei Kurven wird
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Abb. 9.3: (a) Wahrscheinlichkeit P(n,a) fiir n = 0 (schwarz), n = 1 (blau) und n > 2
potentiell gekoppelte Quantenpunkte in Abhéngigkeit der Mesengrofe a fiir eine Quan-
tenpunktdichte pf)p = 10° um=2. (b) Verlauf der Lebensdauer 7,(a) (durchgezogene Li-
nien) und Q(a) (gestrichelte Linien) fiir Quantenpunktdichten von p)p (schwarz), 0.1-p)p
(blau) und 10-pf,p (rot). Verwendete Werte: 7, = 400 ps, 7. = 250 ps, Yarm = 5-107 ps~*.

dabei eine effektive Quantenpunktdichte von pfp = 10° pm~—2 angenommen. Weiter sind
der entsprechende Verlauf von )(a) und der Lebensdauer 7,(a) nach Gl. fiir Quan-
tenpunktdichten von pfp = 107 um=2, 0.1 - p)p und 10 - pfp dargestellt (Abb. )
Hierbei wurden folgende Werte fiir 7., 7,,. und 7z, verwendet: 7. = 250 ps, 7, = 400 ps
und Y =5 - 1074 ps™h.

Gemeinsam mit GI. und GI. kann GI. dazu verwendet werden, die mit ab-
nehmender Mesengréfe beobachtete Anderung der Lebensdauer 7, zu beschreiben (durch-
gezogene Linien in Abb. . Ein zu den experimentellen Daten guter Fitverlauf konnte
mit Yarm ~ 0.0003ps~! und yaz, ~ 0.0006 ps~! fiir Quantenpunkte mit einer Mn*" Kon-
zentration von 1% beziehungsweise 2% gefunden werden. Die Lebensdauer der unge-
koppelten Quantenpunkte ergibt sich fiir alle untersuchten Proben jeweils im Bereich
470ps < Tne < 490ps. Dies ist in guter Ubereinstimmung mit dem fiir CdSe/ZnSe
Quantenpunkte gemessenen Wert eines 60 nm Multi-Mesa-Feldes und verdeutlicht damit
den unabhéngigen Charakter dieser Nanostrukturen. Folgerichtig konnte fiir die Probe
ohne Mn*" Dotierung eine Lebensdauer 7. der optisch wechselwirkenden Quantenpunkte
in der Grofenordnung der Lebensdauer des unstrukturierten Ensembles gefunden wer-
den. Mit steigendem Mn*" Gehalt der Quantenpunkte ergaben sich fiir 7. Werte von
7. = 260 ps (x = 0.01) beziehungsweise 7. = 160ps (z = 0.02), die im Vergleich zu den
Lebensdauern des Ensembles leicht erhoht erscheinen. Dies erlaubt eine Abschitzung des
nicht strahlenden Energietransfers auf das Mn?* System. Beitréige in der Grokenordnung
von 16 % fiir x = 0.01 und lediglich 8.8 % fiir x = 0.02 kennzeichnen damit die Strah-
lungskopplung zwischen benachbarten Quantenpunkten als den dominierenden Faktor des
Rekombinationsprozesses.
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Ein weiteres Indiz fiir eine Wechselwirkung der Quantenpunkte {iber ihr gemeinsames
Strahlungsfeld liefert die effektive Dichte gekoppelter Quantenpunkte. Fiir CdSe/ZnSe
Quantenpunkte ohne Mn?" Dotierung betrigt Pop = O - 10° cm™2 und entspricht damit
bei einem auf ca. 60 um fokussierbaren Laserstrahl einer optischen Anregung von in etwa
1.4 -10° Quantenpunkten. Im Vergleich dazu besitzt die Probe mit 2% Mn?*" eine um
einen Faktor zwei erhdhte effektive Dichte von pfyp ~ 110" cm™2.

9.3 Spektrale Abhangigkeit der Strahlungskopplung

Es ist zu erwarten, dass die Strahlungskopplung benachbarter Quantenpunkte aufgrund
der inhomogenen Verbreiterung des zeitintegrierten PL-Signals am Intensitdtsmaximum
am stiarksten ausgepragt ist. An diesem Punkt des Spektrums, der die hochste Strah-
lungsdichte aufweist, emittieren demnach die meisten Quantenpunkte mit im Rahmen
ihrer Linienbreite iibereinstimmender Energie. Somit ist die Wahrscheinlichkeit fiir eine
mogliche Kopplung spektral identischer Quantenpunkte iiber das gemeinsame Strahlungs-
feld in diesem Bereich deutlich erh6ht. Links und rechts des Intensitdtsmaximums nimmt
die Zahl der im gleichen spektralen Bereich emittierenden Quantenpunkte deutlich ab
und somit sollte eine mégliche Wechselwirkung stark reduziert sein. Beim Vergleich der
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Abb. 9.4: (a) Zeitintegriertes PL-Signal fiir semimagnetische Quantenpunkte mit z =

0.01 und einem Intensitdtsmaximum bei B =~ 2.60eV. Die Pfeile markieren drei ver-

schiedene spektrale Positionen mit F < Ei™ (L), E = E (C)und £ > E™ (H). (b)

max max max

Zeitliche Entwicklung des PL-Signals an den spektralen Positionen L, C' und H gemessen
am Quantenpunktensemble (schwarz) und 60 nm grofen Mesen (blau).
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zeitlichen Entwicklung des PL-Signals des unstrukturierten Quantenpunktensembles und
Feldern mit kleinen Mesen ist zu erwarten, dass der Unterschied der beobachteten Ex-
zitonlebensdauern 7, deutlich abnimmt, je weiter man sich vom spektralen Bereich des
Intensitidtsmaximums entfernt. Fiir CdSe/ZnSe Quantenpunkte ohne Mn*" Dotierung
konnte eine Anderung der Lebensdauer beim Ubergang vom Ensemble zu kleinen Mesen
lediglich am Punkt des maximalen Strahlungsfelds, also am Maximum der zeitintegrierten
Intensitdt beobachtet werden. Links und rechts dieses Punktes weisen die Lebensdauern
des Ensembles im Vergleich zu MMAs mit 60 nm grofen Mesen keinen messbaren Unter-
schied in der Lebensdauer auf [Sch07a]. In Abb. ist die spektrale Abhéngigkeit der
Strahlungskopplung fiir semimagnetische Quantenpunkte mit x = 0.01 gezeigt.

Der zeitliche Verlauf des PL-Signals ist fiir drei verschiedene spektrale Positionen L, C'
und H dargestellt. Vergleicht man das Signal der unstrukturierten 100 gm Probenober-
fliche (schwarz) mit dem zeitlichen Abfall der PL-Intensitét eines 60 nm MMAs (blau),
so erkennt man eine von der spektralen Position unabhéngige Zunahme der Exziton-
lebensdauer fiir kleine Mesen. Im Gegensatz zu undotierten CdSe/ZnSe Quantenpunkten
lasst dies den Schluss zu, dass eine mogliche Strahlungskopplung in semimagnetischen
Quantenpunkten nicht lediglich auf den spektralen Bereich des Intensitdtsmaximums be-
schrankt ist. Dies kann auf den in Kapitel ermittelten grofieren Wert der effektiven
Dichte pfp zurtickgefiihrt werden.

9.4 Temperaturabhangigkeit und nicht resonante
Dynamik

Ein weiterer Fingerzeig fiir eine Beeinflussung der Strahlungskopplung semimagnetischer
Quantenpunkte durch Wechselwirkung der photogenerierten Ladungstriger mit den Mn**
Ionen kann durch temperaturabhingige Untersuchungen gefunden werden. Hierzu wer-
den alle drei untersuchten Proben mit Mn®" Konzentrationen von z = 0.0, z = 0.01
und z = 0.02 lediglich mit fliissigem Stickstoff gekiihlt. Damit kann eine Temperatur von
T > 77 K realisiert und damit eine Thermalisierung der in den Quantenpunkten lokalisier-
ten Mn** Spins erreicht werden. Ein solches Heizen des Mn®* Systems [Kne06bl, [Kne06al,
Kel01, HunO5b] fiihrt zwangslédufig zu einer drastischen Abnahme der PL-Polarisation
[Sch06b, [Sch07d| und ist damit ein Indiz fiir einen unterdriickten Polarisationstransfer zwi-
schen dem Mn?" System und dem Quantenpunktgrundzustand. Dies sollte wiederum zu
einer deutlich reduzierten beziehungsweise vollstdndig unterdriickten Strahlungskopplung
benachbarter Quantenpunkte fiihren. Weiter wird im Folgenden auch die Lebensdauer
unter nicht resonanten Anregungsbedingungen untersucht. Hierzu wird eine Energie des
Laserlichts oberhalb der ZnSe Bandkante (Fpqser = 2.952eV) gewéhlt.

Abb. zeigt die Exzitonlebensdauer in Abhéngigkeit der untersuchten Mesengrofse
fiir Quantenpunkte mit x = 0.0, x = 0.01 und = = 0.02. Die Probentemperatur be-
tragt dabei T" > 77K und die Energie des Laserlichts E.,. = 2.786eV. Es zeigt sich
fiir alle drei untersuchten Proben, dass die Lebensdauer mit steigender Mesengrofse der
Multi-Mesa-Felder deutlich zunimmt. Weiter sind die beobachteten Lebensdauern des
Quantenpunktensembles (100 um Mesa) im Vergleich zu den Werten fiir niedrige Umge-
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Abb. 9.5: (a) Exzitonlebensdauer (EF.,. < Ez,s.) fir T = 77K. (b) Lebensdauer als
Funktion der Mesengrofe der untersuchten MMAs unter nicht resonanter Anregungsbe-
dingung (E.. = 2.952¢V) fur Quantenpunkte mit 2 = 0.01 (blau) und = 0.02 (rot).
Der Bildeinschub zeigt den zeitlichen Verlauf des PL-Signals gemessen an Quantenpunk-

ten ohne Mn*" Dotierung fiir eine unstrukturierte 100 mum Mesa (schwarze Kurve) und
ein 60 nm MMA (rote Kurve).

bungstemperaturen (7' ~ 1.5 K, vgl. Abb. und Abb. ) deutlich geringer. Dies
kann auf zusétzliche nicht strahlende Rekombinationskanéle zuriickgefiihrt werden, wie ein
moglicher Tunnelprozess der Ladungstriager aus den Quantenpunkten in den so genannten
swetting layer [Le 03]. Auch erhoht sich mit abnehmender Kantenlénge der Mesen das
Verhéltnis von Oberfliche zu Volumen der einzelnen lithographischen Strukturen, so dass
durch die vergroferte effektive Oberflache zusétzliche nicht strahlende Rekombinations-
kanéle auftreten, die mit abnehmender Mesengrofe eine deutlich reduzierte Lebensdauer
nach sich ziehen koénnen.

Fiir CdSe Quantenpunkte kann fiir 7 > 77K eine Anderung der Lebensdauer von 190 ps
fiir das Quantenpunktensemble (100 pm) auf 95 ps fiir das 60 nm MMA beobachtet wer-
den. Ein ahnliches Bild weisen auch die semimagnetischen Proben mit z = 0.01 und
x = 0.02 auf, jedoch sind simtliche Lebensdauern um zusitzlich ca. 69ps (1% Mn>")
beziehungsweise 120 ps (2% Mn?') reduziert. Diese Abnahme der exzitonischen Lebens-
dauer mit steigendem Mn*" Gehalt ist in Einklang mit der beobachteten Anderung der
Lebensdauer ungekoppelter Quantenpunkte des 60nm MMAs bei tiefen Temperaturen
(vgl. Abb. [0.1f). Damit kann die in Abb. gezeigte Abnahme der Lebensdauer mit
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steigender Mn?*" Konzentration auf den nicht strahlenden, Auger-artigen Energietransfer
auf das Mn?" System zuriickgefithrt werden.

Des Weiteren veranschaulicht das Verhalten der Lebensdauer unter hohen Temperatu-
ren die starke Temperaturabhéngigkeit der strahlungsinduzierten Kopplung raumlich und
spektral benachbarter Quantenpunkte. Im Gegensatz zu tiefen Temperaturen (7" =~ 1.5 K)
wird unter hohen Umgebungstemperaturen durch den Verlust der PL-Polarisation die op-
tische Wechselwirkung der Quantenpunkte mit ihrem gemeinsamen Strahlungsfeld unter-
driickt und nicht strahlende Rekombinationskanile wie der Energietransfer auf das Mn?*
System oder Oberflicheneffekte dominieren den Rekombinationsprozess.

Alle bisherigen Untersuchungen zur Rekombinationsdynamik semimagnetischer Quanten-
punkte wurden unter resonanter Anregungsbedingung durchgefiihrt, die einen Ubertrag
der Laserpolarisation auf die photogenerierten Ladungstrager des Quantenpunktgrundzu-
stands ermoglicht. Als letzter Schritt soll im Folgenden das Verhalten der Exzitonlebens-
dauer unter nicht resonanter Anregung untersucht werden. Dabei wird die Energie des
Laserlichts mit F.,. = 2.952eV oberhalb der ZnSe Bandkante eingestellt.

Abb. zeigt den zeitlichen Verlauf des PL-Signals der CdSe Probe fiir die 100 ym
Mesa (schwarze Kurve) und fiir das MMA mit 60 nm grofen Mesen. Weiter ist das Ver-
halten der Lebensdauer fiir semimagnetische Quantenpunkte mit z = 0.01 und x = 0.02
in Abhéngigkeit der Mesengrofe dargestellt. Fiir Quantenpunkte mit x = 0.0 kann un-
ter nicht resonanter Anregung keine Anderung der Lebensdauer durch Reduzierung der
Zahl der optisch angeregten Quantenpunkte beobachtet werden. Diese deutet auf eine
Unterdriickung der Strahlungskopplung benachbarter Quantenpunkte hin, da fiir Anre-
gungsenergien oberhalb der Bandkante aufgrund von Streuprozessen die Relaxation der
photogenerierten Ladungstriger in den Quantenpunktgrundzustand mit einem nahezu
vollsténdigen Verlust der Polarisation einhergeht. Zusétzlich werden durch Anregungs-
energien oberhalb der ZnSe Bandkante auch Ladungstrager in der Umgebung der Quan-
tenpunkte generiert.

Im Gegensatz zu CdSe Quantenpunkten kann durch den Einbau von Mn?* in das Kristall-
gitter auch unter nicht resonanter Anregung eine deutliche Zunahme der Lebensdauer mit
abnehmender Mesengrofe beobachtet werden. Fiir eine Mn?" Konzentration von 2 = 0.01
ergibt sich beim Wechsel vom unstrukturierten Teil der Probe (100 um Mesa) zu einem
60 nm MMA eine Anderung der Lebensdauer von ca. 110 ps. Quantenpunkte mit 2 = 0.02
weisen dagegen sogar eine Variation der Lebensdauer von 140 ps auf. Auch unter nicht
resonanter Anregung kann fiir die 60 nm grofsen Mesen zwischen den Quantenpunkten
mit 1% und 2 % Mangan eine Abnahme der Exzitonlebensdauer von ca. 60 ps beobachtet
werden. Diese ist wiederum dem nicht strahlenden, Auger-artigen Rekombinationsprozess
zuzuschreiben. Die durchgezogenen Linien in Abb. beschreiben den theoretischen
Verlauf der Lebensdauer in Abhéngigkeit der Mesengrofe geméafs Gl. mit Werten
fiir 7, von 7. ~ 250ps (1% Mn®") und 7. ~ 150ps (2% Mn?>"). Fiir die Lebensdauer
Tue Ungekoppelter Quantenpunkte ergeben sich jeweils Werte in der Grokenordnung der
undotierten CdSe Quantenpunkte. In Ubereinstimmung mit den experimentellen und
theoretischen Daten fiir Anregungsenergien unterhalb der ZnSe Bandkante kann die ef-
fektive Quantenpunktdichte ebenfalls in der GréRenordnung pf)p &~ 10" cm™ bestimmt
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werden.

Die Reichweite der optisch induzierten Wechselwirkung kann mit Hilfe der Daten aus
Abb. und Abb. abgeschétzt werden. Die Lebensdauer steigt erst ab einem
Mesendurchmesser < 300 nm merklich an, wahrend fiir Mesen > 300 nm dagegen 7, na-
hezu konstant bleibt. Dies legt die Vermutung nahe, dass ein Quantenpunkt, der sich
nahe dem Zentrum einer 300 nm grofsen Mesa befindet, auch noch mit dem gemeinsamen
Strahlungsfeld solcher Quantenpunkte in Wechselwirkung treten kann, die sich am Rand
der Mesa befinden. Somit kann die Reichweite der Strahlungskopplung in der Grofen-
ordnung von 150 nm abgeschétzt werden [Sch07a]. Dieses Ergebnis ist in gutem Einklang
mit der effektiven Wellenléinge der emittierten Strahlung innerhalb der ZnSe Matrix, die
fiir einen Brechungsindex von 2.7 [Pei99)] ca. 180 nm betragt [Sch07a].
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B Probenregister

Cd;_,Mn,Se/ZnSe Quantenpunkte:

Probennummer: CB2210, CB2133 und CB2134

Hergestellt von: T. Slobodskyy, G. Schmidt und L. W. Molenkamp

Ort: Universitat Wiirzburg, Physikalisches Institut,
Experimentelle Physik III

Herstellungsart: Molekularstrahlepitaxie

50 nm 1.3 ML 25 nm

Ml
L]

< Y]
< 14

35

LBA

gap

GaAs
Substrat + Puffer

VB

ZnSe Cd(Mn)Se  ZnSe

) \ =

Wachstumsrichtung

Die Mn** Tonen Konzentration in der 1.3 Monolagen dicken Cd(Mn)Se Schicht variiert

wie folgt:

’ Probe ‘ Mn** Gehalt ‘ Die strukturierten Proben tragen die Bezeichnung
CB2210 0% CB2210-3, CB2133-3 und CB2134-3 (Einzel-
CB2133 1% Mesen-Layout P1) beziehungsweise CB2133-TS1
CB2134 2% und CB2134-TS1 (Multi-Mesen-Layout P2).
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CdSe/Zn, Mn,Se Quantenpunkte:

Probennummer: CB3215, CB3216 und CB3217

Hergestellt von: S. Mahapatra, A. Frey und K. Brunner

Ort: Universitat Wiirzburg, Physikalisches Institut,
Experimentelle Physik III

Herstellungsart: Molekularstrahlepitaxie

50nm  253ML..  40nm _

14

LBA

35

gap

GaAs
Substrat + Puffer CdSe

VB
Zn(Mn)Se Zn(Mn)Se

) \ P

Wachstumsrichtung

Die Mn*" Tonen Konzentration in der Zn(Mn)Se Barriere variiert wie folgt:

’ Probe ‘ M2 Gehalt ‘ Die strukturierten Proben tragen die Bezeichnung
CB3215-TS2, CB3216-TS2 und CB3217-
CB3216 L5% TS2 (Einzel-Mesen-Layout P1) beziehungsweise
CB3215 3.2% CB3215-TS1, CB3216-TS1 und CB3217-TS1
CB3217 5.3% (Multi-Mesen-Layout P2).
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CdSe/ZnSe Quantenpunkte:

Probennummer: S0863
Hergestellt von: T. Passow, K. H. Leonardi und D. Hommel
Ort: Universitat Bremen,

Institut fiir Festkorperphysik
Herstellungsart: Molekularstrahlepitaxie

53nm ., 1.3ML... 25nm

14 <

x
h 4

LBA

gap

GaAs
Substrat + Puffer CdSe

VB

ZnSe ZnSe

) \ i

Wachstumsrichtung

Die Probe mit Multi-Mesen-Layout (P2) tragt die Bezeichnung S0863-1.

Nanostrukturierung - Probenlayout:

e Gleichméfiges Aufschleudern einer Positivlackschicht (PMMA) auf die Probenober-
flache.

e Grofke und Anordnung der Mesen lassen sich durch Belichtung mittels Elektronen-
strahllithographie festlegen.

e Entfernen des belichteten PMMASs und Aufdampfen einer 20 nm dicken Titanmaske.
Chemische Auflosung des nicht belichteten Lacks = Grundlage fiir nachfolgenden
Atzprozess.

e Nasschemisches Atzverfahren mit ,, H,O + HBr + K,Cr,O7*Losung. Abschliefend
,Lift-Off“ der Titanmaske.
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B PROBENREGISTER

Probenlayout - P1:

MesengroRe

BER

|
S
o

[-]

D550 D550 D300 D550

L]

D2 D400 D400 D250 D400 D2 D5 D10

LG LT

D1 D300 D300 D250 D250 D1 D5 D5

LI

D800 D200 D200 D175 D175 D250 D550 D5

S
3

[-]

u-PL
Felder

R

D200 D200 D200 D1i75 D175 D200 D225 D550

I I L

M50 D5

D5 D150 D175 D175 D150 D150 D150 D200 D250 ISOO pm

I LI LG

M25 D5 D130 D130 D130 D130 D110 D110 D150 D100
—h

300 pm

Probenlayout - P2:

Ausschnitt einer Multi-Mesen-Struktur
zur Untersuchung von kooperativen Effek-
ten zwischen den Quantenpunkten. Die
Struktur besteht aus jeweils 100 um x
100 pm grofen Bereichen, die eine Anord-
nung von Mesen im Abstand von 1pum
enthalten. Die Grofse der Mesen und ihr
gegenseitiger Abstand ist durch die Zahlen
unterhalb des entsprechenden Feldes an-
gegeben. Neben dem Mesenabstand von
1 pum existieren Bereiche mit 2 ym, 5 pum
und 10 yum Abstand zwischen den Mesen.
Ein einzelnes 100 pym Feld enthalt damit
101 x 101 (1 pm), 51 x 51 (2 um), 21 x 21
(5um) beziehungsweise 11 x 11 (10 um)
einzelne Mesen.

Mesenlayout zur Untersuchung einzelner
Quantenpunkte. Die Mesengrofe ist als
Zahl unterhalb der entsprechenden Mesa
in pum beziehungsweise nm angegeben.
Der gegenseitige Mesenabstand betrégt
300 pm.

300 um
—
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L |
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