Spindynamik in GaAs und
(110)-GaAs-Heterostrukturen

Von der Fakultit fiir Mathematik und Physik
der Gottfried Wilhelm Leibniz Universitidt Hannover

zur Erlangung des Grades

Doktor der Naturwissenschaften
Dr. rer. nat.

genehmigte Dissertation

von

Dipl.-Phys. Stefan Oertel
geboren am 8. Februar 1978 in Duisburg

2012



Referent: Prof. Dr. Michael Oestreich
Korreferent: Prof. Dr. Rolf J. Haug
Tag der Promotion: 21.12.2011



Kurzzusammenfassung

Die vorliegende Arbeit untersucht mittels der zeit- und polarisationsauf-
geldsten Photolumineszenzspektroskopie die Spindynamik sowohl in Volumen-
GaAs als auch in (110)-GaAs-Heterostrukturen.

In Volumen-GaAs wird die Spinrelaxationszeit erstmals im Hochtempe-
raturbereich von 280K bis 400 K gemessen und mit numerischen Berech-
nungen verglichen. Die numerischen Berechnungen basieren auf der Spin-
relaxationstheorie des Dyakonov-Perel-Mechanismus unter dem Einfluss der
Impulsstreuung mit polar optischen Phononen und der Elektron-Elektron-
Streuung und sind in guter Ubereinstimmung mit den Messergebnissen. Dich-
teabhingigkeitsmessungen dienen zur Bestimmung des energieabhingigen
Proportionalititsfaktors zwischen der Elektronendichte und der effektiven
Elektron-Elektron-Streuzeit.

Ebenfalls in Volumen-GaAs wird die Wechselwirkung des Elektronenspin-
systems mit dem Kernspinsystem untersucht. Der gemessene Elektron-Landé-
g-Faktor unter dem Einfluss des Kernmagnetfeldes dient als Indikator fiir
die zeitliche Entwicklung des Kernmagnetfeldes unter andauernder dyna-
mischer Kernspinpolarisation. Die Messungen bei polarisationsmodulierter
Anregung ermoglichen die Bestimmung der relevanten Zeitskala der dyna-
mischen Kernspinpolarisation. Ferner zeigt die zeitliche Entwicklung des ge-
messenen Elektron-Landé-g-Faktors das komplexe Zusammenspiel zwischen
der dynamischen Kernspinpolarisation, der Kernspindiffusion und der Kern-
spinrelaxation auf.

In symmetrischen (110)-GaAs-Quantenfilmen wird die Anisotropie des Elek-
tron-Landé-g-Faktors innerhalb der Quantenfilmebene in Abhéngigkeit von
der Quantenfilmbreite experimentell bestimmt. Die Messungen stehen in sehr
guter Ubereinstimmung mit Berechnungen basierend auf der k-p-Theorie

und zeigen ein Maximum der Anisotropie bei maximaler Ladungstrigerloka-



lisierung im Quantenfilm. Der Ursprung der Anisotropie, die in symmetri-
schen (001)-Quantenfilmen nicht vorliegt, wird anhand eines vereinfachten
storungstheoretischen Modells qualitativ beschrieben.

Eine spezielle (110)-GaAs-Heterostruktur, bestehend aus einem 9 nm Quan-
tenfilm, der iiber 3nm diinne AlGaAs-Barrieren von zwei umgebenden 4 nm
Quantenfilmen getrennt ist, wird charakterisiert: Die Elektronenspinpolarisa-
tion des 9 nm Drain-Quantenfilmes wird in Abhéngigkeit von der Energie der
zirkularen optischen Injektion gemessen. Bei der indirekten optischen Injekti-
on iiber die Schwerloch-Resonanz der beiden diinnen Quantenfilme wird eine
Elektronenspinpolarisation von 75% im Drain-Quantenfilm erreicht. Anhand
der Struktur werden zusétzlich die Auswirkungen von wachstumsbedingten
Grenzflichenunebenheiten in dem 9 nm Quantenfilm untersucht.

Die (110)-GaAs-Heterostruktur dient zur experimentellen Bestimmung der
Spinrelaxationszeit in (110)-GaAs-Quantenfilmen iiber einen grofien Dichte-
und Temperaturbereich. Die spezielle Wachstumsrichtung der Struktur er-
moglicht die Untersuchung von Spinrelaxationsmechanismen, die ansonsten
durch den dominierenden Dyakonov-Perel-Mechanismus iiberdeckt sind. Die
gemessenen Elektronenspinrelaxationszeiten werden als Exzitonenindikator
innerhalb des erzeugten Elektron-Loch-Plasmas interpretiert und zeigen ei-
ne gute Ubereinstimmung mit einem einfachen Modell basierend auf dem

berechneten Exzitonenanteil innerhalb des Elektron-Loch-Plasmas.
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Abstract

This thesis investigates the spin dynamics in both bulk GaAs and (110)-
GaAs heterostructures using time- and polarization-resolved photolumine-
scence spectroscopy.

In bulk GaAs the spin relaxation time is measured for the first time in the
high temperature regime from 280 K to 400 K and is compared to numeri-
cal calculations. The numerical calculations are based on the spin relaxation
theory of the Dyakonov-Perel mechanism effected by momentum scattering
with polar optical phonons and electron-electron scattering and are in good
agreement with the experimental results. Measurements of the dependence
on the electron density serve to determine the energy dependent proportio-
nal factor between the electron density and the effective electron-electron
scattering time.

Also in bulk GaAs the interaction between the electron spin system and
the nuclear spin system is investigated. The measured electron Landé g-factor
under the influence of the nuclear magnetic field is used as an indicator to
monitor the temporal evolution of the nuclear magnetic field under sustained
dynamic nuclear polarization. Measurements with polarization modulated
excitation enable the determination of the relevant time scale at which dy-
namic nuclear polarization takes place. Furthermore, the temporal evolution
of the measured electron Landé g-factor shows the complex interplay of the
dynamic nuclear polarization, the nuclear spin diffusion and the nuclear spin
relaxation.

In symmetric (110)-GaAs quantum wells the dependence of the inplane
anisotropy of the electron Landé g-factor on the quantum well thickness is
determined experimentally. The measurements are in very good agreement
with calculations based upon k:p-theory and reveal a maximum of the ani-

sotropy at maximum carrier localization in the quantum well. The origin



of the anisotropy that is not present in symmetric (001) quantum wells is
qualitatively described by means of a simplified model based on fourth-order
perturbation theory.

A specially designed (110)-GaAs heterostructure consisting of a 9nm thick
quantum well separated by 3nm thin AlGaAs barriers from two adjacent
4nm quantum wells is characterized: The electron spin polarization in the
9nm drain quantum well is measured in dependence on the energy of the
circular optical injection. At the indirect optical injection via the heavy hole
resonance of the thin quantum wells an electron spin polarization of 75% in
the drain quantum well is reached. By means of the structure the impact of
interface roughnesses in the 9nm quantum well on the carrier dynamics is
additionally investigated.

The (110)-GaAs heterostructure is used to determine the spin relaxation
time in (110)-GaAs quantum wells experimentally over a wide range of densi-
ties and temperatures. The special growth direction of the structure provides
access to spin relaxation mechanisms that are usually concealed by the do-
minating Dyakonov-Perel mechanism. The measured electron spin relaxation
times are interpreted as an exciton marker within the electron-hole plasma
and are in good agreement with a simple model based upon the exciton

fraction within the electron-hole plasma.
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1. Einleitung

Kaum eine technologische Erfindung und Entwicklung des letzten Jahrhun-
derts hat unsere heutige Gesellschaft so weitreichend beeinflusst wie der im
Jahr 1947 von Shockley, Bardeen und Brattain erstmals realisierte funkti-
onsfdhige Transistor. Schnell 16ste er seinen damaligen Konkurrenten den
Rohrenverstirker ab und fand Anwendungen in beinahe sdmtlichen Elektro-
nikgeriiten wie etwa Radios, Fernsehern oder spiter Computern. Der im-
mense kommerzielle Erfolg der Halbleitertechnologiebranche trieb die Minia-
turisierung des Transistors voran und zog dabei viele technologische Fort-
schritte mit sich. Etwa eine Milliarde Transistoren verbunden in integrier-
ten Schaltkreisen bilden das Herz heutiger Prozessoren und verleihen ihnen
ihre Leistungsfahigkeit. Der Fortschritt der Halbleiterindustrie beruht da-
bei im Wesentlichen auf der strukturellen Verkleinerung der Bauteile. Diese
Strukturverkleinerung wird allerdings in ein bis zwei Jahrzehnten nicht mehr
moglich sein, da dann — dem Moore’schen Gesetz zufolge — die Abmessungen
der Bauteile in einen Bereich laufen, der von quantenmechanischen Effekten
dominiert wird.

Uhlenbeck und Goudsmit [I] postulierten 1925 aufgrund der Feinstruk-
turaufspaltung von Linienspektren einen Eigendrehimpuls des Elektrons, den
Spin, und ordneten dem Elektron damit neben seiner Masse und Ladung ei-
ne weitere (quantenmechanische) Eigenschaft zu. Die darauffolgende sowohl
theoretisch als auch experimentell intensive Untersuchung des Elektronen-

spins und des mit ihm verkniipften magnetischen Moments ergab unter an-
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1. Einleitung

derem eine hochprézise Bestimmung des Elektron-Landé-g-Faktors des freien
Elektrons von go = —2,0023193043718(75). In Festkoérpern verursacht der
Elektronenspin eine Vielzahl von Effekten, wie beispielsweise den Ferroma-
gnetismus. Auch der 1988 entdeckte Effekt des Riesenmagnetowiderstandes
(GMR) [2,[3] beruht auf spinabhiéingigen elektrischen Strémen in metallischen
Strukturen. Der GMR-Effekt fand innerhalb sehr kurzer Zeit seinen Einsatz
in Schreib- und Lesekopfen heutiger Festplatten und legte zusétzlich den
Grundstein fiir das Gebiet der sogenannten Magnetoelektronik. Der nicht-
fliichtige magnetische Zugriffsspeicher (MRAM) ist beispielsweise eine weite-
re technische Errungenschaft der Magnetoelektronik.

Die heutige Halbleitertechnologie basiert auf der Ausnutzung der Ladungs-
eigenschaft des Elektrons. Die zusétzliche Ausnutzung der Spineigenschaft
des Elektrons fiir die Planung und Entwicklung neuartiger Bauelemente ist
die Idee des Forschungsgebietes der Halbleiter-Spinelektronik oder auch kurz
Spintronik [4 [5 [6] [7]. Mogliche Bauelemente wéren beispielsweise Spin-
Transistoren (Datta-Das-Transistor), Spin-Ventile oder Spin-Leuchtdioden.
Ziele und Fragestellungen bei der Grundlagenforschung auf dem Gebiet der
Spintronik sind die Injektion, Manipulation und das Auslesen spinorientierter
Elektronen in Halbleitern. Wichtig dabei ist die Kenntnis {iber das Verhal-
ten des Elektronenspins unter bestimmten Rahmenbedingungen. Eine zen-
trale Aufgabenstellung ist die Untersuchung der Spinlebenszeit, die angibt
wie lange ein ausgerichteter Elektronenspin erhalten, das heifit ausgerichtet,
bleibt.

In dieser Arbeit wird die Spindynamik in Volumen-GaAs und (110)-GaAs-
Heterostrukturen untersucht. Der Halbleiter GaAs ist fiir die Grundlagenfor-
schung auf dem Gebiet der Spintronik besonders attraktiv, da er als direkter
Halbleiter die vergleichsweise einfache optische Spininjektion und -detektion
erlaubt. Zusitzlich konnen zusammen mit dem Halbleitermaterial AlGaAs

hochreine, spannungsfreie Potentialstrukturen hergestellt werden.
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Die vorliegende Arbeit gliedert sich wie folgt: Zunéchst werden einige re-
levante theoretische Grundlagen zusammengestellt und die experimentelle
Untersuchungsmethode kurz beschrieben. Danach wird in Kapiteldie Spin-
relaxationszeit in Volumen-GaAs im technologisch relevanten Hochtempera-
turbereich von 280 K bis 400 K gemessen. Dieser Temperaturbereich eignet
sich zudem fiir einen quantitativen Vergleich mit der Theorie, da die Spinre-
laxation hier aufgrund eines einzelnen Spinrelaxationsmechanismus erfolgt.
Ebenfalls in Volumen-GaAs wird in Kapitel [5| die Wechselwirkung des Kern-
spinsystems mit dem Elektronenspin bei tiefen Temperaturen untersucht. Der
Elektron-Landé-g-Faktor dient dabei als Indikator fiir die zeitliche Entwick-
lung des Kernmagnetfeldes, das aufgrund von dynamischer Kernspinpolarisa-
tion entsteht. Kapitel [6] befasst sich mit der Anisotropie des Elektron-Landé-
g-Faktors in symmetrischen (110)-GaAs-Quantenfilmen. Diese Anisotropie
wird in Abhéngigkeit von der Quantenfilmbreite bestimmt und ihre Ursachen
mittels der k-p-Theorie beschrieben. Eine speziell entwickelte (110)-GaAs-
Heterostruktur, welche die hocheffiziente optische Spininjektion erméglicht,
wird in Kapitel [7] charakterisiert. Eine mdgliche Anwendung solcher Struk-
turen liegt beispielsweise im Einsatz als optisch gepumpter Spin-VCSEL.
Zusétzlich werden in diesem Kapitel Quantenfilmgrenzflichenfluktuationen
anhand der gegebenen Struktur detailliert untersucht. Kapitel |8 beschéaftigt
sich mit der Spinrelaxationszeit in (110)-GaAs-Quantenfilmen. Die speziel-
le Wachstumsrichtung ermdglicht die Untersuchung ansonsten stark beein-
flusster Spinrelaxationsmechanismen. Die gemessenen Spinrelaxationszeiten
werden als Nachweis gebundener Elektron-Loch-Paare, den Exzitonen, inter-
pretiert und mit einem Modell, das auf dem Exzitonenanteil innerhalb des

Elektron-Loch-Plasmas basiert, verglichen.
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2. Theoretische Grundlagen

In diesem Kapitel werden einige fiir diese Arbeit relevante theoretische Grund-
lagen zusammengestellt. Eine umfassendere Darstellung der hier behandelten
Themen findet sich in den Ubersichtsartikeln zu dem Gebiet der Spintronik
und Spindynamik in Halbleitern von Zutié et al. [7], Fabian et al. [8] und Wu
et al. [9]. Zusétzlich behandelt das Buch von R. Winkler [10] detailliert die

Spin-Bahn-Kopplungseffekte in Halbleiterquantenfilmen.

2.1. Bandstruktur von ll1-V-Halbleitern

Verbindungshalbleiter aus Elementen der Gruppe III und Gruppe V, wie hier
GaAsEl, kristallisieren in der Zinkblendestruktur. Diese besteht aus zwei inein-
anderliegenden kubisch-flichenzentrierten (fCCEb Gittern, die um ein Viertel
der Raumdiagonalen der kubischen Elementarzelle gegeneinander verschoben
sind, dabei ist ein fcc-Gitter aus Atomen der Gruppe III und das andere aus
Atomen der Gruppe V aufgebaut.

Die Schrédinger-Gleichung fiir die Wellenfunktion v, (r) der Elektronen in

dem Potential des Gitters Vaitter(7) lautet
h2
(~ g + Veisarr) ) () = B (r). 2.1

wobei n der Index des Energieniveaus bzw. der Bandindex ist. Die allgemeine

m Folgenden wird exemplarisch GaAs betrachtet. Die Aussagen sind jedoch auf viele

andere III-V-Halbleiter iibertragbar.
2 face-centered cubic
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2. Theoretische Grundlagen

Losung von Gl. (2.1) sind die Bloch-Funktionen
Pn(r) = * up i (r) . (2.2)

Diese sind ebene Wellen, die mit der gitterperiodischen Funktion wn k()
(Bloch-Faktor) moduliert sind [I1]. Ein elektronischer Zustand ist dabei durch
den Bandindex n und den Wellenvektor k charakterisiert. Es existiert eine
Vielzahl von Verfahren, wie beispielsweise das Tight-Binding-Verfahren [11],
zur Losung der Schrédinger-Gleichung , d.h. zur Bestimmung der Band-
struktur, in der gesamten Brillouin-Zone. Die k-p-Methode [12] [13] dagegen
ermoglicht die prazise Berechnung der Bandstruktur in der Umgebung ei-
nes bekannten Punktes im reziproken Raum, in GaAs typischerweise des
I-Punktes [14].

Die Symmetrie des Gitters nimmt entscheidenden Einfluss auf seine Band-
struktur. Halbleiter der Zinkblendestruktur gehéren der Punktgruppe der Te-
traeder Ty an, sodass der Hamilton-Operator in Gl. invariant unter den
Symmetrieoperationen dieser Punktgruppe ist. Im reziproken Raum besitzt
die Zinkblendestruktur in der Briollouin-Zone (s. Abb. (a)) Punkte be-
sonders hoher Symmetrie, die als I'-, X- und L-Punkt bezeichnet werden [15].
In GaAs liegen das Maximum des Valenzbandes (VB) und das Minimum des
Leitungsbandes (LB) im Zentrum der Brillouin-Zone bei k = 0 (I'-Punkt).
Daher handelt es sich bei GaAs um einen direkten Halbleiter, bei dem pho-
tonische Bandiibergénge zwischen dem VB und dem LB mdglich sind. Die
Bandstruktur in der Umgebung des I'-Punktes bestimmt die optischen und
elektronischen Eigenschaften von GaAs.

Eine vollstindige Beschreibung der Bandstruktur von GaAs erfordert die
Einbeziehung des Elektronenspins und seiner Kopplung mit dem Bahndre-
himpuls in GIl. . Der Hamilton-Operator der Spin-Bahn-Kopplung ergibt
sich aus der Dirac-Gleichung und lautet [10]

h
HSB = 7W o-p X (VV) . (23)
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@ (b) E )
S / LB (5)
D,
Y

Abb. 2.1.: (a) Brillouin-Zone von GaAs. (b) Vereinfachte schematische Darstel-
lung des Leitungsbandes und Valenzbandes von GaAs in der Nihe des I'-Punktes.
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Abbildung (bfl zeigt die Bandstruktur des Leitungsbandes und Valenz-
bandes von GaAs in der Umgebung des I'-Punktes. Das Leitungsband ist
s-artig und durch die Bandliicke E;, = 1,52 eVE| von dem Valenzband ge-
trennt. Die Spin-Bahn-Kopplung fiihrt zu einer Aufspaltung des p-artigen
Valenzbandes, sodass das spinabgespaltene (SO) Band um die Spin-Bahn-
Aufspaltungsenergie Aso = 0,34eV verschoben unterhalb des Schwerloch
(HH) und Leichtloch (LH) Valenzbandes liegt. Der Gesamtdrehimpuls j des
SO-Bandes betréigt j = 1/2 und der des HH- und LH-Bandes j = 3/2, wobei
fiir das HH-Band m; = £3/2 und das LH-Band m; = £1/2 gilt (m; — ma-
gnetische Quantenzahl). Das HH- und LH-Band sind bei k& = 0 in Volumen-
GaAs entartet. In der Umgebung des I'-Punktes gelten mit den effektiven

3In dieser Abbildung ist die Aufhebung der Spinentartung innerhalb der Bénder nicht

dargestellt (s. Abschnitt 2-2).
4Bei T = 0K [16].
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2. Theoretische Grundlagen

Massen m™ des entsprechenden Bandes die Dispersionsrelationen

R k>
Eip=F —_— 2.4
LB 9t 2m} (24)
k> i
EHH = — - und ELH = — " . (25)
2miy 2mi y

2.1.1. Bandstruktur von GaAs/AlGaAs-Heterostrukturen

Der Ubergang von Volumen-GaAs zu einem GaAs-Quantenfilm, in dem die
Ladungstriager in Wachstumsrichtung eingeschlossen sind, und sich somit nur
noch in der Quantenfilmebene frei bewegen kénnen, hat Auswirkungen auf
die Bandstruktur. Die Lokalisierung in zwei Dimensionen bedeutet eine Sym-
metriereduktion, die zu einer energetischen Aufspaltung des HH- und LH-
Bandes am I'-Punkt fiihrt. Auch die Wachstumsrichtung des Quantenfilmes
ist fiir seine Bandstruktur relevant: So ist die effektive Masse des Schwerlochs
innerhalb der Quantenfilmebene abhingig von der Wachstumsrichtung, da
die HH-Dispersion in der Ndhe des I'-Punktes nicht isotrop ist.

Die Heterostrukturen, die in dieser Arbeit untersucht werden, sind aus
Schichtenfolgen von GaAs und Al,Gai_;As aufgebaut. Al,Gai_,As ist bis
zu einer Al-Konzentration von x & 0,4 ein direkter Halbleiter [I7] mit ei-
ner im Vergleich zu GaAs grofleren, von der Al-Konzentration abhdngenden
Bandliicke und dient als Barrierenmaterial in der Heterostruktur. Die La-
dungstriger werden durch die Al,Ga;_,As-Barrieren in der GaAs-Schicht,
dem Quantenfilm, in Wachstumsrichtung (z-Richtung) eingeschlossen. Da-
durch ergeben sich fiir die Ladungstrager in Wachstumsrichtung mehrere
gebundene diskrete Zustdnde mit den Energien E, des eindimensionalen Po-
tentialtopfes mit endlicher Barrierenhthe. Zusammen mit der freien Beweg-
lichkeit der Ladungstriager innerhalb der Quantenfilmebene resultiert dies in
Subbéndern, die mit dem Wellenvektor k| = (kz,k,) beschrieben werden

durch -
ki

om*

E, (k) =E, + (2.6)
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2.2. BIA und SIA induzierte Spinaufspaltung im Leitungsband

Die Energie des ersten Subbandes am I'-Punkt wird Quantisierungsenergie

genannt.

2.2. BIA und SIA induzierte Spinaufspaltung im
Leitungsband

In Abb. (b) ist der Spinfreiheitsgrad in den Béandern nicht mit berticksich-
tigt bzw. die Bénder sind spinentartet. Voraussetzung fiir eine Spinentartung
innerhalb der Bénder, d.h. E+(k) = E|(k), ist, dass neben der Zeitumkehr-
invarianz (Zeit-IS), aus der die sogenannte Kramers-Entartung folgt, gleich-

zeitig eine rdumliche Inversionssymmetrie (Raum-IS) vorliegt:

Ev(k)=E\(-k) N Ei(k)=Ey(-k) = Ei(k)=E(k)
(Zeit—IS) (Raum—IS) Spinentartung
Der Verlust der rdumlichen Inversionssymmetrie in Kombination mit der
Spin-Bahn-Kopplung fithrt zu einer Authebung der Spinentartung, also einer
Aufspaltung der beiden Spinzusténde bei gleichem Wellenvektor k [10].

2.2.1. Dresselhaus-Term in Volumen-GaAs

Bei Kristallen der Zinkblende-Struktur, wie hier GaAs, fehlt aufgrund der
zweiatomigen Basis ein Inversionszentrum im Kristall und es liegt eine Raum-
bzw. Volumeninversionsasymmetrie (BIAEI) vor, was zusammen mit der Spin-
Bahn-Kopplung eine spinabhingige Aufspaltung der Biander verursacht [10].
Die Spinaufspaltung bei der BIA wird durch den sogenannten Dresselhaus-
Term Hpressel beschrieben [18]. Fiir das I's-Leitungsband von GaAs lautet
Hbressel 1n dritter Ordnung in k£ im Hauptkristallachsensystem, d.h. x || [100],
y || [010] und z || [001], mit ¢ = z,y, z zyklisch permutiert

HDressel = 1—‘c Z g; kz (ki2+1 - ki2+2) ’ (27)

5 Bulk Inversion Asymmetry
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2. Theoretische Grundlagen

mit den Pauli-Matrizen o; und der Dresselhaus-Spinaufspaltung

ae h?

ri=—————.—.
c (2m6)3/2E;/2

(2.8)

Der materialabhéingige Spinaufspaltungsparameter a. betriagt in GaAs 0,063
woraus fiir I'; ein Wert von 21,9 eVA? folgt [T9]. Fiir die Energie-Aufspaltung
AFEDressel zwischen den Spin-up- und Spin-down-Zustinden in Abhéngig-
keit von k ergibt sich in Polarkoordinatendarstellung mit k; = k sin ¢ cos ¢,

ky = k sin¥ sinp und k. = k cos? der Zusammenhang

AFEpressei(k) o< k*sindd {1 — sin®0 [1 4 2sin*(2¢)]

+ (9/4) sin?(2¢p) sin*9}'/? . (2.9)

Aus GL wird die charakteristische k3-Abhingigkeit der Dresselhaus-
Aufspaltung ersichtlich. Zusitzlich ist AEpressel(k) = 0 fiir k|[[100] und
k|| [111]. In Analogie zu der Aufspaltung von Spinzustéinden in einem Ma-
gnetfeld (Zeeman-Effekt) kann Gl. iiber ein effektives Magnetfeld aus-
gedriickt werden [20]:

ko (ky — K2)
h .
HDressel = 59" Qgia (k) mit Qpa(k) = ky (k2 — k2)

(2.10)
Das effektive Magnetfeld Qpra ist abhéingig von Betrag und Orientierung
von k und steht immer senkrecht auf diesem. Beziiglich der Spindynamik
hat Qpia die Bedeutung, dass anschaulich gesehen der Elektronenspin eine
Prézessionsbewegung um Qgra ausfithrt (s. Abschnitt . Fiir die spéter
folgende Berechnung der BIA-Spinaufspaltung in (110)-Quantenfilmen wird
das effektive Magnetfeld Qp1a iiber GI. in das Kristallachsensystem

des (110)-Quantenfilmes transformiertﬂln diesem Kristallachsensystem, mit

5Die dazu notwendige Umrechnung befindet sich Anhang
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2.2. BIA und SIA induzierte Spinaufspaltung im Leitungsband

x || [001], y || [110] und z|| [110], lautet Qp1a [21]:

Ak kyk-
Ie
Quia(k) = == | —kjk: — 2kZk: + k2 (2.11)
—kykZ — 2kyk3 + ki

2.2.2. Dresselhaus-Term in GaAs-Quantenfilmen

In Quantenfilmen ist die Komponente k. des Wellenvektors entlang der Wachs-
tumsrichtung quantisiert und k., bzw. k7 wird durch den entsprechenden Er-
wartungswert (k') in den GL und ersetzt, wobei (k.) = (k3) =0
ist [22, 23]. Mit dem Wellenvektor k| = (kz,ky,0)) innerhalb der Quan-
tenfilmebene ergibt sich somit das effektive Magnetfeld aufgrund der BIA-
Spinaufspaltung fiir (001)- bzw. (110)-Quantenfilme:

T
Qi (k) = (k ), ky((k2) — K2) o)
T
~ ( ky (k2) 0) (2.12)
[110] I. 5 9 3 T
Qpia (k) = T 0,0, —ky(ks) — 2kyks + k,
1—\ T

In den beiden Gleichungen wird rechts jeweils weiter angenommen, dass
kﬁ < (k2) ist, wobei zu beachten ist, dass (k2) proportional zur Quanti-
sierungsenergie ist. Die Naherung verliert also nur ihre Giiltigkeit im Fall
von sehr breiten Quantenfilmen bzw. sehr grolen Wellenvektoren k). Die
Spinaufspaltung aufgrund der BIA ist in Quantenfilmen demnach in guter
Néherung linear in kj|. Die Richtung und Stérke des effektiven Magnetfel-
des hiangt von der Wachstumsrichtung und Breite des Quantenfilmes ab. In
(001)-Quantenfilmen liegt das effektive Magnetfeld innerhalb der Quanten-
filmebene, wohingegen es bei (110)-Quantenfilmen senkrecht auf der Quan-

tenfilmebene steht.
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2. Theoretische Grundlagen

2.2.3. Rashba-Term in GaAs-Quantenfilmen

In Quantenfilmen kénnen neben der BIA auch eine Grenzflacheninversions-
asymmetrie (IIAEI) und eine Strukturinversionsasymmetrie (SIAEI) iiber die
Spin-Bahn-Kopplung zu einer Spinaufspaltung fithren. Die ITA basiert auf
einer mikroskopischen Asymmetrie verursacht durch die chemischen Bin-
dungen bei dem Ubergang von Quantenfilm- zu Barrierenmaterial und ist
bei GaAs/AlGaAs-Quantenfilmen vernachldssigbar [24]. Ist das Einschluss-
potential eines Quantenfilmes asymmetrisch, liegt eine SIA vor. Dies allei-
ne fithrt allerdings nicht zwangsliufig zu einer Spinaufspaltung. Uber das
asymmetrische Einschlusspotential liegt ein elektrisches Feld £, entlang der
z-Richtung an. Entscheidend fiir eine Spinaufspaltung ist, ob der Erwar-
tungswert des elektrischen Feldes (£.) am Ort des Elektrons, d.h. iiber der
Einhiillendenfunktion des Elektrons, ungleich null ist. Da die Wellenfunkti-
on des Elektrons sich im elektrischen Feld des Leitungsbandes £ gerade so
einstellt, dass der Erwartungswert (£5) gleich null ist (Ehrenfest-Theorem),
ist die STA-Spinaufspaltung genauer durch den Erwartungswert des elektri-
schen Feldes des Valenzbandes (£)) bedingt [25, [10]. In sogenannten isomor-
phen Strukturen ist (£7) = 0, wihrend in nicht-isomorphen Strukturen aus
(EY) # 0 eine Spinaufspaltung folgt [26]. Der Spin-Bahn-Kopplung Hamilton-
Operator der SIA wird als Rashba-Term [27] bezeichnet und hat in niedrigster
Ordnung die Form [I0]:

HRashba = Qo O - k X E (214)

Darin ist ag ein materialspezifischer Parameter und o der Vektor der Pauli-

Matrizen. Wie der Dresselhaus-Term wird auch der Rashba-Term iiber ein

7Interface Inversion Asymmetry
8 Structure Inversion Asymmetry
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effektives Magnetfeld ausgedriickt:

k
h . 2 !

HRashba = ) o- QSIA(kH) mit QSIA(kH) = 5 —ky (2.15)
0

Das effektive Magnetfeld QSIA(kH) ist linear im Wellenvektor k)|, und das
elektrische Feld des Valenzbandes geht iiber a = (a0 £7) in den sogenannten

Rashba-Parameter « ein.

2.3. Optische Auswahlregeln

Die Spinpolarisation der Leitungsbandelektronen wird bei der in dieser Ar-
beit angewandten Messmethode der zeit- und polarisationsaufgelésten Pho-
tolumineszenzspektroskopie (s. Kapitel ) bei der optischen Ladungstrager-
generation erzeugt. GaAs ist ein direkter Halbleiter, d.h. es sind direkte op-
tische Ubergiinge zwischen dem Valenzband und Leitungsband am I'-Punkt
(s. Abb. (b)) moglich. Bei den photonischen Ubergingen muss der Ge-

samtdrehimpuls erhalten bleiben und es gilt
Me + mp = myp (2.16)

mit dem Spin des Elektrons me., des Lochs m; und des Photons m,. Die
Ubergangswahrscheinlichkeiten der verschiedenen Interband-Ubergéinge bei
der Ladungstrigergeneration und -rekombination sind gegeben durch die je-
weiligen Interbandmatrixelemente [2§].

Abbildung [2:2] zeigt die optischen Auswahlregeln, iiber die die méglichen
Ubergénge und deren relative Wahrscheinlichkeiten beschrieben werden, von
Volumen-GaAs am I'-Punkt. In rot und griin sind die mit ¢~ - und o™ -
Photonen, respektive, verbundenen Uberginge dargestellt. Beispielsweise sind
mit ¢~ -Photonen aufgrund der Drehimpulserhaltung nur Uberginge moglich

zwischen dem +3/2-HH- und dem +1/2-LB-Zustand, dem +1/2-LH- und
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2. Theoretische Grundlagen

dem —1/2-LB-Zustand und dem +1/2-SO- und dem —1/2-LB-Zustand. Die
eingekreisten Zahlen an den Ubergingen geben die relativen Wahrscheinlich-
keiten des jeweiligen Uberganges an.

Liegt die Anregungsenergie hw des o~ -polarisierten Laserlichtes zwischen
E, und E; 4+ Aso, so finden nur Ubergiinge aus den HH- und LH-Zusténden
statt, wobei der HH-Ubergang dreimal wahrscheinlicher ist als der LH-Uber-
gang. Dies resultiert in einer iiber

p=n+r "= (2.17)
ny +n—

definierten Spinpolarisation der Leitungsbandelektronen von P = %7 mit den
Dichten n* der Elektronen mit m. = +1/2. Die Spinpolarisation im Valenz-
band zerfillt aufgrund der starken Durchmischung des HH- und LH-Bandes
im Allgemeinen sehr schnell auf der Zeitskala der Impulsstreuung [29]. Da-
her kann bei der Rekombination von einer Gleichbesetzung der HH- und
LH-Lochzusténde ausgegangen werden. Der Polarisationsgrad der emittier-

ten Photolumineszenz ist gegeben durch

Ly—1,
Popy = fiﬁ . (2.18)
112 ﬂ
/ \
/7 ) AN
j 312 +1/2 -1/2 32
HH 1—/2 LH LH - HH
SO SO

Abb. 2.2.: Optische Auswahlregeln von Volumen-GaAs am TI'-Punkt. Die ro-
ten/griinen Pfeile zeigen die erlaubten Uberginge bei o~-/o+-Anregung. Die
jeweiligen Zahlen geben die relativen Ubergangswahrscheinlichkeiten an.
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Darin sind /,+ die Intensititen der o*-polarisierten Photolumineszenz. Die
optischen Auswahlregeln gelten auch bei der Rekombination und fiihren in
Volumen-GaAs zu einem optischen Polarisationsgrad von Popy = ,%p. Die
Messung von Popt (s. Kapitel liefert also einen direkten Riickschluss auf
die Polarisation der Leitungsbandelektronen.

In Quantenfilmen ist die Entartung des HH- und LH-Bandes am I'-Punkt
aufgehoben. Daher kann durch eine resonante Anregung des HH-Uberganges,
ohne Anregung des LH-Uberganges, eine Spinpolarisation P von 100% in

Quantenfilmen erzeugt werden [30)].

2.4. Spinquantenschwebungen

Die von Heberle et al. eingefiithrte Spinquantenschwebungsspektroskopie er-
moglicht eine hochprizise Bestimmung des Elektron Landé g-Faktors und
liefert gleichzeitig Informationen iiber die Spinzerfallszeit [31]. Spinquanten-
schwebungen konnen als zeitaufgeloster Hanle-Effekt [32], der erstmals von
Parsons in Halbleitern ausgenutzt wurde [33], betrachtet werden [34} [35]. Ne-
ben der Prizisen Bestimmung des Elektron-g-Faktors [36] 37, [38] erlaubt die
Spinquantenschwebungsspektroskopie beispielsweise auch die Untersuchung
der Elektron-Lochspin-Wechselwirkung [39] 40 [41].

Das magnetische Moment g und der Spin S des Elektrons sind nach dem
Wigner-Eckart-Theorem proportional zueinander [42] und es gilt mit dem
effektiven Elektron-g-Faktor ¢* und dem Bohr’schen Magneton pp der Zu-

sammenhang

u:fgf’;Bs. (2.19)

In GaAs ist ¢g* im Gegensatz zum g-Faktor des freien Elektrons mit go ~
2,0023 negativ und betrigt -0,44 [43]. Die Energieniveaus der beiden Spin-
zustdnde S, = +5/2 spalten in einem Magnetfeld B auf in

Eiyjp=-p-B==+2 533. (2.20)
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Mit AFE = hwy, folgt daraus fiir die Larmorfrequenz

- lg"lusB ) (2.21)

wr h

2.4.1. Semiklassisches Bild

Uber die optischen Auswahlregeln (s. Abschnitt [2.3]) wird mit senkrecht zur
Probe eingestrahlten rechtszirkular (67 ) polarisierten Laserpulsen zum Zeit-
punkt ¢ = 0 eine makroskopische Elektronenspinpolarisation von P = % in
z-Richtung im Leitungsband erzeugt. Zusétzlich liegt ein externes Magnet-
feld B parallel (in x-Richtung) zur Probe an, das iiber die Magnetisierung
der Elektronen die Elektronenspinpolarisation zu einer Prézessionsbewegung
um das Magnetfeld zwingt. Die Prézession bewirkt eine Oszillation des Er-
wartungswertes der Elektronenspinpolarisation (S.) entlang der z-Richtung,
wobei die Frequenz der Prizession durch die Larmorfrequenz wy, in Gl.
gegeben ist. Mit den optischen Auswahlregeln fiir die Rekombination folgt

daraus eine ebenfalls mit wr, oszillierende optische Polarisation (s. Gl. (2.18]))
Popi(t) = Popt(0) (cos(th) : eit/“) . (2.22)

Darin Beriicksichtigt die Exponentialfunktion den Zerfall der Spinpolarisati-

on mit der Spinzerfallszeit 7, (s. Abschnitt [2.5).

2.4.2. Quantenmechanische Betrachtung

Quantenmechanisch entspricht die Oszillation von (S.) Spinquantenschwe-
bungen zwischen den aufgespaltenen Energieniveaus der beiden Spinzusténde
in Gl , wobei das Magnetfeld B in x-Richtung zeigt. Die Anregung ei-
nes Elektrons mit S, = +7%/2 durch den o -Lichtpuls entspricht der Er-
zeugung eines Spinzustandes mit der Quantisierungsrichtung entlang der
z-Achse, der durch den Spinor x7 beschrieben wird. Der Spinor x7 kann

als eine kohérente Superposition der Spinoren Xf ausgedriickt werden, falls
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2.5. Spinrelaxationsmechanismen

der anregende Lichtpuls ausreichend kurz, d.h. spektral ausreichend breitEI
ist [31]:
1
+ + -
> = — (X2 + Xz 2.23
X = (@ +x2) (2.23)

Mit der zeitlichen Entwicklung der Spinoren y&

Lwrt
XE(t) = xFeF (2.24)
folgt fiir die zeitliche Entwicklung von x7
+ 1 + _

V2
Lwpt

1<+_im — gLt
= —lxze€ 2 4+ xg € 2)
V2 X

= x7 cos (%Uf) +ix; sin (%Lt) . (2.25)

Fiir die Intensitét I+ der o*-polarisierten Photolumineszenz ergibt sich

mit den optischen Auswahlregeln aus Abschnitt der zeitliche Verlauf:

I, o cos® (UJTLt) = % (1 + cos(wrt)) (2.26)
I+ oc sin’ (%) = %(1 — cos(wrt)) (2.27)

2.5. Spinrelaxationsmechanismen

In diesem Abschnitt werden die relevanten Mechanismen vorgestellt, die zu
einer Relaxation des Elektronenspins in Volumen-GaAs bzw. GaAs-Quanten-
filmen fithren. Diese Mechanismen konvertieren eine beispielsweise optisch er-
zeugte Nichtgleichgewichtspolarisation der Elektronen in ihre Gleichgewichts-
polarisation. In dieser Arbeit wird nicht zwischen der Spinrelaxations- und
Spindephasierungszeit der Elektronen unterschieden, sondern beide Zeiten

werden mit 75 bezeichnet.

9Die Aufspaltung AE = hwy, betrigt selbst bei B = 10T nur etwa 250 ueV.
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2.5.1. Dyakonov-Perel-Mechanismus

Die Spin-Bahn-Kopplung fiihrt in Systemen mit fehlender Inversionssymme-
trie zu einem 1971 von M. I. Dyakonov und V. I. Perel vorgestellten sehr
effizienten Spinrelaxationsmechanismus [44]. Wie in Abschnitt beschrie-
ben ist in solchen Systemen die Spinentartung im Leitungsband aufgehoben,
wobei die Aufspaltung der Spinzustidnde iiber die effektiven Magnetfelder
Qpia bzw. Qgsia charakterisiert wird. Beide Felder, die des Dresselhaus- und
Rashba-Terms, sind abhéngig vom Wellenvektor k und stehen senkrecht auf

diesem.

Die anschauliche Wirkung des effektiven Magnetfeldes €2(k) auf einen ein-
zelnen Elektronenspin ist, dass dieser mit der Frequenz Q(k) um das effektive
Magnetfeld prizediert. Ein Impulsstreu-Ereignis &ndert den Wellenvektor k
des Elektrons und damit auch die Richtung und den Betrag des effektiven
Magnetfeldes, d.h. der Elektronenspin prézediert nach einem Impulsstreu-

Ereignis um eine andere Achse mit unterschiedlicher Frequenz.

Bei der Betrachtung des Gesamtspins werden zwei Regime unterschie-
den [7]:
(I) () 7p > 1: In diesem Regime prizediert ein individueller Spin eine oder
mehrere Perioden um sein individuelles Magnetfeld bevor eine Impulsstreu-
ung stattfindet (Regime der schnellen Spinprézession). Da das Spinensemble
im k-Raum verteilt ist und somit auch eine Verteilung der Magnetfelder vor-
liegt, zerfallt der Gesamtspin zunéchst reversibel auf der Zeitskala der Breite
der Verteilung des Magnetfeldes AQ2. Nach der mittleren Impulsstreuzeit 7,
ist der Gesamtspin dann auch irreversibel zerfallen.
(IT) (2) 7 < 1: In diesem Fall tritt der urspriinglich von Dyakonov und Perel
beschriebene Mechanismus in Kraft, der als motional-narrowing Regime be-
zeichnet wird. Ein einzelner Elektronenspin prézediert zwischen zwei Impuls-

streu-Ereignissen nur um einen kleinen Winkel d¢ = () 7, und sieht iiber
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2.5. Spinrelaxationsmechanismen

die Zeit hinweg ein schnell fluktuierendes effektives Magnetfeld . Uber den
motional-narrowing Effekt [45] ergibt sich fiir den Erwartungswert des Qua-

drates des Drehwinkels nach der Zeit ¢

(5p(h)?) ~ () 7).

Tp
Mit der Definition der Spinrelaxationszeit 7, iiber dp(t = 75) = 1 folgt der
fiir den motional-narrowing Effekt charakteristische Ausdruck

LI (7, , (2.28)

Ts
in dem die Spinrelaxationszeit invers proportional zur Impulsstreuzeit ist. Im
Folgenden ist, wenn es nicht anders erwdhnt wird, mit dem Dyakonov-Perel-

Mechanismus immer das Regime des motional-narrowing gemeint.

DP-Spinrelaxationszeit in Volumen-GaAs

Der Dresselhaus-Term fithrt in I1I-V-Halbleitern im motional-narrowing Re-
gime auf einen Spinrelaxationstensor, dessen Komponenten gegeben sind
durch (die Tilde kennzeichnet die entsprechende Gréfie bei einer gegebenen

Energie Ey) [46]@

LT (Z%—%’) L =) (£ @)
Toii V) Toij ol

Der Strich iiber den Komponenten i des effektiven Magnetfeldes bedeutet die
Mittelung von €2; iiber alle Richtungen von k. Gleichung ist fiir einen
einzelnen Impulsstreumechanismus gﬁltiﬂ der durch den oberen Index SPE

markiert wird. Die Impulsstreuung ist als elastisch und isotrop angenommen

und wird mit einem Effizienzfaktor ;" gewichtet, der charakteristisch fiir den

91n der hier zitierten englischen Version von Referenz [46] sind einige Druckfehler ent-

halten, die in der russischen Version nicht vorhanden sind.
1 Aus Griinden der Ubersichtlichkeit wird hier die Summation iiber alle Impulsstreume-

chanismen ausgelassen.
12 Scattering Process
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2. Theoretische Grundlagen

zugrundeliegenden Impulsstreumechanismus ist und ein Maf§ fiir die Durch-
mischung der Larmorfrequenzen angibt. Der Effizienzfaktor +;* wird iiber
das [-te Legendre-Polynom berechnet, wobei die Ordnung ! der Potenz von
k in 2 entspricht.

Fiir Volumen-GaAs fithren Symmetrietiberlegungen auf einen isotropen

Tensor und Gl. (2.29) vereinfacht sich zu der skalaren Spinrelaxationsrate

1B,
— =T Y, 2.30
=% () (2:30)

aus der weiter der energieabhiingige Ausdruck der Spinrelaxationsrate folgt

1 32 & , E}
— 22D . 2.31
7. 105 4 Y R2E, (2:31)

Im Fall eines nicht-entarteten Elektronengases ergibt sich nach einer Mit-
telung iiber die Boltzmann-Verteilung nach Pikus und Titkov [46] fiir die

energiegemittelte Spinrelaxationsrate der Ausdruck

l = QP 5P o’ (kBT)3
P c

Ts h2E,

(2.32)

Der Faktor Q" beinhaltet die Streueffizienz v, gewichtet also die mittle-
re Impulsstreurate 7,7, und betrdgt QP°® = 3 fiir polar optische Phonon
(POP)-Streuung, Q* = 2,7 fiir Streuung an akustische Phononen (AP)
(Deformationspotentialstreuung) und Q" = 1,5 fiir Streuung an ionisierten
Storstellen (I]IE)

Neben den hier aufgefithrten Impulsstreumechanismen, die die Ladungs-
tragermobilitdt beeinflussen und demzufolge aus Transportmessungen ab-
geleitet werden konnen, fithrt auch die sehr effiziente Elektron-Elektron-
Streuung, die nicht den Gesamtimpuls des Elektronensystems &ndert, zu
einer Durchmischung der Larmorfrequenzen, d.h. zu einem motional-narro-

wing |47, 48], [49].

13 Jonized Impurities
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2.5. Spinrelaxationsmechanismen

Allgemein gilt fiir den Dyakonov-Perel (DP)-Mechanismus in Volumen-
GaAs aufgrund der k3-Abhingigkeit von Qpra mit Gl der qualitative

Zusammenhang:
Nichtentartetes Elektronengas: 1 x 7 (kT)* (2.33)
Ts
1 .
Entartetes Elektronengas: — X T (Er)® (2.34)

DP-Spinrelaxationszeit in GaAs-Quantenfilmen

Bei dem Ubergang von Volumen-GaAs zu GaAs-Quantenfilmen éndert sich
das effektive Magnetfeld Qgia (k), das den Dresselhaus-Term beschreibt, wo-
bei Qpia(k) sowohl von der Wachstumsrichtung als auch von der Breite
des Quantenfilms abhéngt (s. Abschnitt . In asymmetrischen, nicht-
isomorphen Strukturen kommt zudem das effektive Magnetfeld Qs1a (k)|) des
Rashba-Termes hinzu (s. Abschnitt ‘ Der zweidimensionale Ladungs-
tragereinschluss hat demzufolge auch Auswirkungen auf den Dyakonov-Perel-
Mechanismus. Der Spinrelaxationstensor ist nicht mehr isotrop, d.h. die Spin-
relaxation innerhalb der Quantenfilmebene unterscheidet sich von der senk-
recht zu der Quantenfilmebene. Ein zusétzliches Rashba-Feld QSIA(kH) fiihrt
zudem zu einer Anisotropie der Spinrelaxationszeit innerhalb der Quanten-
filmebene [50, 51].

Im Fall der BIA ergeben sich nach Dyakonov und Kachorovskii [22] fiir ein

nicht-entartetes Elektronengas mit

1 (kW keT
—=E P T 2.
Ts 2m2E, (2:35)

folgende Spinrelaxationszeiten abhéngig von der Quantenfilmwachstumsrich-

tung (s. auch Gl (2.12) und (2.13)):

(001)-Quantenfilm: T = Ts TL = —Ts (2.36)

[\

(110)-Quantenfilm: T =47Ts TL =00 (2.37)
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2. Theoretische Grundlagen

Die Zeiten 7); und 7. sind die Spinrelaxationszeiten bei einer Spinorientierung
parallel bzw. senkrecht zur Quantenfilmebene. Auffillig ist, dass fiir eine Spi-
norientierung entlang der Wachstumsrichtung eines (110)-Quantenfilmes die
Spinrelaxationszeit unendlich ist: Das effektive Magnetfeld lel AO] in GL
hat lediglich eine Komponente in Wachstumsrichtung und verursacht so-
mit keine Prézessionsbewegung bei parallel orientierten Spins. Die Unter-
driickung des DP-Mechanismus in (110)-Quantenfilmen bei einer zur Wachs-
tumsrichtung parallelen Spinorientierung gilt nach Winkler [52] bis zu allen
Ordnungen in k.

Mit der Quantisierungsenergie Fi. o (kf) ergibt sich fiir den DP-Mecha-
nismus in GaAs-Quantenfilmen aufgrund der Dresselhaus-Aufspaltung aus

Abschnitt und Gl. (2.28) der qualitative Zusammenhang [53]:

Boltzmann-Fall mit Eie > kpT: 1 « 1p Ef. (kgT) (2.38)
Ts
1

Fermi-Fall mit Eie > EF: — X FEi. (Er) (2.39)

2.5.2. Bir-Aronov-Pikus-Mechanismus

Die Elektron-Loch-Austauschwechselwirkung kann in Kombination mit der
Elektron-Loch-Impulsstreuung einen simultanen Spin-Flip des Elektronen-
und Lochspins verursachen. Dieser Prozess fiithrt bezogen auf das Spinsys-
tem der Elektronen zu einer Spinrelaxation, und wird als Bir-Aronov-Pikus
(BAP)-Mechanismus [54] bezeichnet. Eine anschauliche Betrachtung des BAP-
Mechanismus ist die Prézession des Elektronenspins um ein effektives Ma-
gnetfeld, das der Austauschwechselwirkung zwischen Elektron und Loch zu-
geordnet wird [55], [56].

Die Austauschwechselwirkung zwischen Elektronen und Lochern steigt mit
zunehmendem Ladungstriageriiberlapp an. Daher ist der BAP-Mechanismus
aufgrund des stirkeren Uberlapps von lokalisierten Ladungstriigern in Quan-

tenfilmen im Allgemeinen effizienter als in Volumenmaterial. Zusétzlich nimmt
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2.5. Spinrelaxationsmechanismen

die Lochkonzentration, neben der Temperatur, entscheidenden Einfluss auf
den BAP-Mechanismus. Dieser ist im Vergleich zum DP-Mechanismus nur
bei tiefen Temperaturen und hohen Lochkonzentrationen sowohl in Volumen-
GaAs [57] als auch in GaAs-Quantenfilmen relevant [58]. Dahingegen spielt
in n-dotierten Proben der BAP-Mechanismus nur eine untergeordnete Rolle.

Der BAP-Mechanismus grenzt sich als Vielteilchen-Effekt gegeniiber der
exzitonischen Spinrelaxation (s. Abschnitt mit gleichem Ursprung,
aber als Ein-Teilchen-Effekt, ab. Die Berechnungen von Zhou und Wu [59]
beziiglich der BAP-Spinrelaxationszeiten in intrinsischen und p-dotierten
Quantenfilmen auf der Basis von kinetischen Halbleiter-Spin-Bloch-Gleichun-
gen [60] zeigen unter anderem eine abnehmende Spinrelaxationszeit mit an-
steigender Lochdichte bei konstanter Elektronendichte. Dieses Ergebnis legt
ein Bild des BAP-Mechanismus nahe, bei dem die Elektronen mit dem Ge-

samtsystem der Locher wechselwirken.

2.5.3. Exzitonische Spinrelaxation

Die Coulomb-Wechselwirkung bindet die negativ geladenen Elektronen und
positiv geladenen Lécher in Halbleitern zu wasserstoffahnlichen Quasiteil-
chen, den (Wannier-) Exzitonen [61], [62]. Die Bindungsenergie der Exzito-
nen betridgt dabei in Volumen-GaAs 4,2meV. In GaAs-Quantenfilmen ist
die Bindungsenergie grofler, abhingig vom Grad der Lokalisierung des Ex-
zitonsE Die exzitonische Spinrelaxation wird in diesem Abschnitt anhand
von (GaAs-) Quantenfilmen behandelt. Bei tiefen Temperaturen und niedri-
gen Dichten sind in Quantenfilmen aufgrund der HH- und LH-Aufspaltung
des Valenzbandes nur die HH-Zustédnde besetzt, weswegen die Leichtloch-
Exzitonen im Weiteren vernachléssigt werden.

Der Gesamtspin des Exzitons setzt sich zusammen aus dem Spin des Elek-

trons m. und des Loches m; und kann die Zusténde | £ 1) = |F1/2,4+3/2)

M Beispielsweise betriigt die Bindungsenergie in einem 9 nm-Quantenfilm etwa 8 meV.
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2. Theoretische Grundlagen

und | £ 2) = |£1/2,43/2) annehmen. Die Zustéinde | £ 1) werden optisch
aktiv genannt, da sie strahlend rekombinieren kénnen, wohingegen die |+ 2)-
Zusténde optisch inaktiv sind (dunkle Exzitonen Die Spinrelaxation von
optisch generierten | £ 1)-Exzitonen kann zum einen iiber den Zwischen-
schritt hin zu einem dunklen Exziton und wieder zuriick erfolgen. Hierfiir ist
die Spinrelaxation der Elektronen oder Locher im Einzelnen verantwortlich.
Zum anderen kann die Elektron-Loch-Austauschwechselwirkung einen direk-
ten Spin-Flip des optisch aktiven Exzitons verursachen. Dieser Fall wird im

Folgenden betrachtet.

Die Elektron-Loch-Austauschwechselwirkung wird unterteilt in einen kurz-
reichweitigen Anteil, bei dem sich Elektron und Loch in der gleichen Wigner-
Seitz-Zelle befinden, und einen langreichweitigen Anteil, bei dem sich Elek-
tron und Loch in unterschiedlichen Wigner-Seitz-Zellen befinden [63]. Der do-
minierende langreichweitige Anteil verursacht eine longitudinal-transversale
Aufspaltung der Exzitonenzusténde, die sich in der Ausrichtung des Dipol-
momentes des Exzitons bezogen auf seinen Wellenvektor K unterscheiden.
Der Hamilton-Operator des langreichweitigen Anteils der Austauschwechsel-

wirkung lautet in der Basis der optisch aktiven Exzitonen (| + 1),| — 1)) [55]

(2D) 2 2 2
K K Kz

Hir = 0x .k 75 |¢(3D)( ) AEyr % , (2.40)
6 [p1e(0)2 K? K?

wobeil K = (K., Ky) und K+ = (K, £1K,) die Schwerpunktsbewegung des
Exzitons beschreiben. Die longitudinal-transversale Aufspaltung AFErr gilt
im entsprechenden Volumenmaterial, in dem der Elektron-Loch-Uberlapp des

1s-Exzitons ¢(5D)( 0) betrigt. Der Elektron-Loch-Uberlapp des betrachteten

Exzitons geht mit ¢(2D)( 0) in die longitudinal-transversale Aufspaltung ein,

5 Die dunklen Exzitonen kénnen aufgrund der Drehimpulserhaltung nur iiber Zwei-

Photonen-Prozesse rekombinieren.
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2.5. Spinrelaxationsmechanismen

wobei iiber den Formfaktor

f(K) = / dz / dz' €c(2)¢o(2) e M1 T e (2)¢u () (2.41)

die Anteile der Wellenfunktion des Elektrons &.(z) und des Loches ¢,(z) in
Wachstumsrichtung beriicksichtigt werden.

Die Nebendiagonlelemente in GL. koppeln die beiden Zusténde | £1)
aneinander und wirken auf die optisch aktiven Zustdnde wie ein effektives
Magnetfeld, das in der Quantenfilmebene liegt und vom Wellenvektor K
abhédngt. Das effektive Magnetfeld bewirkt eine Spinprézession, wobei eine
Anderung des Wellenvektors K zu einer Anderung des effektiven Magnet-
feldes fithrt. Bezogen auf das Gesamtsystem der Exzitonen resultiert dies in
einer Spinrelaxation mit einer Exzitonenspinrelaxationszeit, die analog zum
DP-Mechanismus (s. Abschnitt invers proportional zu der Impulsstreu-

zeit der Exzitonen ist (motional-narrowing).

2.5.4. Elliott-Yafet-Mechanismus

Der Elliott-Yafet-Mechanismus [64] [65] beruht wie der DP-Mechanismus auf
der Spin-Bahn-Kopplung, tritt im Gegensatz zu diesem aber auch in inver-
sionssymmetrischen Festkorpern auf. Die Einzelelektronen-Bloch-Zusténde
sind aufgrund der Spin-Bahn-Kopplung (s. Gl ) keine reinen Spin-Eigen-
zustiande von o, sondern eine Mischung aus Spin-up- und Spin-down-Zustéin-
den. Zusétzlich ist einem Leitungsbandzustand {iber die k-p-Kopplung ein
kleiner Anteil des Valenzbandzustandes mit gleichem Wellenvektor k beige-
mischt, der sich jedoch im entgegengesetzten Spin-Zustand befindet. Daher
kann ein Impulsstreu-Ereignis zu einem Spin-Flip des Leitungsbandzustandes
fithren. Fiir Leitungsbandelektronen in III-V-Halbleitern gilt fiir die Spinre-

laxationszeit 75 [66} [7]

1 Aso 2 (E,e ) |
—A(—580 ) (=zx , 9.42
2 (Br) (E T Aso ) E,) 7B (2.42)

41



2. Theoretische Grundlagen

mit der Impulsstreuzeit 7, und dem vom Impulsstreuprozess abhidngenden
Parameter A = 1. Die Spinrelaxation findet im Gegensatz zum DP-Mechanis-
mus wihrend der Impulsstreuung statt. Daher ist 75 o 7. Gleichung
zeigt den Einfluss der Bandliicke Fy und der Spin-Bahn-Aufspaltung Ago auf
den Elliott-Yafet-Mechansimus, der lediglich in III-V-Halbleiter mit kleinem
E4 und groBlem Ago, wie beispielsweise InSb, effizient ist. GaAs besitzt dem-
gegeniiber eine grofle Bandliicke, und die Valenzbandzumischung zu Leitungs-
bandzustinden ist dementsprechend gering. Der Elliott-Yafet-Mechanismus

ist daher in GaAs vernachlissigbar [67].

2.5.5. Intersubband-Mechanismus

Der Intersubband (ISR)-Mechanismus beschreibt die Spinrelaxation aufgrund
der Streuung von Elektronen zwischen den Leitungsbandsubbidndern und
tritt demzufolge in Quantenfilmen auf [68]. Uber die Spin-Bahn-Kopplung
sind Streuprozesse zwischen den Subbéndern, bei denen der Spin umklappt,
schwach erlaubt. Ahnlich wie bei dem Elliott-Yafet-Mechanismus fiihrt dies
zu einer Spinrelaxation. Die Effizienz des ISR-Mechanismus héngt von der
Durchmischung der Subbandzustinde ab. Daher ist er bei hohen Tempera-
turen in breiten (110)-Quantenfilmen, in denen der DP-Mechanismus unter-

driickt istm relevant.

2.5.6. Hyperfeinwechselwirkung

Die Wechselwirkung der magnetischen Momente der Elektronen und Ker-
ne wird Hyperfeinwechselwirkung genannt. Diese fithrt im Fall von lokali-
sierten Elektronen bei tiefen Temperaturen zu einer effizienten Spindepha-
sierung des Elektronenspinensembles. Grund hierfiir sind die zeitlich und

rdumlich fluktuierenden Kernmagnetfelder [69]: Jeder lokalisierte Elektro-

L6 Fiir eine Spinorientierung entlang der Wachstumsrichtung.
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2.5. Spinrelaxationsmechanismen

nenspin prazediert um sein individuelles Magnetfeld, das von den Kernen in
seiner Umgebung erzeugt wird. Die individuellen Kernmagnetfelder variieren
iiber die lokalisierten Elektronenspins, sodass die Gesamtspinpolaristion de-
phasiert. Die Spindephasierung aufgrund der Hyperfeinwechselwirkung kann
fiir freie Elektronen vernachlissigt werden [70], da sie bei ihrer Bewegung
nach dem motional-narrowing Effekt iiber die Fluktuationen der Kernma-

gnetfelder mitteln.
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3. Experimenteller Aufbau

Die in dieser Arbeit vorgestellten Messungen werden mit dem in Abb.
skizzierten Messaufbau der zeit- und polarisationsaufgelosten Photolumines-
zenz (PL)-Spektroskopie durchgefiihrt, der nachfolgend kurz erldutert wird.
Die Probe befindet sich in einem Spectromag-Kryostaten von Oxford In-
struments und kann auf Temperaturen von 1,5 bis 300 K eingestellt wer-
den. Zusitzlich kénnen Magnetfelder bis zu 9T angelegt werden, die bei
sdmtlichen durchgefithrten Messungen senkrecht zur Probenanregung, d.h.
der optischen Achse liegen (Voigt-Geometrie). Als Laserquelle dient ein Ti:Sa-
phir-Kurzpulslaser (Ti:Sa), der von einem frequenzverdoppelten Nd:YVOyq-
Laser gepumpt wird. Der Ti:Saphir-Kurzpulslaser hat eine Wiederholrate von
80 MHz, eine Ausgangsleistung von ~ 1 W, eine kontinuierlich durchstimmba-
re Emissionswellenldnge von 700 bis 900 nm und kann im ps-Modus bei einer
Pulsdauer von ca. 1,5 ps oder im fs-Modus bei einer Pulsdauer von ca. 100 fs
betrieben werden. Ein Teil des Laserlichtes wird iiber einen Strahlteiler auf ei-
ne Triggerdiode ausgekoppelt, die die Streakkamera mit dem Ti:Saphir-Laser
synchronisiert. Uber einen Linearpolarisator (LP) und einen Soleil-Babinet-
Kompensator (SBK) wird das linear polarisierte Laserlicht des Ti:Saphir-
Lasers in zirkular polarisiertes Laserlicht umgewandeltﬂ Das A\/2-Plittchen
vor dem Linearpolarisator dient zur Leistungseinstellung des Laserlichtes.
Das zirkular polarisierte Laserlicht wird mithilfe einer achromatischen Lin-

se L1 auf der Probe zu einem Spotdurchmesser von 100 ym fokussiert und

1 Allgemein kann hier eine beliebige optische Polarisation eingestellt werden.
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(2w) Nd:Yvo, [ f8/ps - Ti-Sa
(80 MHz)
Triggerdiode &/
CCD
A2

Streak- Lp .

kamera Jostt
58K T=15-300K

B=0-9T

Mono- | Lp LCR L2
chro-
mator D

Abb. 3.1.: Schematische Darstellung des typischen Messaufbaus der zeit- und

polarisationsaufgeldsten Photolumineszenz-Spektroskopie.

regt die Probe an. Die Photolumineszenz wird in Riickwirtsrichtung iiber
die Linsen L1 und L2 detektiert, wobei letztere die kollimierte PL auf den
Eingangsspalt eines Monochromators fokussiert.

In der Detektion geschieht die Polarisationsauflosung der PL mit einem
Fissigkristallverzogerer (LCREI) gefolgt von einem Linearpolarisator. Die Re-
tardierung des LCR wird elektrisch eingestellt und es kann rechnergesteuert
zwischen der Detektion der gleich- und gegenpolarisierten PL-KomponenteEL
bezogen auf das Laserlicht, geschaltet werden. Der Monochromator zerlegt
die PL spektral und eine Streakkamera detektiert den zeitlichen Verlauf der
polarisations- und energieaufgelosten PL. Die Streakkamera kann in vier ver-
schiedenen zeitlichen Messbereichen, den sogenannten Time Ranges (TR),

betrieben werden. Der kiirzeste TR hat ein Aufnahmefenster von 160 ps

2 Liquid Crystal Retarder
3Die Bezeichnungen gleich- bzw. gegenpolarisierte PL-Komponente bedeuten, dass die

PL-Komponente detektiert wird, welche die gleiche (cF-) bzw. entgegengesetzte (o F-)

zirkulare Polarisation aufweist, wie das anregende o*-Laserlicht.
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(TR1) und ermdglicht die hochste zeitliche Auflésung von ca. 2 ps. Das lingste
Aufnahmefenster betriagt 2100 ps (TR4). Die Bilder der Streakkamera werden
iiber eine CCD-Kamera digitalisiert an einen Rechner zur weiteren Datenver-
arbeitung weitergeleitet. Leichte Modifikationen des hier skizzierten Messauf-

baus bei einigen Messreihen werden in den jeweiligen Kapiteln behandelt.

Bei dem {iberwiegenden Teil der polarisationsaufgelosten Messungen wer-
den die gleich- und gegenpolarisierte PL-Komponente sequentiell aufgenom-

- und

men, d.h. in der Detektion wird beispielsweise miniitlich zwischen o
o~ -polarisierter PL-Aufnahme geschaltet. Dies hat vor allem bei Langzeit-

aufnahmen, die im Stundenbereich liegen kénnen, den Vorteil, dass der Mess-

PL-Intensitat [a.u.]

0 100 200 300 400 500 600 700
Zeit [ps]

1,00 —— ——r—
0,75F

o5of (c)
0,25F
0,00F
-0,25F
-0,50F
-0,75F
-1,00

Polarisationsgrad

0 100 200 300 400 500 600 700
Zeit [ps]

Abb. 3.2.: (a) Streakkamerabilder der beiden PL-Komponenten einer Quanten-
filmprobe bei angelegtem Magnetfeld. Rechts: Zeitliche Verldufe der spektral
integrierten PL-Intensitdten (b) und des daraus berechneten Polarisationsgrades

(c)-
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fehler aufgrund von leichten Driften wihrend der Aufnahme verringert wird.

Abbildung (a) zeigt exemplarisch die Streakkamera-Aufnahmen der
gleich- und gegenpolarisierten PL-Komponente (0" und ¢~) einer Quan-
tenfilmprobe bei angelegtem Magnetfeld. Die Zeit- bzw. Wellenlédngenachse
verlduft in den Streakkamerabildern von oben nach unten bzw. von rechts
nach links. Bei der Aufnahme der o™-PL ist zum Zeitpunkt ¢ = 0 noch ein
Teil des anregenden Laserpulses zu sehen, da die Probenanregung quasire-
sonant erfolgt. Deutlich zu erkennen sind Spinquantenschwebungen. Rechts
dargestellt sind die spektral gemittelten zeitlichen Verldufe der beiden PL-
Komponenten (Abb. (b)) und der daraus berechnete optische Polarisa-
tionsgrad (Abb. (¢)), der fiir die weitere Datenanalyse, z.B. der Bestim-

mung der Schwebungsfrequenz, verwendet werden kann.
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4. Dyakonov-Perel-Spinrelaxation in

Volumen-GaAs im Hochtemperaturbereich

Die Elektronenspinrelaxation in Volumen-GaAs ist Gegenstand zahlreicher
experimenteller [T [72] [73], [74, [75, [76] und theoretischer Untersuchungen
(Referenz [9] gibt eine Ubersicht). Verschiedene Spinrelaxationsmechanismen,
wie die Hyperfeinwechselwirkung, der Bir-Aronov-Pikus- und der Dyakonov-
Perel-Mechanismus (s. Abschnitt7 tragen abhéngig von den experimentel-
len Parametern zu der Spinrelaxation bei. Im Bereich niedriger Temperaturen
kénnen diese Mechanismen einen vergleichbaren Einfluss auf die Spinrelaxa-
tion haben, und die Identifikation eines einzelnen, dominierenden Mechanis-
mus ist dementsprechend schwierig. Dagegen wird im hier untersuchten, auch
technologisch relevanten, Hochtemperaturbereich von 280 bis 400 K die Spin-
relaxation eindeutig durch den Dyakonov-Perel-Mechanismus dominiert [57].
Zusétzlich wird in diesem Temperaturbereich die Transportstreuzeit bei mo-
derater (Hintergrund-)Dotierung hauptséchlich durch die polar optische Pho-
non (POP)-Streuung dominiert. Die in diesem Kapitel behandelten Messun-
gen der Elektronenspinrelaxationszeit in Abhéingigkeit von der Temperatur
und der Elektronendichte sind daher besonders fiir einen quantitativen Ver-
gleich mit der Theorie der DP-Spinrelaxation unter Einfluss der POP- und
Elektron-Elektron-Impulsstreuung geeignet.

Zunichst werden in Abschnitt analytische Ausdriicke und Parameter,
die fiir numerische Berechnungen der Elektronenspinrelaxationszeit 75 ver-

wendet werden, zusammengestellt. Dieser Abschnitt ist im Zusammenhang

49



4. Dyakonov-Perel-Spinrelaxation in Volumen-GaAs im Hochtemperaturbereich

mit der im Abschnitt 2-5.1] behandelten Theorie des DP-Mechanismus zu
sehen. Auf die experimentelle Durchfiihrung und die relevanten Messpara-
meter wird in Abschnitt eingegangen. Sowohl die Ergebnisse der Mes-
sungen als auch die der numerischen Berechnung werden in den Abschnit-
ten [£.3] und [£-4] vorgestellt. Zunichst wird die Abhéingigkeit von 75 von der
Elektronendichte behandelt. Hierbei wird der Einfluss der Elektron-Elektron-
Streuung untersucht und die Spinrelaxationszeit zu verschwindender Elektro-
nendichte (757°°°) extrapoliert. Im darauffolgenden Abschnitt iiber die Tem-
peraturabhéngigkeit wird sowohl der alleinige Einfluss der POP-Streuung
auf die Elektronenspinrelaxation iiber die Zeiten 77°7° analysiert, als auch
die gemessenen Spinrelaxationszeiten bei endlicher Elektronendichte mit nu-
merischen Berechnungen verglichen, die beide relevanten Impulsstreumecha-
nismen beinhalten. Im abschlieBenden Abschnitt [.5] werden dann die Kern-

punkte des Kapitels zusammengefasst.

4.1. Numerische Berechnung der

Dyakonov-Perel-Spinrelaxationszeit

Fiir die numerische Berechnung der Dyakonov-Perel-Spinrelaxationszeit ist
eine genaue Kenntnis der fiir den DP-Mechanismus effektiven Gesamtim-
pulsstreuzeit 7, /73 erforderlich. Zu der Impulsstreuung der Elektronen tragen
mehrere Impulsstreumechanismen bei, die unterschiedliche Effizienzfaktoren
~3 besitzen. Die Gl. der energieabhéngigen Spinrelaxationsrate aus Ab-
schnitt ist nur fiir einen einzelnen Impulsstreumechanismus giiltig und
wird deswegen mit der energieabhingigen effektiven Gesamtimpulsstreurate

sp /. . .
> ep 78 /7P umgeschrieben zu:

1 32 , E} AP\ !
1_ 41
77105 O m2E, 2 7P (4.1)

sp
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4.1. Numerische Berechnung der Dyakonov-Perel-Spinrelaxationszeit

Darin erfolgt die Summation iiber alle relevanten Impulsstreumechanismen
(SPEI). Zusétzlich ist die Spinrelaxationszeit in Gl. mit einem Strich ()
versehen, um sie als DP-Spinrelaxationszeit im motional-narrowing Regime
zu kennzeichnen.

Gleichung divergiert fiir den Fall Ej,7, — oco. Dies ist gerade der
dem motional-narrowing Regime entgegengesetzte Fall der schnellen Spin-
prizession ({(Q) 7, > 1). Im Fall der schnellen Spinprézession ist die mitt-
lere Larmorfrequenz () eine obere Grenze der Spinrelaxationszeit, da die
Spinrelaxation nicht schneller stattfinden kann als die Spinprézession. Die
Mittelung von Qgra(k) in Gl iiber alle Richtungen von k ergibt
(Q) = (2T./h) (k*//128), woraus der energieabhingige Ausdruck der DP-
Spinrelaxationsrate folgt, der in guter Ndherung beide Regime der Spinrela-
xation beinhaltet [77]:

1 (. hI28E,\
= = (7'5 + ml?z’/?> (4.2)
Die Integration iiber den gesamten Energiebereich liefert dann die mittlere

Spinrelaxationsrate

0%8

7 F(Ex) D(Ex) dEj

1_o 4 (4.3)
[ f(Ex) D(Ey) dEy
0

1
Mit der Fermi-Verteilung fEy) = ———
1+ exp (L“*EF)
k5T
| (2m)?? B2
und der 3D-Zustandsdichte D(E) = ST

4.1.1. Impulsstreuzeiten und verwendete Parameter

Die numerischen Berechnungen erfolgen mit dem Programm Maple. Die Im-

pulsstreuzeiten werden nach den Formelrﬂ in GL. (B.1]) fiir die POP-Streuung,

L Scattering Process

25. Anhang.
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4. Dyakonov-Perel-Spinrelaxation in Volumen-GaAs im Hochtemperaturbereich

Gl. fiir die Streuung an ionisierten Storstellen (Brooks-Herring An-
satz) und GL fiir die Deformationspotentialstreuung berechnet [78] [77].
Die beiden letztgenannten Streumechanismen spielen im hier untersuchten
Temperaturbereich kaum eine Rolle, werden an dieser Stelle aber trotzdem
mit angegeben, da auf ihren geringen Einfluss in Abschnitt [£4] quantita-
tiv eingegangen wird. Abbildung [{.1] veranschaulicht die Energieabhéngigkeit
der relevanten POP-Streurate und ihren sprunghaften Anstieg bei der LO-
Phononenenergie von 35,36 meV. Die Effizienzfaktoren der drei Streumecha-
nismen betragen y5°° = 11/6, v = 6 und 75° = 1. Die verwendeten Formeln

und Materialparameter von GaAs befinden sich im Anhang[C]

S~ oo

POP-Streurate [1/ps]

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
Energie [meV]
Abb. 4.1.: Polar optische Phonon (POP)-Streurate in Abhingigkeit von der

Elektronenenergie. Deutlich zu sehen ist die sprunghafte Zunahme der Streurate
bei der LO-Phononenenergie iwro = 35,36 meV.

52



4.2. Messung der Elektronenspinrelaxationszeit

4.2. Messung der Elektronenspinrelaxationszeit

4.2.1. Volumen-GaAs-Probe

Die von Stefan Malzer an der Universitidt Erlangen per MBE gewachsene
Volumen-GaAs-Probe (Probennummer: TP906) besteht aus einer 5 um di-
cken GaAs-Schicht, die {iber eine 2 um Alp 3Gag,7As-Schicht und eine AlAs-
Atzopferschicht vom Substrat getrennt ist. Die GaAs-Schicht ist schwach
n-dotiert mit einer Konzentration von 1,2 - 10 ¢cm™2 und wird zur Ober-
fldche hin durch eine diinne hoch n-dotierte GaAs-Deckschicht, die das Fermi-

Niveau an der Oberflache angleicht, abgeschlossen.

4.2.2. Experimentelle Durchfiihrung

Die Elektronenspinrelaxationszeit 7s wird mithilfe der zeit- und polarisa-
tionsaufgelésten PL-Spektroskopie gemessen (s. Kapitel . Dabei werden
die spinorientierten Elektronen optisch mit zirkular polarisierten 100 fs La-
serpulsen injiziert und die Elektronendichte tiber die Laserleistung einge-
stelltEI Die Anregungsenergie betriagt 1,59eV und gewéhrleistet damit eine
50%-ige Elektronenspinpolarisation fiir alle gemessenen Temperaturen, da
sie auch im Hochtemperaturbereich von 300 bis 400 K deutlich unterhalb des
Ubergangs zwischen dem Split-off-Valenzband und dem Leitungsband liegt
(s. Abschnitt . In der Detektion werden die beiden zirkular polarisierten
PL-Komponenten (I, +) miniitlich wechselnd aufgenommen. Die Gesamtin-
tegrationszeit liegt im Bereich niedriger Signalstérke bei bis zu 4 h.

Die PL-Lebenszeit betragt bei sdmtlichen Messungen ca. 250 ps und liegt
damit deutlich iiber den hier gemessenen Elektronenspinrelaxationszeiten s,
d.h. die Ladungstrigerdichte &ndert sich nur unwesentlich auf der Zeitskala

von Ts. Zusétzlich kann eine Diffusion der Ladungstriger aus dem Laserfokus

3Im Vergleich zu der optisch injizierten Elektronendichte ist die Hintergrund-n-

Dotierung klein und wird vernachléssigt.
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4. Dyakonov-Perel-Spinrelaxation in Volumen-GaAs im Hochtemperaturbereich

vernachldssigt werden, da die bipolare Ladungstriagerdiffusion langsam im

Vergleich zu 75 ist [79].

Die Elektronenspinrelaxationszeit 75 wird iiber die Anpassung eines mono-
exponentiellen Zerfalls an die optische Polarisation Popt bestimmtﬁ Die An-
passung beginnt 10 ps nach der Anregung, um den Einfluss des Laserstreulich-
tes zu minimieren. Die Zeitdauer von 10 ps ist zusétzlich bei allen gemessenen
Anregungsdichten ausreichend fiir die Thermalisierung der Ladungstriager
mit dem Gitter, da die Frohlich-Wechselwirkung bei hohen Temperaturen
sehr effizient ist [80]. Wéhrend der Thermalisierung zerfillt die anfingliche
Lochspinpolarisation aufgrund der starken Valenzbanddurchmischung und k-
abhéngigen Spinaufspaltung komplett. Alle Messkurven werden gut iiber den
monoexponentiellen Zerfall beschrieben, was eine in guter Niaherung gleich-
bleibende Ladungstrigerdichte und -temperatur bestétigt. Abbildung
zeigt den zeitlichen Verlauf der beiden zirkularen PL-Komponenten und der

Polarisation an einer Beispielmessung.

4Die optische Polarisation Pypy ist ein direktes Ma8B fiir die Elektronenspinpolarisation.

5 a 0,15

© c

= 2 0,10

2 8

2 E 0,05

) o)

€ 0 0,00

T 0 100 200 300 400 500 Zeit [ps]
o

0 100 200 300 400 500 Zeit [ps]

Abb. 4.2.: Zeitlicher Verlauf der beiden zirkularen PL-Komponenten und der
Polarisation P (Einsatz) bei einer Elektronendichte n. = 1,2 -10*" cm~3 und
T =300 K.
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4.3. Dichteabhingigkeit / Einfluss der Elektron-Elektron-Streuung

4.3. Dichteabhingigkeit / Einfluss der

Elektron-Elektron-Streuung

Abbildung zeigt die Messungen der Elektronenspinrelaxationszeit 75 in
Abhéngigkeit von der Elektronendichte ne, die weiterfithrend genutzt werden,
um den Einfluss der Elektron-Elektron-Streuung auf die Spinrelaxation ndher
zu untersuchen. Bei Raumtemperatur (7' = 300 K) steigt 7, im Niedrigdich-
tebereich (n. < 4-10'% cm™?) linear mit n. an (Abb. (b)). Diese lineare
Abhiingigkeit ist in Ubereinstimmung mit analytischen Berechnungen Glazov
und Ivchenko, die die Impulsstreurate der Elektron-Elektron-Streuung !/-¢e

im Grenzfall der quasielastischen Streuung berechnet haben [48]. In diesem

80 i ) ) M ) )
70 }
'a‘ L
& L
60
50 | ) ) T=.350 K 1
S 0 10 20 30 40
' ' ne 1 01'5 cm'3]
0 50 100 150 200 250

ne 10" cm™]

Abb. 4.3.: (a) Spinrelaxationszeit 75 in Abhingigkeit von der Elektronendichte
ne fir T'= 300 K. (b) Darstellung des Niedrigdichtebereiches fiir 7' = 300 K und
350K (anderer Datensatz als in Teil (a)). Die durchgezogenen Linien sind die
linearen Anpassungen und die gestrichelten Linien sind die berechneten Verlaufe.

55



4. Dyakonov-Perel-Spinrelaxation in Volumen-GaAs im Hochtemperaturbereich

Bereich gilt fiir die mittlere Impulsstreurate

1 ~ Ne
T (kBT)3/2 ’

(4.4)

woraus im motional-narrowing Regime der DP-Spinrelaxation iiber 1/7, o< 7,
der lineare Zusammenhang zwischen 7, und n. folgt (s. Abschnitt 2.5.1)).

Oberhalb des Niedrigdichtebereiches weicht der Verlauf der experimentel-
len Daten allerdings von einem linearen Anstieg ab und die Spinrelaxati-
onszeit néhert sich dem konstanten Wert von 75ps an (Abb. (a)), der
in guter Ubereinstimmung mit den Ergebnissen vergleichbarer Messungen
ist |74}, [75]. Grund fiir die beobachtete Séttigung von 7, ist zum einen,
dass die mit der Elektronendichte ansteigende Abschirmung der Elektron-
Elektron-Wechselwirkung die Streuwahrscheinlichkeit der Elektronen redu-
ziert und der Grenzfall der quasielastischen Streuung, in dem GI. gilt,
nicht mehr giiltig ist. Zum anderen heizt sich bei erhdhter eingestrahlter La-
serleistung das Gitter im Laserfokus lokal auf, was dem Ansteigen von 75 ent-
gegenwirkt (s. Abschnitt . Messungen von Ma et al. [81] an Volumen-InP
bei Raumtemperatur zeigen einen qualitativ gleichen Verlauf der Elektronen-
spinrelaxationszeit in Abhéngigkeit von der Anregungsdichte. Dariiberhinaus
beobachten Ma et al. bei weiterer Erhohung von n. ein Abfallen der Spinre-
laxationszeit 7.

Eine lineare Anpassung an die Messdaten fiir 7" = 300 und 350 K im Nied-
rigdichtebereich (durchgezogene Linien in Abb. (b)) liefert sowohl die
Spinrelaxationszeiten bei verschwindender Elektronendichte 72°7°, als auch

die Dichtegradienten der Spinrelaxationszeit 07, bei der jeweiligen Tempera-

tur:
‘ Szero 87,5
T =300K : 42ps | 6,8-10716 ps cm?
T =350K: 27ps | 4,410 ps cm?®
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4.3. Dichteabhingigkeit / Einfluss der Elektron-Elektron-Streuung

Die Abnahme des Dichtegradienten d7s mit steigender Temperatur bestétigt
den von Glazov und Ivchenko berechneten verminderten Einfluss der Elektron-
Elektron-Streuung auf 7, bei héheren Temperaturen (s. Gl ) Die zu
null Elektronendichte extrapolierten Spinrelaxationszeiten 757°"° werden in
Abschnitt 4] weiter untersucht.

Die lineare Extrapolation von 7, zu verschwindender Elektronendichte gilt
strikt nur im reinen motional-narrowing Regime der DP-Spinrelaxation. Da-
her wird zusétzlich die Dichteabhéngigkeit der Spinrelaxationszeit 75 iiber ei-
ne numerische Berechnung, die das Regime der schnellen Spinpréizession bein-
haltet (s. Abschnitt [£.1]), bestimmt. In die Berechnung gehen iiber Gl.
sowohl die POP-Impulsstreurate 1/75°P als auch die nun energieabhéngige
Elektron-Elektron-Streurate 1/7,° = CncE, 3/2 hach Glazov und Ivchen-
ko [48] ein. Die Zeiten 72°°° sind in sehr guter Nidherung durch die alleinige
Impulsstreuung mit polar optischen Phononen gegeben (s. Abschnitt .
Der freie Parameter C' wird iiber eine Anpassung an die Messdaten bei
T = 300 K bestimmt. Die gestrichelten Linien in Abb. (b) zeigen das Er-
gebnis der Berechnungen und veranschaulichen die Abweichungen gegeniiber
der linearen Anpassung (reines motional-narrowing Regime). Der gleiche Pa-
rameter C' = 1,5 - 10° eV~%2cm™3s beschreibt auch die Dichteabhéngigkeit
bei T = 350K gut. Uber den Anpassparameter C' lisst sich die mittlere ef-
fektive Elektron-Elektron-Streurate v5°/7,° bestimmen. Fiir T = 300 K und
eine Elektronendichte n. = 10'7 ecm™3 ergibt sich ein Wert von 7,2-10'3 s71,
der in guter Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten von Portella et
al. [82] ist. Auf die Abweichungen zwischen der linear extrapolierten und der

berechneten Dichteabhéngigkeit wird in Abschnitt[f:4nochmals eingegangen.
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4. Dyakonov-Perel-Spinrelaxation in Volumen-GaAs im Hochtemperaturbereich

4.4. Temperaturabhangigkeit und Einfluss der POP Streuung

Als néchstes wird die Temperaturabhéngigkeit von 75 untersucht. Abbil-
dung (b) zeigt die experimentellen Rohdaten von 75 bei endlicher Elek-
tronendichte. Zwischen 280 und 350 K betrigt die Elektronendichte n. =
2,7-10"® cm™® und zwischen 340 und 400K n = 2,5-10'® cm™?. Grund fiir
die Erh6hung der Anregungsdichte ist die mit steigender Temperatur fallende
PL-Intensitét, die sich in einem geringeren Signal-zu-Rausch-Verhéltnis des
Polarisationsgrades duflert. Zusétzlich nimmt die Bandliicke E, von GaAs
mit steigender Temperatur ab, wodurch die PL-Wellenldnge ansteigt. Zu-
sammen mit der starken Abnahme der Photokathodensensitivitit der Streak-
kamera im langwelligen Bereich des untersuchten Spektralbereiches resultiert
dies ebenfalls in einem stark abfallenden Signal-zu-Rausch-Verhéltnis mit an-

steigender Temperatur.

Die Messungen der Dichteabhingigkeiten von 75 aus Abschnitt werden
nun benutzt, um die experimentellen Rohdaten von 7, aus Abb. (b) bei
endlicher Elektronendichte zu null Elektronendichte zu extrapolieren. Uber
die beiden gemessenen Dichtegradienten 97, (lineare Anpassung) bei T = 300
und 350 K werden dazu die Dichtegradienten iiber eine lineare Interpolation
fiir alle Temperaturen bestimmt. Die zu null Elektronendichte extrapolierten

Spinrelaxationszeiten 7 sind in Abb. (a) dargestellt.

Die experimentellen Daten aus Abb. werden im Folgenden mit der in
den Abschnitten 2:5.1] und [£]] vorgestellten Theorie der DP-Spinrelaxation
verglichen. Zunéchst erfolgt ein Vergleich mit der von Pikus und Tikov ab-
geleiteten energiegemittelten Spinrelaxationsrate in Gl. fiir den Boltz-
mann-Fall. Die durchgezogene schwarze Linie in Abb. (a) zeigt das Ergeb-
nis der Anpassung einer T 3-Abhingigkeit an die Daten (doppelt logarith-
mische Darstellung), das in qualitativ sehr guter Ubereinstimmung mit dem

Experiment steht. Fiir einen quantitativen Vergleich wird die mittlere Spin-
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4.4. Temperaturabhingigkeit und Einfluss der POP Streuung

n =27x10"cm’

30}

........ Lo

280 30 320 340 360 380 400
Temperatur [K]

Abb. 4.4.: (a) Linear zu null Anregungsdichte extrapolierte Spinrelaxationszeit

7%¢'° . Die durchgezogene schwarze Linie ist eine Anpassung an die Daten propor-

tional zu T~2. Die rote Strichlinie gibt das Ergebnis der numerischen Berechnung

basierend auf reiner POP-Impulsstreuung wieder. (b) Gemessene Spinrelaxations-

zeit 75 (Rohdaten) bei endlicher Elektronendichte. Die Linien sind numerische
Berechnungen inklusive der Elektron-Elektron-Streuung.

relaxationszeit 75 bei 300 K iiber GI. berechnet. Die von Stillamn et
al. iiber Mobilitatsmessungen bestimmte Transportstreuzeit einer vergleich-
baren Probe betrigt 280 fs bei 300 K [83], und liefert eine Spinrelaxationszeit
von 11 ps. Dieser Wert weicht um einen Faktor 4 von den experimentell be-
stimmten Daten ab. Hauptgriinde fiir dieses Abweichen sind, dass GI.
auf einem vereinfachten Impulsstreumodell basiert [84] und nur im motional-
narrowing Regime der DP-Spinrelaxation giiltig ist.

Fiir einen quantitativen Vergleich der Messdaten mit der DP-Spinrelaxati-

onstheorie wird die gemittelte Impulsstreuzeit 7, durch die energieabhéngige
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4. Dyakonov-Perel-Spinrelaxation in Volumen-GaAs im Hochtemperaturbereich

Impulsstreuzeit 7, ersetzt und die Spinrelaxationszeiten 757°° (Abb. (a))
mit dem in Abschnitt vorgestellten numerischen Modell verglichen. Im
hier untersuchten Hochtemperaturbereich wird die Transportstreuzeit durch
die POP-Streuung dominiert [83]. Daher wird fiir die Berechnung von 77°
lediglich die POP-Impulsstreuung in Betracht gezogen und der von Callen
abgeleitete analytische Ausdruck fiir die POP-Streurate 1/75°F aus Gl.
verwendet [85] [78]. Uber GI. lasst sich mit 75°P und 75°F = 11/s die
energieabhiingige Spinrelaxationszeit 7, im motional-narrowing Regime be-
rechnen. Beide Regime, das des motional-narrowing und das der schnellen
Spinprézession, werden mithilfe von Gl. kombiniert. Uber GI. wird
dann die energiegemittelte Spinrelaxationszeit 7P°P berechnet. Das Ergeb-
nis der numerischen Berechnung, die keine Anpassparameter enthilt, ist in
Abb. (a) als rote Strichlinie dargestellt. Im Vergleich zu der qualitativen
T~3-Abhingigkeit ist die Steigung der numerisch berechneten Spinrelaxati-
onszeit 75°° deutlich flacher, was in der verglichen mit GI. deutlich
effizienteren POP-Streuung bei hoheren Temperaturen begriindet ist [84].
Auffallend ist die erstaunlich gute quantitative Ubereinstimmung der ver-
gleichsweise einfachen Berechnungen mit den experimentellen Daten. Ledig-
lich unterhalb von 300K kommt es zu Abweichungen, die nur geringfiigig
aus dem mit fallender Temperatur zunehmenden Einfluss weiterer Impuls-
streumechanismen resultieren. Die Einbeziehung der Streuung an ionisierten
Storstellen nach dem Brooks-Herring-Ansatz und der Deformationspotential-
streuung nach Referenz [78] in Gl neben der POP-Streuung erhéht die
berechnete Spinrelaxationszeit bei 280 K lediglich um 2 ps und zeigt damit
den dominierenden Einfluss der POP-Impulsstreuung auf die Spinrelaxati-
onszeit im Hochtemperaturbereich. Hauptursache fiir die Abweichungen un-
terhalb von 300 K ist, dass die lineare Extrapolation zu null Anregungsdichte
strikt nur im reinen motional-narrowing Regime giiltig ist, was im Folgenden

naher betrachtet wird.
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4.5. Zusammenfassung

Die Spinrelaxationszeit 7s wird abschliefend numerisch bei endlicher Elek-
tronendichte berechnet. Dazu wird in Gl. zusétzlich zum POP-Term der
energieabhiingige Elektron-Elektron-Streuratenterm 1/75° = C~'n.E, 3/2
miteinbezogen. Fiir C wird der in Abschnitt[£.3|aus den Dichteabhéngigkeits-
messungen bei T = 300K bestimmte Wert von C = 1,5 -10° eV~3/2cm3s
verwendet. Das Ergebnis der Berechnungen ist in Abb. (b) dargestellt.
Die numerischen Berechnungen bei endlicher Elektronendichte sind auch im
Bereich unterhalb von 300K in sehr guter Ubereinstimmung mit den ex-
perimentellen (Roh-)Daten. Durch Vergleich der Abb. (a) und (b)
werden die Abweichungen zwischen der bereits in Abschnitt [£.3] angespro-
chenen linearen Extrapolation und der numerischen Berechnung bei endli-
cher Elektronendichte deutlich (s. auch Abb. (b)). Die Berechnungen zei-
gen weiterhin, dass die Abweichungen bei alleiniger Betrachtung des reinen
motional-narrowing Regimes der Elektron-Elektron-Streuung (lineare Extra-
polation) bei niedrigen Dichten und abnehmender Temperatur ausgeprigter

sind.

4.5. Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurden Messungen der Elektronenspinrelaxationszeit in
Volumen-GaAs im Hochtemperaturbereich behandelt. Die Messungen der
Dichteabhéingigkeiten bei 7" = 300 und 350 K wurden benutzt, um die tem-
peraturabhéngigen Messungen zwischen 280 und 400 K zu null Anregungs-
dichte zu extrapolieren. Die intrinsischen Spinrelaxationszeiten 72°°° sind in
sehr guter quantitativer Ubereinstimmung mit numerischen Berechnungen,
die auf der Dyakonov-Perel-Spinrelaxationstheorie beruhen und als einzigen
Impulsstreumechanismus die POP-Streuung beinhalten. Diese Berechnungen

enthalten keinen Anpassparameter.

Desweiteren wurde der Einfluss der Elektron-Elektron-Streuung anhand
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4. Dyakonov-Perel-Spinrelaxation in Volumen-GaAs im Hochtemperaturbereich

der gemessenen Spinrelaxationszeiten bei endlicher Elektronendichte nume-
risch ndher untersucht. Dabei wurde zunéchst iiber die Messungen bei T' =
300 K der Parameter C, mit dem sich die energieabhéngige effektive Elektron-
Elektron-Streurate v3°/7,° berechnen lésst, bestimmt. Mithilfe dieses Para-
meters wurden dann numerische Berechnungen von 75 bei endlicher Elektro-
nendichte iiber den gesamten Temperaturbereich durchgefiihrt, die ebenfalls
in hoher Konformitéit mit den experimentellen Spinrelaxationszeiten 75 ste-

hen.
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5. Optische Overhauser-Verschiebung des

Elektron-g-Faktors in Volumen-GaAs

Zusétzlich zu der Dynamik der Elektronenspins ist auch die des Spinsystems
der Kerne in GaAs von grofier Bedeutung und dementsprechend Gegenstand
zahlreicher Untersuchungen. Kernspins werden klassisch mithilfe der Kern-
spinresonanz (NMREI) [86], [87] untersucht. Die Kopplung zwischen den Kern-
und Elektronenspins ermoglicht aber auch kombinierte Messmethoden wie
das ENDORP} Verfahren [88] und die ODNMRF] [89, [90, 9] oder rein opti-
sche, zeitaufgeloste Messmethoden[92] [93] [94].

Eine Kernspinpolarisation fiithrt zu einer Frequenzverschiebung der Elek-
tronenspinresonanz in einem externen Magnetfeld und wird als Overhauser-
Verschiebung bezeichnet. Bei der Bestimmung des Elektron-g-Faktors iiber
die Spinquantenschwebungsspektroskopie (s. Abschnitt fithrt eine Kern-
spinpolarisation demzufolge auch zu einer Verschiebung der Schwebungsfre-
quenz und Verfélschung des ermittelten Elektron-g-Faktors bei unbekannter
Kernspinpolarisation. In diesem Kapitel werden Messungen des Elektron-g-
Faktors unter dem Einfluss einer sich zeitlich entwickelnden Kernspinpolari-
sation vorgestellt. Umgekehrt gibt die zeitliche Entwicklung des gemessenen
Elektron-g-Faktors dabei Aufschluss iiber relevante Zeitskalen der dynami-

schen Kernspinpolarisation.

! Nuclear Magnetic Resonance
2 Electron Nuclear DOuble Resonance
3 Optically Detected Nuclear Magnetic Resonance
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5. Optische Overhauser-Verschiebung des Elektron-g-Faktors in Volumen-GaAs

Der erste Abschnitt behandelt die hier mafigeblichen Effekte der Hy-
perfeinwechselwirkung, welche die Kopplung zwischen den Elektronen- und
Kernspins beschreibt. Zum einen ist dies der Effekt der dynamischen Kern-
spinpolarisation unter optischem Pumpen von polarisierten Leitungsband-
elektronen in GaAs und zum anderen der Effekt der Riickwirkung der ent-
standenen Kernspinpolarisation iiber ein effektives Kernmagnetfeld auf die
Elektronen. In Abschnitt wird der fiir die Messungen mit polarisations-

T und o”-

modulierter Anregung, d.h. bei schnellem Schalten zwischen o
Lichteinstrahlung, modifizierte Messaufbau vorgestellt. Die Messergebnisse
werden in Abschnitt[5.3]diskutiert, wobei zunéichst die Orientierung des Kern-
magnetfeldes bei der speziellen Versuchsanordnung in Abhéngigkeit von der

zirkularen Lichtanregung erldutert wird. AbschlieSend werden die Ergebnisse

in Abschnitt zusammengefasst.

5.1. Hyperfeinwechselwirkung und deren Auswirkungen

Die Hyperfeinwechselwirkung koppelt in Halbleitern die Spins der Elektronen
S mit den Spins der Kerne I. Im Fall der Leitungsbandelektronen, die eine
s-artige Wellenfunktion besitzen, liefert die skalare Fermi-Kontakt-Wechsel-
wirkung den dominierenden Anteil zur Hyperfeinwechselwirkung. Bei den
p-artigen Lochern des Valenzbandes entfillt dieser skalare Anteil, und die
Hyperfeinwechselwirkung erfolgt iiber die deutlich schwéchere Dipol-Dipol-
Kopplung zwischen den Kern- und Lochspins [95].

5.1.1. Fermi-Kontakt-Wechselwirkung

Die skalare Hyperfeinwechselwirkung ist spinerhaltend fiir das Gesamtspin-

system der Elektronen und Kerne und wird durch den Fermi-Kontakt-Hamil-
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ton-Operator [96]

81 o
HFerml — 3 4x go UBYn hI-S 6(T)

2
= 3 Hogopsym hI-S[(0) (5.1)

beschrieben. Darin ist go der g-Faktor des freien Elektronsﬂ up das Bohr’sche
Magneton, v, das gyromagnetische Verhiltnis des betreffenden Kerns und r
die Relativkoordinate zwischen Elektron und Kern. Die Deltafunktion §(r)
wird in der zweiten Zeile durch das Betragsquadrat der elektronischen Wel-
lenfunktion ¢ (r) am Ort des Kernes ersetzt. Die Wellenfunktion ¢ (r) wird
weiter durch das Produkt einer Einhiillendenfunktion ¥(r) und der gitterpe-
riodischen Funktion u(r) (Bloch-Faktor) ausgedriickt. Mit den Normierungs-
bedingungen

/d% [T(r)?=1  und /d% lu(r)|* = vo , (5.2)

vo
wobei vy das Volumen der Elementarzelle ist, wird Gl. (5.1]) umgeschrieben

zu

Hrerms = AL-S[U(0)[2v0,  mit A:Z“Oggizwn. (5.3)
0

Der Faktor n ist das Betragsquadrat des Bloch-Faktors u(r) am Ort des
Kernes (n = |u(0)|?). Aufgrund der sehr hohen Elektronendichte am Ort des
Kernes ist 7 im Vergleich zu einer homogen tiber die Elementarzelle verteilten
Elektronendichte (n = 1) sehr viel gréfler als 1 [95] [69]. In GaAs betrigt n
nach Paget et al. [96] fiir Ga-Atome 2,7 - 10® und fiir As-Atome 4,5 - 10°.

5.1.2. Dynamische Kernspinpolarisation

Fluktuationen des von den Spins der Elektronen produzierten Magnetfeldes

fithren iiber die Fermi-Kontakt-Wechselwirkung zu einer Kernspinrelaxation.

4s. FuBnote 15 in Referenz [96], bzw. Referenz [97].
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Im Fall einer Nichtgleichgewichtsspinpolarisation der Elektronen fithren diese
Fluktuationen zu einer dynamischen Kernspinpolarisation [91] [08]. Die cha-
rakteristische Zeitkonstante T7° dieses Kreuzrelaxationsprozesses ist invers
proportional zu der Korrelationszeit 7cor der Magnetfeldfluktuationen, die
auf den Kernspin einwirken. Fiir freie Elektronen ist 7cor gleich der Durch-
flugzeit des Elektrons durch den Wechselwirkungsbereich mit dem Kern,
und T{® liegt in der GroBSenordnung von 10%s [95]. Dagegen betrigt die
GréBenordnung von T7° bei donatorgebundenen Elektronen 0,1 bis 1s [95)
99, [100], wobei die Korrelationszeit Tcor durch die Bindungszeit des Elek-
trons am Donator bzw. die Elektronenspinrelaxationszeit gegeben istE| Eine
wesentliche Elektron-Kern Kreuzrelaxation tritt also nur im Fall von loka-
lisierten Elektronen auf, d.h. dass im Fall einer dynamischen Kernspinpola-
risation hauptséchlich die Spinpolarisation der lokalisierten Elektronen auf
die donatornahen Kerne, die innerhalb des Bohr-Radius von ca. 100 A liegen,
iibertragen wird [96] [101].

In einem externen Magnetfeld Bext sind die Spinzustéinde der Kerne und
Elektronen iiber die Ankopplung ihrer magnetischen Momente an das Ma-
gnetfeld energetisch aufgespalten (Zeeman-Effekt). Die unterschiedliche Be-
setzung der Energieniveaus im thermischen Gleichgewicht fithrt zu einer Spin-
polarisation der Kerne und Elektronen, wobei die Kernspinpolarisation auf-
grund des, verglichen mit dem Bohr’schen Magneton, drei Gréflenordnungen
kleineren Kernmagnetons sehr viel geringer ist als die Elektronenspinpolari-
sation: In GaAs, in dem alle Isotope einen Kernspin I = 3/2 mit positivem gy-
romagnetischen Verhéltnis 7, besitzen, betréigt in einem Magnetfeld von 1T
das Verhéltnis zwischen energetischer Aufspaltung der Spinzusténde zu ther-
mischer Energie selbst bei 1 K nur 1/2000. Dahingegen liegt dieses Verhiiltnis
fiir Elektronen in GaAs bei etwa 1/3, was in einer wesentlichen Elektronen-

spinpolarisation resultiert. Dabei betrdgt der Erwartungswert des Elektro-

5Genauer ist die Korrelationszeit durch die kiirzere von den beiden Zeiten gegeben.
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nenspins im thermischen Gleichgewicht [102]

_ 1 9" psB
Seq = 5 tanh ( ThaT ) , (5.4)

wobei die Spinpolarisation wegen des negativen effektiven g-Faktors in GaAs
parallel zu By liegt (s. Gl )

Der Elektronenspin strebt bei einer vorliegenden Nichtgleichgewichtspola-
risation entlang der Magnetfeldrichtung S, iiber die Spin-Gitter-Relaxation
seine thermische Gleichgewichtspolarisation Seq an. Uber die Fermi-Kontakt-
Wechselwirkung werden dabei wechselseitige Elektron-Kern Spin-Flip-Pro-
zesse induziert, iiber die ein Teil der Polarisationsdifferenz Sa, — Scq auf das
Kernspinsystem tibertragen wird. Bei einer kiinstlichen Aufrechterhaltung
der Nichtgleichgewichtsspinpolarisation der Elektronen, etwa durch optisches
Pumpen, kann hieriiber eine erhebliche dynamische Anreicherung der Kern-
spinpolarisation erzielt werden, wobei die Kernspinpolarisation (I) parallel
zu Say — Seq liegt [93]. Die Aufrechterhaltung der Nichtgleichgewichtsspin-
polarisation der lokalisierten Elektronen, die fiir die dynamische Kernspin-
polarisation verantwortlich sind, ist — etwa im Fall des optischen Pumpens —
durch die starke Kopplung der Spinsysteme der freien und lokalisierten Elek-
tronen gegeben: Die Spinpolarisation der freien Elektronen iibertrigt sich
nach Paget et al. [I01] auf einer Zeitskala von 10~ s auf das Spinsystem der
lokalisierten Elektronen.

Als Overhauser-Effekt [103] wird die Anreicherung der Kernspinpolarisa-
tion durch Einstrahlung eines Mikrowellenfeldes in Metallen bezeichnet. Da-
bei hilt das eingestrahlte Mikrowellenfeld, das auf die Resonanzfrequenz der
Elektronen gesetzt ist, die Elektronenspinpolarisation aus ihrem Gleichge-
wicht. In Halbleitern kann die Aufrechterhaltung dieses ungeordneten Spinzu-
standes der Leitungsbandelektronen, und somit eine Anreicherung der Kern-
spinpolarisation, auch durch optisches Pumpen mit unpolarisiertem Licht er-

zeugt werden, wie 1967 von G. Lampel [104] gezeigt (optischer Overhauser-
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Effekt). Die Einstrahlung von zirkular polarisiertem Licht fithrt iiber die
optischen Auswahlregeln zu einer optischen Orientierung des Elektronen-
spins (s. Abschnitt , die einem geordneten Nichtgleichgewichtszustand
entspricht. Die hieriiber erzeugte dynamische Kernspinpolarisation iibertrifft
die Kernspinpolarisation, die sich aus dem optischen Overhauser-Effekt er-

gibt, wie ebenfalls von G. Lampel in [104] gezeigt.

5.1.3. Kernspindiffusion, Kernspinrelaxation und dynamisches

Gleichgewicht

Uber die dynamische Kernspinpolarisation werden lediglich die Kernspins
in Donatornihe polarisiert (s. Abschnitt . Das wechselseitige Umklap-
pen benachbarter Kernspins aufgrund der nuklearen Dipol-Dipol-Kopplung
verursacht eine Spindiffusion [105] [94], durch die sich die donatornahe Kern-
spinpolarisation in der gesamten Probe ausbreitet [10I]. In GaAs betrégt
die Diffusionskonstante D fiir °Ga ca. 3 - 1073 cm?s™! und der charakte-
ristische Zeitbereich der Spindiffusion liegt zwischen Sekunden und Stun-
den [93]. Zusitzlich fiihrt die Dipol-Dipol-Wechselwirkung zwischen Elektro-
nen und Kernen, die auflerhalb des Lokalisierungsbereiches von donatorge-
bundenen Elektronen liegen, auch zu einer Spinpolarisation. Dieser Prozess
ist allerdings verglichen mit dem der Fermi-Kontakt-Wechselwirkung (s. Ab-
schnitt deutlich schwécher [95].

Die Depolarisation der Kernspins erfolgt aufgrund mehrerer Relaxations-
prozesse: Zum einen thermalisiert das Kernspinsystem mit dem Gitter iiber
die Spin-Gitter-Relaxation. Die charakteristische Zeit 77 dieses Prozesses
liegt bei niedrigen Temperaturen fiir GaAs im Bereich von Minuten bis Stun-
den [93]. Zum anderen fiihren auch Kreuzrelaxationsprozesse zu einer Kern-
spinrelaxation. Neben der Kreuzrelaxation aufgrund der Hyperfeinwechsel-

wirkung findet zusétzlich auch eine Kreuzrelaxation aufgrund der nuklearen

68



5.1. Hyperfeinwechselwirkung und deren Auswirkungen

Dipol-Dipol-Kopplung statt [106].

Die zeitliche und rdumliche Dynamik der mittleren Kernspinpolarisation
(I.) bei fortwéhrendem optischen Pumpen unter Einbezug von Diffusion,
Spin-Gitter- und Kreuzrelaxation kann qualitativ durch die Differentialglei-

chung [107]

d 1 ) 1 1

— () = — == ((Sz) — Se D L) — | =+ 7 ) ((Iz) — Ieq) (5.5

(0 =~ 775 (8 = Sea) + DYAL) = (0 + 77 ) ()~ 1) (59
beschrieben werden. Darin ist l/TIIS die Pumprate, D die Diffusionskonstan-
te, 1/Ty die Spin-Gitter-Relaxationsrate und 1/7{’ die Kreuzrelaxationsrate.
Nach hinreichend langer Pumpzeit stellt sich ein dynamisches Gleichgewicht

ein, in dem die Kernspinpolarisation (I.) zeitlich nicht mehr variiert.

5.1.4. Effektives Overhauser-Kernmagnetfeld

Das tiber die dynamische Kernspinpolarisation erzeugte Magnetfeld der Ker-
ne wirkt iiber die Fermi-Kontakt-Wechselwirkung auf die Elektronen zurtick.
Dabei wechselwirken die Elektronen, frei oder donatorgebunden, mit einer
groflen Anzahl von Kernen. Fiir donatorgebundene Elektronen betrigt die
Anzahl der Kerne in der Lokalisierungsregion beispielsweise 10° Kerne. Auf-
grund dieser groflen Anzahl kann ein mittleres effektives Kernmagnetfeld ein-
gefithrt werden. Dazu wird die mittlere Wechselwirkungsenergie eines Elek-
trons mit allen Kernen einer Spinspezies, die den mittleren Kernspin (I)
besitzen, iiber die Summation von Gl. iiber diese Kernspinspezies be-
rechnet. Der mittleren Wechselwirkungsenergie A (I)-S wird in Anlehnung
an den Zeeman-Effekt ein effektives Kernmagnetfeld

B, = bn@ ,  mit bn = 1o <§—0) h’ynn—g , (5.6)

* Vo

zugeordnet, wobei £ die Anzahl der Atomkerne der betreffenden Spinspezies

in der Elementarzelle ist. Das effektive Feld b, entspricht dem Kernfeld bei
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vollstéandiger Kernspinpolarisation und betrégt fiir GaAs unter Beriicksichti-
gung aller Spinspezies (°Ca, " Ga, As) und deren natiirlicher Haufigkeit
bn = —5,3T. Das Vorzeichen des Kernmagnetfeldes in Gl. héngt fir
~¥n > 0 von dem Vorzeichen des effektiven Elektron-g-Faktors g™ ab. By, zeigt
in GaAs in die entgegengesetzte Richtung zu dem realen Kernmagnetfeld,
das durch das makroskopische Mittel iiber alle Kernmagnetmomente gebildet
wird. Zusétzlich ist das effektive Kernmagnetfeld, das auch als Overhauser-
Feld bezeichnet wird, aufgrund der hohen Elektronendichte in der Kernnihe
um ein Vielfaches grofler, etwa um den Faktor n in Gl , als das reale
Kernmagnetfeld [96, [95].

Scheinbare Verschiebung des g-Faktors durch das Kernmagnetfeld

Die Spinquantenschwebungsfrequenz ist proportional zu dem Magnetfeld, das
auf die Elektronen einwirkt. Im Fall einer vorhandenen Kernspinpolarisation
setzt sich das Magnetfeld B in Gl zusammen aus dem externen Ma-
gnetfeld Bext und dem effektiven Kernmagnetfeld B,. Die Larmorfrequenz

ist daher gegeben durch

_ g%l (Bext & Bn)
- . .

wr (5.7)
Bei der Bestimmung des Elektron-g-Faktors iiber die gemessene Larmor-
frequenz in Gl. (5.7) bei unbekanntem Kernmagnetfeld kommt es zu einer

scheinbaren Verschiebung des g-Faktors:

| * |_ th _| *|Bext:|:Bn
gpseudo ///BBext 9 Bext

(5.8)

Umgekehrt kann iiber den g-Faktor gp.e,q, auch das effektive Kernmagnetfeld

B, bestimmt werden.
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5.2. Messaufbau bei polarisationsmodulierter Anregung

Fiir die in diesem Kapitel behandelten Messungen zur Untersuchung der dy-
namischen Kernspinpolarisation wird der in Kapitel [3| vorgestellte Messauf-
bau der zeit- und polarisationsaufgelosten PL-Spektroskopie leicht modifi-
ziert. In der Anregung wird der Soleil-Babinet-Kompensator durch einen wei-
teren Fliissigkristallverzogerer ersetzt, damit elektronisch zwischen der Ein-

*- und o~ -polarisiertem Laserlicht geschaltet werden kann.

strahlung von o
Der Flissigkristallverzogerer in der Anregung bzw. in der Detektion wird im
Folgenden als LCR 1 bzw. LCR 2 bezeichnet. Zusétzlich wird hinter dem
LCR 1 eine elektronisch steuerbare Blende (optischer Schalter) eingebaut.
Uber die Blende kann der Beginn der Lichteinstrahlung auf die Probe mit

den Messungen synchronisiert werden.

Im Gegensatz zu den iibrigen in dieser Arbeit durchgefithrten Messungen
wird nur die gegenpolarisierte PL-Komponente detektiert, da die Probenan-
regung quasiresonant erfolgt und somit das Laserstreulicht nicht tiber Filter
eliminiert werden kann. Die Umschaltzeiten tschair des LCR 1, d.h. bei der

T~ und o~ -polarisiertem Laserlicht, bei den Messungen

Einstrahlung von o
liegen zwischen 500 ms und 30s. Bei den kurzen Umschaltzeiten ist die Zeit
tschalt Nicht als Integrationszeit fiir die Streakkamera geeignet, um ein hinrei-
chend rauscharmes Signal aufzunehmen. Daher wird die Integrationszeit der
Streakkamera bei allen Messungen fest auf 60 mal 1001 ms gesetzt und die
Streakkamera im externen Gate-Modus betrieben. Im externen Gate-Modus
wird die voreingestellte Spannung an der Multi-Channel-Plate (MCP), mit
der die Elektronenvervielfachung in der Streakkamera gesteuert wird, iiber
eine Signalspannung von 0 bzw. 5V aus- bzw. eingeschaltet. Liegt keine Span-
nung an der MCP an, kommt dies einem geschlossenen Schalter in der Streak-

kamera gleich, d.h. die einfallende Lichtintensitdt wird nicht aufgenommen.

Uber eine Steuerelektronik wird die MCP-Spannung mit dem LCR 1 in der
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Schalter

Funktions- Delay- > Gate | Streak-
generator Generator kamera

Lab-
LCR2 el

Optischer
Schalter

LCR 1

Abb. 5.1.: Steuerelektronik zur Abstimmung der Detektion auf die polarisati-
onsmodulierte Anregung

Anregung so synchronisiert, dass nur die gegenpolarisierte PL-Komponente
detektiert wird. Die Integrationszeit von 60 mal 1001 ms reduziert sich somit
auf eine effektive Integrationszeit von ca. 30s, da die Probe gleich lange mit
07 - baw. o~ -polarisiertem Laserlicht angeregt wird.

Abbildung zeigt die Steuerelektronik mit der die Probenanregung und
PL-Detektion aufeinander abgestimmt wird. Ein Funktionsgenerator schal-
tet iiber den LCR 1 zwischen o~ und o~ -polarisiertem Laserlicht in der
Probenanregung. Die Schaltzeiten tschalt liegen je nach Messung zwischen
500 ms und 30s. Zu Beginn der Messung 6ffnet der LabJaCkEI rechnergesteu-
ert die Blende (optischer Schalter). Somit ist gewéhrleistet, dass die Lichtein-
strahlung und die damit verbundene dynamische Kernspinpolarisation zeit-
gleich mit der Messung beginnt. Der LabJack stellt den LCR 2 zunéchst
auf die Detektion der o~ -PL-Komponente, d.h. es wird wihrend der o™-
Lichteinstrahlung detektiert. Zusétzlich leitet er das auf die Detektion der
o~ -PL abgestimmte Gating vom Delay-Generator iiber den Schalter an den
externen Gating-Eingang der Streakkamera weiter. Nach der Aufnahmedau-
er von 60 mal 1001 ms wird das Streakkamera-Bild im Rechner abgespei-

chert und eine neue Aufnahme, nun der ¢ -PL-Komponente, begonnen. Da-

SLabJack U12
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Abb. 5.2.: Zeitdiagramm der relevanten Schaltsignale von den in Abb. dar—
gestellten Geréaten.

zu schaltet der LabJack den LCR 2 jetzt auf die o-Detektion und leitet
das auf diese PL-Komponente abgestimmte Gating an die Streakkamera wei-
ter. Diese abwechselnde Aufnahme der oT-PL-Komponenten wird fiir die
Gesamtdauer der Messung weitergefiihrt.

Das Zeitdiagramm in Abb. verdeutlicht den Zusammenhang der rele-
vanten Ein- bzw. Ausgangssignale. Der LCR 1 schaltet abwechselnd fiir die

*-und o~ -Licht. An den Delay-Generator-Ausgingen

Dauer tschait zwischen o
liegen die beiden méoglichen Gating-Signale DG 1 und DG 2 an, die iiber den
Funktionsgenerator mit dem LCR 1 synchronisiert sind. Ebenfalls synchro-
nisiert sind der LCR 2 und der Schalter, iiber den das passende Gating-
Signal (Gate) eingestellt wird. Die Zeitdauer tver, von 25ms zwischen dem
Umschaltsignal fiir den LCR 1 und der Aufnahmefreigabe durch das Gating-
Signal beriicksichtigt die Dauer, die der verwendete Fliissigkristallverzogerer

+

benétigt, um die Retardierung von o™ nach oT umzuschaltenﬂ

"Diese Umschaltzeit ist abhingig von der Richtung der Verzdgerungsinderung des
LCR. Laut Datenblatt von Meadowlark Optics betragt die Umschaltzeit bei

Verzdgerungszunahme bzw. -abnahme um A/2 20 ms bzw. 5 ms.
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5.3. Polarisationsmodulierte Messung des Elektron-g-Faktors

5.3.1. Messparameter und Datenauswertung

Die Messungen des effektiven Elektron-g-Faktors gpseudo unter dem Einfluss
des Kernmagnetfeldes By, werden anhand der schwach n-dotierten Volumen-
GaAs-Probe TP906, die in Abschnitt [£.2.T beschrieben ist, durchgefiihrt. Die
Probe befindet sich annidhernd in Voigt-Geometrie im Kryostaten bei einer
Temperatur von T' = 2,6 K und ist gegeniiber dem externen Magnetfeld
Bext = 1T leicht um den Winkel ¢ = 5° verkippt (s. Abb. . Die Laseran-
regung erfolgt mit ps-Pulsen bei einer Wellenldnge von 814 nm und einer Leis-
tung von P = 1mW, die etwa einer Anregungsdichte von n =5 -10'® cm™3
entspricht.

Eine von S. Déhrmann [I08] durchgefiihrte Zeitkalibrierung der Streakka-
mera und Feldkalibrierung des Kryostatmagneten bei der nominellen Feld-
stdrke von 1T sind in den in Abb. dargestellten g-Faktoren g enq, mit
enthalten. Bei den in diesem Kapitel behandelten Messungen wird nur ei-
ne, die gegenpolarisierte, PL-Komponente gemessen. Eine Bestimmung des
g-Faktors {iber den nach Gl. berechneten zeitlichen Verlauf der opti-
schen Polarisation ist deswegen nicht moglich. Der g-Faktor wird daher nach
der DOFﬂ-Methode [I09] bestimmt, wobei die Datenauswertung mit dem

Programm IDL erfolgt.

5.3.2. Dynamische Kernspinpolarisation bei verkippter

Probengeometrie

Abbildung [5.3] zeigt die geometrische Lage der Probe im externen Magnet-
feld Bext und in Bezug auf die Einfallsrichtung des zirkular polarisierten

Laserlichtes. Teil (A) stellt den Fall der Einstrahlung von o~ -Licht dar und

8 Damped Oscillator Filter
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ext

(b) W

KO
, \\ Bext

Abb. 5.3.: Die um den Winkel ¢ verkippte Probe (grau) im externen Magnetfeld
Byt bei o7~ Anregung (a) und ot- Anregung (b) und die sich aus der dynami-
schen Kernspinpolarisation ergebenden Kernmagnetfelder. Die Winkel 6 und 7

ergeben sich aus der Brechung des einfallenden Laserlichtes (s. Text).
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Teil (B) den der Einstrahlung von o*-Licht. Die Probenebene ist um 9 = 5°
im Magnetfeld verkippt und das Laserlicht fillt senkrecht zu Bext ein, d.h. die
Probe ist in einer , Fast“-Voigt-Geometrie angeordnet. Aufgrund des hohen
Brechungsindex von GaAs (ngaas = 3,51) wird der einfallende Laserstrahl
nach dem Snellius’schen Brechungsgesetz an der Probenoberfliche stark zur
Probennormalen hin gebrochen. Bei der Probenverkippung von ¥ = 5° betra-
gen die dargestellten Winkel § und 7 demnach 1,4° bzw. 3,6°. Die thermische
Gleichgewichtspolarisation Scq (cyan) eines Elektronenspinensembles, die im
Dunklerﬂ vorliegt, zeigt wegen des negativen effektiven g-Faktors von GaAs
in Richtung des externen Magnetfeldes Beyt und lisst sich betragsméfig nach
Gl. berechnen.

Bei der Einstrahlung von ¢~ -Licht werden nach den optischen Auswahlre-
geln iiberwiegend Spin-up Elektronen im Leitungsband erzeugt, was zu einer
im Vergleich zu S¢q sehr groflen anfinglichen Spinpolarisation Sy der Elek-
tronen in der dargestellten Richtung fiihrt (s. Abb. (a)). Bei T =2,6K
betridgt das Verhéltnis Seq/So etwa 1/20. Die zu Bext senkrechte, und damit
prazedierende, Komponente von Sy mittelt sich auf der fiir die dynamische
Kernspinpolarisation relevanten Zeitskala (Sekunden-Bereich) zu null, da die
Larmorperiode der Prézession im 100 ps-Bereich liegt. Daher ist das zeitliche
Mittel der Elektronenspinpolarisation (S) gegeben durch Say, wobei Say, di-
rekt nach dem Laserpuls Sy -sin i betriigt. Uber die Spinrelaxation der Nicht-
gleichgewichtspolarisation S, in die thermische Gleichgewichtspolarisation
Secq und die Fermi-Kontakt-Wechselwirkung bildet sich eine Kernspinpola-
risation aus, wobei drei Fille unterschieden werden miissen: Ist Say > Seq
zeigt die Kernspinpolarisation (I) in Richtung von Bext und das effektive
Overhauser-Kernfeld B,, in die entgegengesetzte Richtung, wodurch das ex-
terne Magnetfeld fiir die Leitungsbandelektronen abgeschwicht wird. Fiir

Sav > Seq kehren sich die Vorzeichen von (I) und By, um und das effekti-

9D.h. ohne optisches Pumpen.
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ve Gesamtmagnetfeld wird stidrker. Bei Say = Seq findet keine dynamische
Kernspinpolarisation statt.

Im Fall der Einstrahlung von o*-Licht werden iiberwiegend Spin-down
Elektronen erzeugt (s. Abb. (b)), weshalb S¢ im Vergleich zu der Ein-
strahlung von o~ -Licht in die entgegengesetzte Richtung zeigt. Daher liegen
Sav und S¢q immer antiparallel zueinander. Dementsprechend fiithrt die Ein-
strahlung von o-Licht immer zu einer Verstirkung des Magnetfeldes inner-
halb der Probe.

Wire die Probe nicht im externen Magnetfeld verkippt (¢ = 0°), wiirde
ebenfalls eine dynamische Kernspinpolarisation stattfinden. Dies entspréche
dem optischen Overhauser-Effekt (s. Abschnitt , da die Probe beziiglich
des externen Magnetfeldes mit unpolarisierten Elektronen gepumpt wiirde,

unabhéngig von dem Polarisationsgrad des Laserlichtes.

5.3.3. Einfluss der dynamischen Kernspinpolarisation auf den

Elektron-g-Faktor

Abbildung zeigt den Verlauf von vier Langzeitmessungen des effektiven
g-Faktors g5.cudo (8- Gl (5.8))), und damit auch die zeitliche Entwicklung des
effektiven Overhauser-Magnetfeldes, bei verschiedenartiger Einstrahlung von

o7~ und o~ -Licht.

Kontinuierliche zirkulare Anregung

Der unterste und oberste Ast in Abb. stellt die Ergebnisse zweier von
S. Dohrmann durchgefiihrter Langzeitmessungen bei kontinuierlicher Anre-

gunglﬂ mit o~ bzw. o~ -Licht dar [I08]. Die Gesamtdauer der jeweiligen

9Kontinuierliche Anregung bedeutet in diesem Zusammenhang, dass nicht zwischen ot -

und o~ -Einstrahlung wihrend der Langzeitmessungen geschaltet wird, sondern die
Probe 90 min lang mit oi—ps—Pulsen mit einer Wiederholrate von 80 MHz beleuchtet

wird.
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5. Optische Overhauser-Verschiebung des Elektron-g-Faktors in Volumen-GaAs

Langzeitmessung betragt 90 min, wobei fiir die Ermittlung des Verlaufes von
Gpseudo Wahrend dieser Gesamtdauer alle 30s ein iiber diese Zeit integrier-
tes Streakkamera-Bild herangezogen wird. Deutlich zu sehen ist der unter-
schiedliche Séttigungswert von gp...qo bei der Einstrahlung von oT- und
o~ -Licht, der nach etwa 90 min erreicht wird. Dieser Séttigungswert stellt
sich im dynamischen Gleichgewichtszustand der Kernspinpolarisation unter
fortwahrendem optischen Pumpen, dynamischer Kernspinpolarisation, Kern-
spindiffusion und Kernspinrelaxation ein (s. Abschnitt . Die Anderung
VON gpsendo Wahrend der jeweiligen Langzeitmessung ist bei oT-Anregung
deutlich grofler als bei o0~ -Anregung, da die Differenz Say — Seq und da-
mit auch das effektive Overhauser-Magnetfeld deutlich gréfer ist (s. Ab-
schnitt . Der Betrag von gpscuqo nimmt bei o~ -Anregung ab, woraus
folgt, dass Sav > Seq ist. Anhand der ersten Messpunkte dieser beiden Lang-
zeitmessungen wird bereits ein grofier Unterschied zwischen g;seudo(UJr) und
Ipseudo(0 ) ersichtlich, der den schnellen Aufbau des Kernmagnetfeldes in-
nerhalb der Zeitspanne von 30s aufgrund der dynamischen Kernspinpolari-
sation verdeutlicht. Die Messung des unverfilschten, d.h. ohne den Einfluss
der dynamischen Kernspinpolarisation, Elektron-g-Faktors g* gestaltet sich
daher als schwierig, da fiir die Aufnahme einer ausreichend rauscharmen PL-
Transiente zur Bestimmung von ¢g* eine Streakkamera-Integrationszeit von

etwa 30s erforderlich ist.

Polarisationsmodulierte Anregung

Bei den in dieser Arbeit durchgefithrten Langzeitmessungen wird wahrend
der Langzeitmessungen zwischen der Anregung mit ¢~ und ¢~ -Licht ge-
schaltet (Polarisationsmodulation), d.h. es wird ohne Unterbrechung jeweils
fiir die Zeitdauer von tschalt U+-, o -, oT-, usw. Licht eingestrahlt. Details
beziiglich der Anregung und Detektion sind im vorigen Abschnitt be-

schrieben.
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5. Optische Overhauser-Verschiebung des Elektron-g-Faktors in Volumen-GaAs

Die zeitliche Entwicklung von gp...q, bei der Langzeitmessung A ist in
Abb. durch die vollen Symbole dargestellt. Bei der Langzeitmessung A
wird zunéchst o*-Licht mit der Umschaltzeit tschait = 0, 5s fiir 75 min einge-
strahlt. Direkt danach erfolgt fiir jeweils 20 min in dieser Reihenfolge die o*-
Anregung mit tgchait = 18, 28, 58, 10s und 15s. Im Gegensatz zu der Lang-
zeitmessung A wird bei der Langzeitmessung B, dargestellt durch die hohlen
Symbole in Abb. die Schaltzeit beginnend mit tschaie = 30s verkiirzt:
Zunéachst wird 80 min lang o*-Licht mit tschait = 30s eingestrahlt, wobei
die ersten 30s ot-Licht eingestrahlt wird. Danach wird die Probe weitere
5min mit tsehaie = 30s beleuchtet (nicht dargestellt), 7 min nicht beleuchtet
und darauf fiir weitere 3 min mit tgchait = 15 s angeregt (nicht dargestellt)ﬂ
Es folgen ohne weitere Unterbrechungen Messungen fiir jeweils 30 min mit
tschalt = 158, 108, 5s und 2s und abschlielend fiir 45 min mit tgchaie = 0,5s.

Die Detektionszeit der PL bei den Messungen mit wechselnder o*-Anre-
gung zur Bestimmung von gpe.uq, liegt fest bei 1 min, unabhéngig von tscnait,
wobei die erste Minute nur bei der o*-Lichteinstrahlung, die zweite Minute
nur bei der ¢~ -Lichteinstrahlung, usw. detektiert wird. Effektiv wird die PL
also nur fiir 30s aufgenommen (s. Abschnitt [5.2)).

Die dynamische Kernspinpolarisation, die auf der Sekunden-Zeitskala ver-
l&uft, fithrt tiber das sich schnell aufbauende effektive Kernmagnetfeld zu
einer Aufspaltung des gemessenen g-Faktors gp..uqo, Wéhrend der Langzeit-
messungen. Die g-Faktoren bei der Detektion wihrend der o' -Einstrahlung
Ghseudo(0h) liegen unterhalb von denen bei der Detektion wihrend der o~ -
Einstrahlung gpsendo(0 ™). Am deutlichsten ist die Aufspaltung Agp.cngo =
|gnseudo (1) = |ghseundo(0 )| an den Messungen mit ¢schaie = 30s (Langzeit-
messung B) ersichtlich (s. Pfeil in Abb. . Der Einsatz unten rechts in
Abb. zeigt die, iiber den jeweiligen Messabschnitt mit konstantem tschait

gemittelte, Aufspaltung Agp..uqo in Abhéngigkeit von der Schaltzeit der

" Diese Unterbrechung der Datenaufnahme ist unbeabsichtigt.
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5.3. Polarisationsmodulierte Messung des Elektron-g-Faktors

Langzeitmessungen A als volle Kreise und B als hohle Kreise. Wie zu erwarten
wird Aggseudo mit abnehmender Schaltzeit kiirzer und ist bei tschait = 0,58
nicht mehr messbar. Hieraus wird ersichtlich, dass eine wesentliche dynami-
sche Kernspinpolarisation erst fiir Zeiten groéfer als 0,5 s stattfindet.

Das Verschwinden von Aggseudo bei tschait = 0,5 s bedeutet nicht, dass bei
der Einstrahlung von o*-Licht mit tschalt = 0,5s keine dynamische Kern-
spinpolarisation erfolgt. Auf der fiir die dynamische Kernspinpolarisation re-
levanten Zeitskala von ¢ > 0, 5s entspricht die Einstrahlung von o*-Licht mit
tschait = 0,5s dem Pumpen von unpolarisierten Elektronen (S.w = 0) und
kommt somit dem optischen Overhauser-Effekt gleich.

Bei der Langzeitmessung A wird der Sattigungswert von g/ cudo bei tschale =
0, 5s nach ca. 75 min erreicht, der dem Séttigungswert gZ,;"" bei der Einstrah-
lung von unpolarisiertem Licht entspricht. Auffallend am weiteren Verlauf der
Langzeitmessung A ist, dass zwar eine Aufspaltung Agg...qo bei Erhdhung
von tschale stattfindet, aber der iiber die Detektion bei ai—Einstrathng ge-
mittelte Wert von gj.cudo selbst bei einer Schaltzeit von tschaiy = 15s mit
dem Séttigungswert g2, "7 bei tschait = 0, 5s iibereinstimmt.

Bei der Messung mit der Schaltzeit tschait = 30s (Anfang der Langzeit-
messung B) liegt der Sdttigungswert deutlich unterhalb des Sattigungswertes

gai"P der Langzeitmessung A. Bei sukzessiver Verkiirzung der Schaltzeit

lauft der mittlere g-Faktor gj.cuqo wieder gegen den Séttigungswert g, "".
Zwischen dem polarisationsmodulierten Pumpen mit tgcha;r = 15s und 30s
findet also ein Ubergang des dynamischen Gleichgewichtszustandes von (I,)
(s. Abschnitt innerhalb der Probe statt. Grund hierfiir ist sehr wahr-
scheinlich die Dynamik der Kernspindiffusion. Bei tschait < 15s diffundiert
im Mittel aus dem donatornahen Bereich eine Kernspinpolarisation, die dem
Pumpen mit unpolarisiertem Licht entspricht. Liegt die Schaltzeit oberhalb

von 15s diffundieren bereits ausreichend viele Kernspins wihrend tschait aus

dem donatornahen Bereich in die Umgebung, die bei der darauffolgenden
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Einstrahlung mit entgegengesetzt zirkular polarisiertem Licht nicht umpola-

risiert werden.

5.4. Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurde der Elektron-g-Faktor unter dem Einfluss des ef-
fektiven Overhauser-Kernmagnetfeldes untersucht. Der in Abschnitt [5-2] be-
handelte Aufbau bei polarisationsmodulierter Anregung ermdglichte die Mes-
sung des Elektron-g-Faktors g;.c.q, in Abhdngigkeit von der Umschaltdauer
tschalt der ai—Anregung. Die relevante Zeitskala der dynamischen Kernspin-
polarisation konnte durch das Verschwinden der Aufspaltung Agpseudo bei
einer Schaltzeit von tgchair = 0,5s bestimmt werden. Die Messungen mit
tschalt = 0,5s entsprechen daher der Anregung mit unpolarisiertem Licht
und unterliegen lediglich einer sich auf der Langzeitskala entwickelnden dy-
namischen Kernspinpolarisation. Der Gleichgewichtszustand der Kernspin-
polarisation (I.) in der Probe wird nach einer Dauer von etwa 75min er-
reicht und ist bezogen auf die Schaltzeit bis zu tschait = 15s konstant. Erst
fiir tgchait > 15s liegt ein anderer, als der dem Pumpen mit unpolarisiertem
Licht entsprechende, Gleichgewichtszustand von (I.) vor. Dieses Verhalten

wird auf die komplexe Dynamik der Kernspindiffusion zuriickgefiihrt.
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6. Elektron-g-Faktor-Anisotropie in

symmetrischen (110)-GaAs-Quantenfilmen

In diesem Kapitel wird die Anisotropie des effektiven Elektron-g-Faktors in-
nerhalb der Quantenfilmebene in symmetrischen (110)-GaAs-Quantenfilmen
untersucht. Uber die Spinquantenschwebungsspektroskopie (s. Abschnitt
wird diese Anisotropie in Abhéngigkeit von der Quantenfilmbreite experimen-
tell bestimmt. Die Messergebnisse sind in sehr guter Ubereinstimmung mit
Berechnungen, die auf der 14x14-Band k-p-Theorie beruhen. Ein verein-
fachtes theoretisches Modell in vierter Ordnung Stoérungstheorie bringt den
Ursprung der g-Faktor-Anisotropie — trotz der symmetrischen Einhiillenden-
funktion der Elektronen im Quantenfilm — néher.

Im ersten Abschnitt des Kapitels werden die g-Faktor-Tensoren einiger
GaAs-Quantenfilmtypen vorgestellt und der Zusammenhang mit der Symme-
trie in ITI-V-Halbleitern hergestellt. Zudem wird die hier behandelte g-Fak-
tor-Anisotropie von der in asymmetrischen (001)-Quantenfilmen abgegrenzt.
Abschnitt behandelt die Durchfiihrung der Messungen: Zunichst wird
die verwendete Mehrfachquantenfilmprobe, die zehn unterschiedliche Ein-
zelquantenfilme enthélt, vorgestellt und kurz charakterisiert. Dann folgen
die Beschreibung der eigentlichen Messung und Bestimmung des g-Faktors
in Abhéngigkeit von der Magnetfeldorientierung und die Bestimmung des
Messfehlers. Kernpunkt des Kapitels ist Abschnitt in dem die Messer-
gebnisse zusammen mit den Berechnungen nach der k-p-Theorie priasentiert

und das vereinfachte storungstheoretische Modell vorgestellt werden. Neben
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den g-Faktoren ergeben sich aus den Spinquantenschwebungsmessungen die
Spinzerfallszeiten der Elektronen in Abhingigkeit von der Quantenfilmbreite,
die in Abschnitt dargestellt werden. Am Ende des Kapitels erfolgt eine

Zusammenfassung.

6.1. Einfluss der Symmetrie auf den

Elektron-g-Faktor-Tensor in 111-V-Halbleitern

Symmetrien sind in der Physik eng verbunden mit Erhaltungsgréien (Noether-
Theorem [110]) und der Entartung von quantenmechanischen Zusténden. Ei-
ne Symmetriereduktion fithrt zu dem Verlust von Erhaltungsgréfien bzw. der
Aufhebung von Entartung, und somit zu einer Erhéhung der Komplexitiit.
Beispielsweise verursacht der Ubergang von Volumen-GaAs (3D-System) zu
einem GaAs-Quantenfilm (Quasi-2D-System) die Aufspaltung des HH- und
LH-Bandes am I'-Punkt. Im Folgenden wird der Einfluss der Symmetrie auf
den effektiven Elektron-g-Faktor-Tensor §* beschrieben. Ahnlich wie bei dem
Tragheitstensor eines starren Korpers fiihrt die Verminderung der Symmetrie
in Halbleitersystemen zu einer stidrkeren Anisotropie des g-Faktor-Tensors §*.
Die Unterteilung in Symmetrieklassen, die sich darin unterscheiden, ob sie
eine hohere oder niedrigere Symmetrie besitzen, erfolgt durch die Einfithrung
einer Symmetriehierarchie mithilfe der Gruppentheorie [10]. In der Grup-
pentheorie gehoren III-V-Halbleiter, wie GaAs, deren g-Faktor isotrop ist,
der Punktgruppe Ty an. Der Ubergang von Volumen-GaAs zu einem GaAs-
Quantenfilm ist von einem Ubergang in eine Untergruppe von Ty begleitet.
Das Maf der Symmetriereduktion hiingt bei diesem Ubergang von der Wachs-
tumsrichtung und der Beschaffenheit des Einschlusspotentials des Quanten-
filmes ab. Bei (001)-Quantenfilmen erfolgt iiber den zweidimensionalen La-
dungstrégereinschluss, wenn das Einschlusspotential V, symmetrisch ist, der

Ubergang in die Punktgruppe Dag. Der g-Faktor dieser Quantenfilme ist

84



6.1. Einfluss der Symmetrie auf den Elektron-g-Faktor-Tensor in I11-V-Halbleitern

anisotrop beziiglich der senkrechten (g.) und parallelen (gs) Richtung zum
Quantenfilm, wie zahlreiche Untersuchungen zeigen [I1T] 112} 113} 114 115],
und wird durch den Tensor g*Dggl in Gl beschrieben. Ist das Ein-
schlusspotential des (001)-Quantenfilmes asymmetrisch, entweder durch ei-
ne interne wachstumsbedingte Barrierenasymmetrie oder durch das Anlegen
eines externen elektrischen Feldes in Wachstumsrichtung, liegt die Punkt-
gruppe Ca, vor. Der Verlust der Spiegelsymmetrie des Einschlusspotenti-
als fithrt nun auch zu einer Anisotropie des g-Faktors innerhalb der (001)-
Quantenfilmebene [116, 34, 117}, 26] und der g-Faktor-Tensor nimmt die in
Gl. dargestellte Form an. Demgegeniiber gehdren Quantenfilme mit der
[110]-Wachstumsrichtung der Punktgruppe Cb, bereits im Fall eines symme-
trischen Einschlusspotentials an. Der entsprechende g-Faktor-Tensor g}*c%o
ist in Gl dargestellt und weist eine Anisotropieﬂ trotz der Spiegelsym-
metrie des Einschlusspotentials auf [I18] [119], wie im weiteren Verlauf des
Kapitels gezeigt wird.

Die Anisotropien von g*cggl und Q*c;go haben einen unterschiedlichen Ur-
sprung: Bei asymmetrischen (001)-Quantenfilmen resultiert die Anisotro-
pie des g-Faktors aus der asymmetrischen Einhiillendenfunktion des Elek-
trons und der Dresselhaus-Spinaufspaltung (s. Abschnitt im Leitungs-
band [116]. Bei symmetrischen (110)-Quantenfilmen entfillt dieser Effekt auf-
grund der symmetrischen Einhiillendenfunktion des Elektrons und die Ani-
sotropie ist, wie in Abschnitt [6.3.2] gezeigt wird, ein Effekt hoherer Ord-
nung, deren Erkldrung die Einbeziehung der Valenzbénder und héheren Lei-

tungsbénder erfordert [120].

Im Folgenden ist mit Anisotropie die Anisotropie innerhalb der Quantenfilmebene ge-

meint.
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symmetrisches V, asymmetrisches V,
in [001]-Richtung: in [001]-Richtung:
g 0 0 gs ga O
gpyor=| 0 g5 0 (6.1)  Jegn=1| g g5 O (6.2)
0 0 gz 0 0 gz

symmetrisches V. in [110]-Richtung:

gs 0 0
Joyo=1 0 gs+29a 0 (6.3)
0 0 gz

6.2. Experimentelle Durchfiihrung

6.2.1. Mehrfachquantenfilmprobe

Die (110)-GaAs-Mehrfachquantenfilmprobe besteht aus zehn symmetrischen
(110)-GaAs-Quantenfilmen unterschiedlicher Dicke und besitzt nominell kei-
ne Dotierung. Auf das GaAs-Substratmaterial ist zunéchst eine ca. 40 nm
dicke GaAs-Schicht aufgewachsen, auf die ein Ubergitter folgt, das als Atz-
stoppschicht dienen kann. Das Ubergitter besteht aus 53 Folgen von acht
Monolagen AlAs und zwei Monolagen GaAs. Die unterste Quantenfilmbar-
riere bildet eine 190 nm dicke Alp 32Gag esAs-Schicht. Darauf folgen, in die-
ser Reihenfolge, die 10 GaAs-Quantenfilme der Breite 19, 15, 12, 10, 8, 7,
6, 5, 4 und 3nm, die durch 80 nm dicke Aly 32Gao,¢sAs-Barrieren voneinan-
der getrennt sind. Die letzte Barriere besitzt wieder eine Breite von 190 nm
und wird durch eine 5 nm GaAs-Schicht abgeschlossen. Hergestellt wurde die
Probe per MBE-Wachstum von Dieter Schuh an der Universitéit Regensburg
(Probennummer: D080929A).

Die Verwendung einer Mehrfachquantenfilmprobe ist eine vorteilhafte Lo-

sung bei der Untersuchung von Abhingigkeiten beziiglich der Quantenfilm-
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breite. Wachstumsprozessbedingte Schwankungen bei der Herstellung meh-
rerer Einzelquantenfilmproben werden dabei umgangen. Zudem vermindert
sich der zeitliche Aufwand einerseits bei der Herstellung und andererseits bei
der experimentellen Untersuchung enorm (in diesem Fall um das zehnfache).
Von besonderer Bedeutung ist, dass alle Quantenfilme unter den gleichen ex-
perimentellen Bedingungen untersucht werden, wie unter anderem hier der
Kristallorientierung im externen Magnetfeld. Wichtig bei dem Design einer
Mehrfachquantenfilmprobe fiir PL-Messungen ist, dass die Quantenfilmemis-

sionsenergien, die mit abnehmender Quantenfilmbreite aufgrund der zuneh-

15 10 7 5 3
t [ps] 19| 12 | 8 | 6 | 4 |
E [eV] | | .

o_

300

600 —

900 —

1200

A

Abb. 6.1.: Streakkamera-Aufnahme der (110)-GaAs-Mehrfachquantenfilmprobe
bei B=6T, T =20K, P =5mW und Aexc = 710nm. Die PL der verschiede-
nen Quantenfilme ist in rot markiert, wobei die Zahlen die jeweilige Quantenfilm-
breite in nm angeben. Links in der Aufnahme ist die PL des Substratmaterials
(Volumen-GaAs) zu sehen.
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menden Quantisierungsenergie ansteigen, spektral aufgelost werden kénnen.
Dies ist vor allem bei breiten Quantenfilmen zu beachten.

Abbildung zeigt eine Streakkamera-Aufnahme der Mehrfachquanten-
filmprobe bei angelegtem transversalen Magnetfeld. Die ansteigende Quan-
tisierungsenergie mit abnehmender Quantenfilmbreite (von links nach rechts
in Abb. trennt die PL der Quantenfilme spektral, sodass die PL der
einzelnen Quantenfilme diesen eindeutig zugeordnet werden kann. Links im
Bild ist die PL des Substratmaterials (Volumen-GaAs) zu sehen, die als
Referenz fiir die Berechnung der in Abbildung dargestellten Quanti-
sierungsenergien benutzt wird. Die Streakkamera-Aufnahme veranschaulicht
zusétzliche Auswirkungen der abnehmenden Quantenfilmbreite neben der an-
steigenden Quantisierungsenergie: (I) Die PL-Lebenszeit nimmt aufgrund des
stirkeren Elektron-Loch-Uberlapps ab. (II) Die Larmorfrequenz nimmt bis
zu der Quantenfilmbreite von 7nm ab, und steigt dann, was anhand des 5 nm
Quantenfilmes zu sehen ist, wieder an. Da der effektive Elektron-g-Faktor von
Volumen-GaAs negativ ist (gpc = —0,484(3)) [38], deutet dies auf eine mit
einem Vorzeichenwechsel verbundene monotone Zunahme von g¢* hin. (III)
Die inhomogene Linienverbreiterung nimmt aufgrund von Monolagenfluktua-

tionen in den Quantenfilmgrenzflichen zu (s. Abschnitt .

6.2.2. Messung der g-Faktor-Anisotropie

Die g-Faktor-Anisotropie wird iiber Spinquantenschwebungsmessungen (s. Ab-
schnitt in Abhéngigkeit von der Kristallorientierung, bezogen auf das ex-
terne Magnetfeld von B = 6 T, bestimmt. Dazu ist die Mehrfachquantenfilm-
probe an einem Drehprobenstab in Voigt-Geometrie in einem Heliumdampf-
Kryostaten befestigt (s. Kapitel , wobei die Probentemperatur 7' = 20K
betriagt. Die Kristallorientierung der Probe im Magnetfeld wird zwischen den
einzelnen Messungen von g* mithilfe eines einfachen Getriebes im Probenstab

auBerhalb des Kryostaten eingestellt. Das Ubersetzungsverhiiltnis betriigt da-
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bei 3:1, sodass eine 45° Drehung am Probenstab einer Probendrehung von
15° entspricht. Die Probe wird mit zirkular polarisierten 100 fs Laserpulsen
mit einer Wellenléinge von Aexc = 710nm angeregt. Die Anregungsleistung
betragt P = 5mW bei einem Fokusdurchmesser von 100 pm.

Die Identifikation der Kristallachsenlage in der Probe erfolgt mithilfe der
Bruchkanten der Probe. Die ca. 3x3 mm? groe Probe ist aus einem zwei Zoll
Wafer gebrochen, der bestimmte Markierungen (Flats) aufweist, die markante
Kristallrichtungen anzeigen. Die Flats, zusammen mit einer einfach zu bre-
chenden Richtung der Probe bzw. des Kristalls, erlauben die Bestimmung der
Kristallachsenlage. Dabei ist zu beachten, dass (110)-GaAs-Ebenen , leicht*
voneinander zu trennen sind, d.h. dass die [110]-Richtung ,leicht* bricht.
Demgegeniiber ist GaAs in der [001]-Richtung ,,schwer® zu brechenEI

Beide Polarisationskomponenten der PL (I,+) werden sequentiell iiber das
Schalten der LCR aufgenommen. Aus diesen lésst sich die optische Pola-
risation Popt, die ein direktes Maf fiir die Elektronenspinpolarisation is1EI7

berechnen mit
IO‘+ (t) — [o'_ (t)
I+ () + I, (t)

Der Elektronenspin prézediert mit der Larmorfrequenz wr um das externe

Popi(t) = (6.4)

Magnetfeld und zerfillt wihrenddessen aufgrund von Elektronenspinrelaxa-
tionsmechanismen mit der Zerfallszeit 75. Fiir die Elektronenspinpolarisation

ergibt sich somit ein zeitlicher Verlauf von

P(t) = P, (cos(th) -e*f/fs) , (6.5)
mit der Larmorfrequenz
wp = M%B , (6.6)

aus der sich der Elektron-g-Faktor g* bestimmen lisst.

2Eine weitere “leicht* brechbare Richtung ist die [111]-Richtung, die hier allerdings

aufgrund der Wachstumsrichtung ausscheidet.
3Der Lochspin zerfillt wihrend des Abkiihlprozesses auf der Zeitskala der Impulsstreu-

ung (= 100 fs) vollkommen.
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6. Elektron-g-Faktor-Anisotropie in symmetrischen (110)-GaAs-Quantenfilmen

6.2.3. Bestimmung des Messfehlers

Zusammen mit den g-Faktoren g* werden in Abschnitt Fehlerbalken
angegeben. Diese setzen sich zusammen aus dem Fitfehler, dem statistischen
Fehler und dem Fehler aufgrund von Probeninhomogenitéiten. Der statisti-
sche Fehler wird abgeschétzt iiber Messergebnisse verschiedener Messungen
bei gleichen experimentellen Parametern. Bei der Einstellung der Kristall-
orientierung im Magnetfeld (des Winkels ¢) wandert der Laserfokus ewas
auf der Probe, da leichte Abweichngen zwischen Laserfokus und Drehzen-
trum der Probe vorliegen. Dies fithrt zusammen mit Probeninhomogenitéten
zu einem Fehler. Messungen bei konstantem Winkel ¢ (konstanter Kristall-
orientierung), bei denen der Laserfokus absichtlich iiber die Fokussierlinse
um +Az, £Ay (jeweils 0,5 mm) auf der Probe verfahren wird, dienen zur

Abschéatzung dieses Fehlers.

6.3. Elektron-g-Faktor-Anisotropie in Abhangigkeit von der

Quantenfilmbreite

6.3.1. Messergebnise

Abbildung zeigt den gemessenen Elektron-g-Faktor gge., fiir den 12nm
Quantenfilm in Abhingigkeit vom Winkel ¢ zwischen der [110]-Kristallachse
und dem externen Magnetfeld B. Deutlich zu sehen ist eine Variation von
ggem bei der Drehung von B in der Quantenfilmebene, also eine Anisotro-
pie von ¢* in der (110)-Quantenfilmebene. Mit dem g-Faktor-Tensor g*cﬁ(,
fiir den symmetrischen (110)-GaAs-Quantenfilm aus Gl und dem Ma-
gnetfeld B = By(sin ¢, cos ¢, 0) erhilt man fiir den gemessenen g-Faktor in

Abhiingigkeit vom Winkel ¢ (mit 2’ = [001], ¥’ = [110] und 2’ = [110]):

Ogem = = |§*c;;0 -B|/ Bo

£ /92 4+ 2(gs + ga)ga[l + cos(2¢ + ¢o)] (6.7)
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Abb. 6.2.: Gemessener g-Faktor gg.,,, (schwarze Punkte) des 12 nm Quantenfilms
in Abhingigkeit vom Winkel ¢ zwischen der [110]-Kristallachse und dem Magnet-
feld B. Die rote Kurve ist eine Anpassung an die Messdaten nach Gl. 1|

Der freie Parameter ¢ dient bei der Anpassung von Gl. an die Mess-
daten zum Ausgleich des Ausrichtungsfehlers der Probe im externen Ma-
gnetfeld. Die rote Kurve in Abb. [6.2] zeigt das Ergebnis der Anpassung, die
den symmetrischen (gs) und antisymmetrischen (g,) Beitrag zu g* liefert
(gs = —0,212, go = 0,023 und ¢po = 6,96 mrad). Die gemessenen Win-
kelabhéngigkeiten ggem () aller zehn Quantenfilme sind in Abb. (schwar-
ze Symbole) dargestellt. Aus den Winkeabhéngigkeiten werden durch An-
passung von Gl [6.7 an die Messdaten die beiden Werte g, und g, fiir je-
den Quantenfilm bestimmt. Abbildung zeigt die symmetrische (links)
und antisymmetrische (rechts) Komponente von g* in Abhéngigkeit von der
Quantenfilmbreite. Der symmetrische Beitrag gs (links) steigt mit abneh-
mender Quantenfilmbreite monoton an. Ursache hierfiir ist, dass zum einen

die Energieabhingigkeit von ¢* [I2I] einen direkten Anstieg von g¢* mit
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Abb. 6.3.: Gemessener g-Faktor gzom () der zehn Quantenfilme (schwarze Sym-
bole). Die blauen Linien sind die Ergebnisse der 14-Band k-p -Theorie basierend
auf einem gemeinsamen Parametersatz.
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6.3. Elektron-g-Faktor-Anisotropie in Abhangigkeit von der Quantenfilmbreite

der Quantisierungsenergie bewirkt. Zum anderen dringt die Wellenfunkti-
on der Elektronen mit abnehmender Quantenfilmbreite tiefer in die Barriere
ein, da der energetische Abstand zwischen Quantisierungsenergie (Grund-
zustand im Quantenfilm) und Barrierenhéhe (Einschlusspotential) geringer
wird. Das Al,Gaj_,As-Barrierenmaterial hat, im Gegensatz zu Volumen-
GaAs mit gf, = —0,484(3) [38] (als Grenzfall des unendlich breiten Quan-
tenfilms), einen positiven g-FaktOIEI von ca. 0,6 gegen den der Quantenfilm-
g-Faktor im Grenzfall des unendlich schmalen Quantenfilms tendiert. Die
Wellenfunktion der Elektronen beeinflusst auch den antisymmetrischen An-
teil von g*. Hier ist die Ausdehnung der Wellenfunktion in Wachstumsrich-
tung, d.h. die Lokalisierung der Elektronen von Bedeutung. Die Exzitonen-
bindungsenergie (Elek‘cron-Loch—Uberlapp)7 und damit auch die Lokalisie-
rung der Elektronen, zeigt bei der Quantenfilmbreite von ca. 4 nm ein Maxi-
mum [122]. Die Nichtmonotonie der Elektronenlokalisierung begriindet sich

in der endlichen Barrierenhche des Quantenfilms, da unterhalb von ca. 4 nm

4Der g-Faktor von Al,Gaj_.As ist stark von der Al-Konzentration abhéngig.

0,6F = Messwerte 3 7_ /N w Messwerte L

E 14x14 k-p Modell ] 6F ! N 14 x14 k-p Modell4

0,4t ---2x2 kpModell] | g — -~ 2X2 kp Modell ]
0.2F 12.4f é
O()n F ‘; 4 E! ]
0.0 >3F ;

F N\ ] E E

-0,2F S i 2F ;
'0,45‘ 1 NP §.~|T ..... |_ ! _ M B PR B |E
0 5 10 15 20 0 5 10 15 20

Quantenfilmbreite [nm]

Quantenfilmbreite [nm]

Abb. 6.4.: Anpassungsergebnisse der symmetrischen g, (links) und antisymme-
trischen g, (rechts) Komponente von g* in Abhingigkeit von der Quantenfilm-
breite (Quadrate) und Berechnungen basierend auf der 14-Band k-p-Theorie
(durchgezogene Linien) und einem vereinfachten 2-Band-Modell in vierter Ord-
nung Stérungstheorie (gestrichelte Linien).
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die 2D-Quantenfilmzustdnde hin zu 3D-Zusténden der , Volumen“-Barriere
delokalisieren. Bereits die Messwerte von g, in Abb. deuten auf ein Maxi-
mum der antisymmetrischen Komponente von ¢g* bei einer Quantenfilmbreite

von ca. 4nm hin.

6.3.2. Berechnungen mit 14-Band-Modell und vereinfachtem
2-Band-Modell

In den Abb. (Winkelabhéngigkeiten von ggen,) und (g9s und g, in
Abhingigkeit von der Quantenfilmbreite) sind neben den Messwerten die
Ergebnisse einer Berechnunﬂ mit der 14-Band k-p-Storungstheorie im er-
weiterten Kane-Modell als blaue Linien dargestellt. Die dargestellten Ergeb-
nisse basieren alle auf demselben Parametersatz. Die Abbildungen veran-
schaulichen eine sehr gute Ubereinstimmung zwischen den Messungen und
dem k-p-Modell. Das theoretische Modell zeigt, dass die Anisotropie des g-
Faktors bei den gegebenen Alp 32Gag,es As-Barrieren bei einer Quantenfilm-
breite von 4 nm maximal ist, was auf die maximale Lokalisierung der Elek-
tronen zuriickgefithrt wird. Beziiglich der Details des 14-Band k-p-Modells
und des verwendeten Parametersatzes wird auf Referenz [120] verwiesen.
Die Ursache fiir die g-Faktor-Anisotropie in symmetrischen (110)-GaAs-
Quantenfilmen wird im Folgenden ndher veranschaulicht. Hierfiir wird der
14x14 k-p-Hamilton-Operator des erweiterten Kane-Modells nach der Low-
din-Methode iiber eine nidherungsweise Blockdiagonalisierung vereinfacht,
und ein reduzierter 2x2 Hamilton-Operator, der die Leitungsbandzustinde
des Quantenfilms beschreibt, betrachtet [10, 120, [14]. In vierter Ordnung

Storungstheorie ergibt sich der Hamilton-Operator:

H=H" +H" 4 HP (6.8)

5Die Berechnung, wie auch das folgende stérungstheoretische Modell, stammt von

M. Pochwata, H. Duc, J. Forstner und T. Meier von der Universitdt Paderborn.
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Darin beschreibt H™  die parabolische Dispersion mit der effektiven Masse
m*, HP™ die Dresselhaus-Aufspaltung aufgrund der Volumeninversionsa-
symmetrie (BIA) und #? die Magnetfeldabhéngigkeit in linearer Niherung.
Am T-Punkt (k| = 0) gilt, mit z parallel zur [110]-Wachstumsrichtung,

HE = (%MB + Oé(ﬁﬁ)) (02Bs +0yBy) + /3<]%§>UyBy . (6.9)

Die Parameter o und g stellen die isotrope und anisotrope Zeeman-Aufspal-
tung dar (s. GL und ), up ist das Bohr’sche Magneton und o;
sind die Pauli-Matrizen. Die Diagonalisierung von H? liefert die Aufspaltung
der Spinzustidnde AEkuzo fiir k) = 0 aufgrund der Zeeman-Aufspaltung,
und somit den g-Faktor g* () = AEy —o/pupB [120]. Letzterer reproduziert
Gl. mit den analytischen Ausdriicken:

* 2 7
g = g +—akd) (6.10)
“B

g = MiBﬁu%b (6.11)

Die Berechnungen, basierend auf dem vereinfachten 2 x 2 Hamilton-Ope-
rator in vierter Ordnung Stérungstheorie, sind in Abb. als gestrichel-
te rote Linien dargestellt. Deutliche Abweichungen zu den Messergebnissen
und auch zu dem 14 x 14 k-p-Modell sind ersichtlich, und zeigen, dass die
Berticksichtigung hoherer Ordnungen in der Stérungstheorie erforderlich ist,
um die Messdaten mit dem vereinfachten 2 x 2 Hamilton-Operator zu repro-
duzieren. Allerdings koénnen bereits anhand des vereinfachten Modells und
der darauf basierenden Parameter o (Gl. (6.12))) und 8 (Gl. (6.13)) folgende

Aussagen getroffen werden:

1. Der isotrope Teil a in Gl ist fiir (001)- und (110)-Quantenfilme
gleich, und der anisotrope Teil 8 in Gl. ist fiir die [001]-, im Ge-

gensatz zur [110]-Wachstumsrichtung, null.
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6. Elektron-g-Faktor-Anisotropie in symmetrischen (110)-GaAs-Quantenfilmen

2. Der Parameter 3 zeigt die Verkniipfung zwischen der Spin-Bahn-Wech-
selwirkung und der g-Faktor-Anisotropie, da S null ist fiir eine ver-

schwindende Spin-Bahn-Aufspaltung (A = A’ = 0).

3. Der Parameter 3 zeigt anhand der Interbandmatrixelemente P, P’,
Q in Gl , dass die Anisotropie des Elektron-g-Faktors auf der
Kopplung Q der {I'7y, I'sy }-Valenzbénder mit den hoheren {I'7c, I'sc}-
Leitungsbéndern und der zusdtzlichen Kopplung P des I'g.-Leitungs-
bandes mit den {I'7,, I'sy }-Valenzbéndern und/oder der P’-Kopplung
mit den hoheren {I'7c, I'sc }-Leitungsbéindern beruht (s. auch Abb. [6.5)).

Abb. 6.5.: Schematische Bandstruktur
des vereinfachten 2-Band-Modells mit
den Valenzbiandern I's,, I'7, und Lei-
tungsbandern Tsc, [7e, T'se. Eg, By, A
und A’ sind die Energien am I'-Punkt
und die Parameter P, P’ und @ sind die
Ubergangsmatrixelemente zwischen den
dargestellten Bandern [10].
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6. Elektron-g-Faktor-Anisotropie in symmetrischen (110)-GaAs-Quantenfilmen

6.4. Isotrope Elektronenspinzerfallszeit in Abhdngigkeit von

der Quantenfilmbreite

Abschlieflend werden in diesem Kapitel die Elektronenspinzerfallszeiten, die
sich aus den in Abschnitt[6.3.1] vorgestellten Messungen neben den g-Faktoren
ergeben, kurz behandelt. Die Spinzerfallszeit 75 ist unabhéngig von der Orien-
tierung des Magnetfeldes in der Quantenfilmebene, d.h. es liegt, wie zu erwar-
ten, keine Anisotropie vor. Abbildung zeigt die Spinzerfallszeit der zehn
(110)-GaAs-Quantenfilme in Abhéngigkeit von der Quantisierungsenergie.
Die Quantisierungsenergie berechnet sich aus der Differenz der PL-Energie
des betreffenden Quantenfilms und der PL-Energie des Volumen-GaAs. Die
Messfehler der Spinzerfallszeiten werden aus den Spinquantenschwebungs-
messungen in Abhéngigkeit vom Winkel ¢ (s. Abb. bestimmt.

Fiir die Abnahme der Spinzerfallszeit mit steigender Quantisierungsenergie

sind sowohl die Exzitonenspinrelaxation als auch der DP-Mechanismus ver-
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Abb. 6.6.: Spinzerfallszeit der zehn Quantenfilme in Abhingigkeit von der ge-
messenen Quantisierungsenergie bei B=6T, T' = 20 K.
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antwortlich. Mit abnehmender Quantenfilmbreite steigt der Elektron-Loch-
Uberlapp an, was zu einer Erhohung der Austauschwechselwirkung und folg-
lich zu einer effizienteren Exzitonenspinrelaxation fithrt (s. Abschnitt .
Auch die Effizienz des DP-Mechanismus steigt mit abnehmender Quanten-
filmbreite, da dies den Anstieg der Quantisierungsenergie zur Folge hat (s. Ab-
schnitt . Eine lineare Anpassung an die doppelt logarithmisch darge-

stellten Messdaten liefert den Zusammenhang 75 < E —1,164+ 0,086

6.5. Zusammenfassung

In diesem Kapitel ist die Anisotropie des Elektron-g-Faktors innerhalb der
Quantenfilmebene in symmetrischen (110)-GaAs-Quantenfilmen nachgewie-
sen worden. Anhand einer Mehrfachquantenfilmprobe, die zehn Quantenfil-
me unterschiedlicher Breite enthélt, wurden dazu Messungen in Abhéngigkeit
von der Orientierung des Magnetfeldes innerhalb der Quantenfilmebene durch-
gefiihrt. Als Messmethode diente dabei die Spinquantenschwebungsspektro-
skopie. Aus den Messdaten konnten der symmetrische und antisymmetrische
Anteil des g-Faktors in Abh#ngigkeit von der Quantenfilmbreite bestimmt
werden. Die Messungen sind in sehr guter Ubereinstimmung mit Rechnungen,
die auf der 14-Band k-p -Theorie des erweiterten Kane-Modells beruhen und
zeigen ein Maximum der Anisotropie bei einer Quantenfilmbreite, bei der die
eingeschlossenen Elektronen am stérksten lokalisiert sind. Desweiteren zeigt
ein stérungstheoretisches Modell vierter Ordnung, dass die Anisotropie auf
der Spin-Bahn-Wechselwirkung beruht. Sie hat ihren Ursprung in der Kopp-
lung der Valenzbénder mit den héheren Leitungsbidndern in Verbindung mit

der Kopplung des Leitungsbandes mit diesen.
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7. (110)-GaAs-Spininjektionsheterostruktur

Gegenstand dieses Kapitels, das in engem Zusammenhang mit dem folgenden
Kapitel [§] steht, ist eine spezielle (110)-GaAs-Spininjektionsheterostruktur.
Die Erzeugung eines hohen Spinpolarisationsgrades von bis zu 75% in einem
9nm Quantenfilm der Struktur bei optischer Anregung weit auflerhalb sei-
ner Resonanz ist die Haupteigenschaft dieser Heterostruktur. Dabei dienen
zwei diinne, den 9nm breiten Quantenfilm umgebende 4 nm Quantenfilme
als Quelle spinpolarisierter Ladungstriager, welche iiber einen nichtresonan-
ten Tunnelprozess in den 9 nm Quantenfilm injiziert werden. Der hohe Spin-
polarisationsgrad in dem 9nm Drain-Quantenfilm zusammen mit der ener-
getischen Trennung zwischen Anregungs- und Emissionsenergie macht diese
Heterostruktur attraktiv fiir einen moglichen Anwendungseinsatz als optisch
gepumpter Spin—VCSEIEl Der Vorteil des experimentellen Einsatzes der He-
terostruktur liegt unter anderem in dem hohen optischen Polarisationsgrad,
der direkt die Sensitivitdt des Experimentes steigert. Ersichtlich wird dies
hier vor allem in Kapitel [§ in dem die Heterostruktur fiir die Messung der
Spinrelaxationszeit in dem 9nm Quantenfilm genutzt wird. Die nichtreso-
nante, indirekte Injektion der Ladungstridger iiber die 4nm Quantenfilme
ermdoglicht die hochprizise Bestimmung der Spinrelaxationszeit iiber einen
groflen Dichte- und Temperaturbereich.

In Abschnitt wird eine Charakterisierung der Probe beziiglich ihres

Aufbaus, ihres PL-Spektrums und der nichtresonanten Tunnelzeit durch-

Y Vertical Cavity Surface Emitting Laser
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gefiihrt. Die Haupteigenschaft der Heterostruktur wird dann in Abschnitt[7:2]
anhand eines Anregungsspektrums der Struktur untersucht. Dazu wird der
elektronische Anfangspolarisationsgrad im 9nm Drain-Quantenfilm in Ab-
hingigkeit von der Energie des anregenden zirkularen Laserlichtes gemessen.
Im folgenden Kapitel [8] wird mit der hier behandelten Spininjektionshete-
rostruktur die Elektronenspinrelaxationszeit in dem 9nm (110)-Quantenfilm
gemessen und als Indikator fiir den Anteil freier Exzitonen innerhalb des
Elektron-Loch-Systems interpretiert. Im Bereich niedriger Dichten und Tem-
peraturen fithren Monolagenfluktuationen in den Grenzflichen des 9 nm Quan-
tenfilmes zu Lokalisierungseffekten, welche die Spindynamik der Exzitonen
beeinflussen. Die Grenzflicheneffekte des 9 nm Quantenfilmes werden in die-
sem Kapitel in Abschnitt behandelt, da die Spindynamik der lokalisierten
Exzitonen sich von der der freien Exzitonen unterscheidet und die Beschaffen-
heit der Grenzflichenfluktuationen eine probencharakteristische Eigenschaft
ist. Im abschlieenden Abschnitt[7.4) werden die wesentlichen Aussagen dieses

Kapitels zusammengefasst.

7.1. Probencharakterisierung

7.1.1. Probenstruktur

Die in diesem Abschnitt untersuchte Probenstruktur wurde von Prof. Dr.
W. Wegscheider und Dr. D. Schuh per Molekularstrahlepitaxie (MBEEI) an
der Universitdt Regensburg gewachsen (Probennummer: D070413A). Sie be-
steht im Wesentlichen aus einem 9nm GaAs-Quantenfilm, der durch 3nm
Alo,36 Gao 64 As-Barrieren von zwei umgebenden 4nm GaAs-Quantenfilmen
getrennt ist (s. Abb. . Die #dufleren Barrieren der Struktur haben eine
Breite von 50nm. Die Struktur wird durch ein Ubergitter bestehend aus

133 Folgen von sechs Monolagen AlAs und zwei Monolagen GaAs von dem

2 Molecular Beam Epitazy
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E

L 284 meV

— 168.5 meV

| _125.2 meV
[ ~121.7 meV

— 42.6 meV

4°3° 9 '3 4 [110]innm

Abb. 7.1.: Schematische Darstellung der Tunnelstruktur. Die Linien sind die
Elektronen-Aufenthaltswahrscheinlichkeitsdichten der vier Subbinder im Lei-
tungsband. Die Pfeile deuten das nichtresonante Tunneln an.

GaAs-Substrat getrennt. Eine 5nm GaAs-Schicht schliefit die Probe an der
Oberfliche ab. Die Probe ist in der [110]-Kristallrichtung gewachsen und no-
minell undotiert.

Die Probenstruktur zeichnet sich neben der speziellen Wachstumsrichtung
durch folgende Eigenschaft aus: Der Grundzustand bzw. das erste Subband in
den 4 nm Quantenfilmen liegt wegen der stédrkeren Ladungstriagerlokalisierung
energetisch oberhalb des Grundzustandes des 9nm Quantenfilms. Die La-
dungstriger konnen daher aufgrund der schmalen Barrieren zwischen den
Quantenfilmen innerhalb kurzer Zeit von den diinnen in den dicken Quanten-
film tunneln. Die nichtresonante Tunnelzeit betrigt dabei nach M. Alexander
erwartungsgeméif einige wenige ps [123].

Die drei Quantenfilme der Heterostruktur sind aufgrund der sehr schma-
len Barrieren zwischen ihnen aneinander gekoppelt. Eine Berechnung der
Energieniveaus der Elektronen- und Lochsubbénder erfordert daher die Be-
riicksichtigung dieser Kopplung. Dazu wird die Schrodinger-Gleichung fiir die

gesamte Struktur aufgestellt [124] und numerisch mit dem Programm Mathe-
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Energie- E HH LH

niveau (meV) (meV) (meV)
1 42.63 5.65 30.06
2 121.7 21.55 75.93
3 125.2 21.56 81.86
4 168.5 22.49 121.8

Tab. 7.1.: Die ersten vier Energieniveaus in der gekoppelten Struktur.

matica geldst. Das verwendete Rechenmodell von S. Kunz [125] beriicksichtigt
dabei unter anderem auch die Effektivimassenédnderung beim Eindringen der
Ladungstrigerwellenfunktion in die Barriere. Abbildung zeigt eine sche-
matische Darstellung der Struktur zusammen mit den Energieniveaus und
Aufenthaltswahrscheinlichkeitsdichten der Elektronen von den vier gebunde-
nen Leitungsbandzustdnden. In Tab. sind die ersten vier Energieniveaus
des Leitungsbandes (E) und des HH- und LH-Valenzbandes aufgelistet. Die
Aufspaltung in die zwei energetisch leicht verschobenen Niveaus 2 und 3, wel-
che Elektronen bzw. Lochern entsprechen, die hauptséichlich in den diinnen
Quantenfilmen lokalisiert sind (s. Abb. , resultiert aus der Kopplung der

gesamten Struktur.

7.1.2. PL- und PLE-Spektrum der Probenstruktur

Zunichst wird die Struktur mittels zeitaufgeloster PL-Spektroskopie bei ei-
ner Gittertemperatur von 10 K untersucht. Die Anregung erfolgt mit einem
Ti:Sa-Laser im ps-Betrieb mit Aexc = 710nm und P = 100 mW. Die PL der
beiden 4nm Quantenfilme ist aufgrund des Ladungstriagertunnelns zeitlich
sehr kurz und hat eine schwache Intensitét, weshalb die hohe Anregungsleis-
tung von 100 mW gewéhlt wird. Fiir die Aufnahme der 4 nm Quantenfilme

wird ein Bandpassfilter FB750-40 (Thorlabs) verwendet, um die vergleichs-
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Abb. 7.2.: Zusammengesetzte Streakkamera-Aufnahme der (110)-GaAs-Tunnel-
struktur (77=10K, P = 100mW und Aexe = 710 nm).

weise hohen Intensitéiten des Laserstreulichtes und der PL des 9 nm Quanten-
filmes deutlich abzuschwichen. Trotz der Abschwichung des Laserstreulich-
tes, muss dessen Einfluss auf die Aufnahme sorgfiltig beachtet werden: Die
Tunnelzeit der Ladungstréger liegt im Bereich der Zeitauflosung der Streak-
kamera, sodass die 4 nm Quantenfilm-PL zeitlich nicht vom Laserstreulicht
getrennt werden kann. Das durch den Bandpassfilter transmittierte Laser-
streulicht kann daher leicht mit der PL der 4nm Quantenfilme verwech-
selt werden. Die Linienbreite der Aufnahme zeigt, dass tatsichlich die PL

der 4nm Quantenfilme aufgenommen wurde, da diese deutlich unterhalb der
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7. (110)-GaAs-Spininjektionsheterostruktur

Transmissionsbandbreite des Filters liegt. Bei gleichen experimentellen Be-
dingungen wird fiir die Aufnahme des 9 nm Quantenfilmes ein Langpassfilter
FELO0750 (Thorlabs) verwendet. Abbildung zeigt das zusammengesetz-
te Streakkamera-Bild der beiden Aufnahmen. Bei der Emissionsenergie von
1,660V ist das schwache kurze Aufblitzen der 4 nm Quantenfilme zu sehen.
Die PL des 9 nm Quantenfilmes liegt energetisch bei 1,561 eV. Links im Bild
ist ein Teil der PL des Substratmaterials (Volumen-GaAs) zu sehen, die auf-
grund der hohen Anregungsleistung stark ausgeprigt ist. Die PL-Intensitdten
der beiden Quantenfilme kénnen nicht direkt miteinander verglichen werden,
da die Streakkamera-Verstirkung bei beiden Aufnahmen unterschiedlich ist.

Die Halbwertsbreite der beiden Emissionslinien wird iiber das zeitintegrier-
te Spektrum der Struktur bestimmt. Beide Linien sind inhomogen verbreitert
und lassen sich daher gut durch eine GauB-Kurve beschreiben. Die Halb-
wertsbreite betriigt fiir den 4nm (9nm) Quantenfilm 20,0meV (8,9 meV).
Die Emissionlinie des 9nm Quantenfilmes ist im Fall der hier betrachte-
ten Messung bei P = 100mW zusétzlich wegen der hohen Anregungsleis-
tung verbreitert. Auf das Spektrum des 9nm Quantenfilmes wird in Ab-
schnitt [7-3.2] ndher eingegangen. Grund fiir die inhomogene Linienverbreite-
rung sind Monolagenfluktuationen innerhalb der Quantenfilme [126]. Diese
sind beim (110)-Wachstum aufgrund der niedrigeren Wachstumstemperatur
ausgeprégter als beim (001)-Wachstum. Monolagenfluktuationen und deren
Auswirkungen werden in Abschnitt eingehend behandelt.

In Abschnitt werden zeit- und polarisationsaufgeloste PL-Messungen
vorgestellt, die sich teilweise auch fiir die Auswertung des Photolumines-
zenzanregungs- (PLEEI)—Spektrums der Probe nutzen lassen. Bei der PLE-
Spektroskopie wird die PL-Intensitidt — hier die des 9 nm Quantenfilmes — in
Abhéngigkeit von der Anregungsenergie aufgenommen. Bei hochreinen Pro-

ben und tiefen Temperaturen stimmt das PLE-Spektrum in guter Ndherung

3 Photoluminescence Ezcitation
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7.1. Probencharakterisierung

mit dem Absorptionsspektrum einer Probe iiberein [127]. Die Messungen
werden durchgefithrt bei 7' = 10K und P = 5mW, wobei die Anregungs-
energie von 1,575 bis 1,755 eV variiert und die /,+ und I,--Komponenten der
PL zeitaufgelost gemessen werden. Eine einheitliche Auswertung der Mess-
daten zur Berechnung des PLE-Spektrums ist nur iiber einen kleinen Teil
des Anregungsspektrums, im Bereich der Absorption der 4 nm Quantenfilme,
méglichEI Das PLE-Spektrum ist zusammen mit dem PL-Spektrum und den
berechneten Ubergangsenergien in Abbildung dargestellt. Die Absorpti-
on der 4nm Quantenfilme liegt bei 1,669 eV bei einer Halbwertsbreite von
23meV und ist aufgrund der Stokes-Verschiebung gegeniiber der Emission
um 9,1 meV zu hoheren Energien hin verschoben. Die Stokes-Verschiebung ist
nach Yang et al. [128] proportional zur inhomogenen Linienverbreiterung auf-
grund von Monolagenfluktuationen, wobei der Proportionalitéitsfaktor theo-
retisch 0,553 betragt. Die Stokes-Verschiebung von 9,1 meV und die Emissions-
Halbwertsbreite von 20,0 meV ergeben hier einen Wert von 0,46, der in guter
Ubereinstimmung mit dem Theoriewert ist und einen weiteren Beleg fiir ein
vorhandenes Grenzflaichenunordnungspotential im Quantenfilm liefert.
Zusétzlich zu den Messungen bei 7' = 10K wird ein Spektrum der Pro-
be bei Raumtemperatur aufgenommen, um das PL-Intensititsverhéltnis des
9nm und der 4 nm Quantenfilme bei hohen Temperaturen zu verdeutlichen
(s. Abschnitt . Die Probenanregung erfolgt dabei mit einem 10 mW-
HeNe-Laser (Aexc = 633nm). Die schwarze Linie in Abb. zeigt das Spek-
trum der gesamten Struktur. Uber ein Anpassung wird der Hochenergie-
ausldufer des 9nm Quantenfilmes bestimmt und von dem Gesamtspektrum

abgezogen. Das Ergebnis, das in guter Ndherung das Spektrum der 4nm

4Bei den in Abschnitt durchgefﬁhrten Messungen zur Bestimmung des optischen Po-
larisationsgrades der PL wurden unterschiedliche (Interferenz-) Filter in der Detekti-
on zur Unterdriickung des Laserstreulichtes eingesetzt. Diese erschweren den direkten
Vergleich der aufgenommenen PL-Intensitdten tiber den aufgenommenen Spektralbe-
reich erheblich.
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Abb. 7.3.: PL-Spektrum der Tunnelstruktur bei Raumtemperatur und berech-
nete Ubergangsenergien (rote Pfeile). Die blaue gepunktete Linie stellt in guter

N3herung das Spektrum der diinnen Quantenfilme dar (s. Text). Die Anregung
der Probe erfolgt mit einem 10 mW-HeNe-Laser (Aexc = 633 nm).

Quantenfilme wiedergibt, ist als blau gepunktete Linie in Abb.[7.3]dargestellt.
Die markierten Ubergangsenergien ergeben sich aus den Quantisierungsener-

gien aus Tab. und der nach Varshni [I29] berechneten Bandliicke bei
T = 300K.

7.1.3. Bestimmung der nichtresonanten Tunnelzeit

Als niichstes wird die Zeit des nichtresonanten Tunnelns der Elektronen von
den 4nm Quantenfilmen in den 9nm Quantenfilm bestimmt. Abbildung [7-4]
zeigt die zeitaufgeloste PL-Transiente der 4 nm Quantenfilme (schwarze Li-
nie) bei einer Anregungswellenlédnge und -leistung von Aexc = 716 nm bzw.
P = 100mW. Die Zeitauflosung der Streakkamera betrégt bei der darge-
stellten Aufnahme 6t = 5,7 ps (Halbwertsbreite). Die Tunnelzeit kann nicht

iiber eine einfache exponentielle Anpassung an die Daten bestimmt werden,
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Abb. 7.4.: Zeitaufgeléste PL der 4nm Quantenfilme (schwarze Linie). Die
Zeitaufldsung (Halbwertsbreite) der Streakkamera betrigt bei dieser Aufnahme
5,7 ps. Die rote Linie zeigt das Ergebnis der iterativen Anndherung des Faltungs-
integrals an die Daten.

da die Zeitauflosung der Streakkamera im Bereich der Tunnelzeit liegt. Der
Laserpuls, dessen Halbwertsbreite deutlich unterhalb der Zeitauflosung der
Streakkamera liegt, fithrt bei seiner Aufnahme mit der Streakkamera zu einer
gauBférmigen Zeittransiente mit einer Halbwertsbreite von 5,7 ps (Systemant-
wort). Der mit der Streakkamera aufgenommene zeitliche Verlauf der PL ist
theoretisch durch die Faltung der tatsichlichen PL-Transiente mit der Sys-
temantwort, d.h. der Gau3-Kurve, gegeben. Daher wird die Tunnelzeit, d.h.
die tatsdchliche PL-Lebenszeit, und die Halbwertsbreite der Gaufl-Antwort

iiber eine iterative Anniherung des Faltungsintegrals

41n2(t—7)? T
/I - exp (—%) - exp <_7‘Tunnc1> dr (7.1)

an die Daten bestimmt. Die iterative Anniaherung ergibt eine Halbwertsbreite

ot der Gau3-Antwort von 5,7 ps und eine Tunnelzeit von Trunner = 3, 3 ps. Die

rote Kurve in Abb. [7-4] zeigt das Ergebnis der Annéiherung an die Daten.
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7. (110)-GaAs-Spininjektionsheterostruktur

7.2. Spinerhaltendes Tunneln

In diesem Abschnitt wird die Haupteigenschaft der Probenstruktur unter-
sucht, die Erzeugung eines hohen Elektronenspinpolarisationsgrades in dem
9 nm Quantenfilm durch die nichtresonante, indirekte optische Injektion spin-
polarisierter Elektronen iiber die 4 nm Quantenfilme. Dazu wird die Probe
mit zirkular polarisierten ps-Laserpulsen angeregt und der Polarisationsgrad
der 9nm Quantenfilm-PL in Abhéngigkeit von der Anregungsenergie gemes-
sen. Der Ti:Sa-Laser wird fiir diese Messungen im ps-Modus betrieben, um
eine ausreichende Energieselektivitdt zu gewahrleisten. Die Messungen wer-
den bei einer Temperatur und einer Anregungsleistung von 7' = 10K bzw.

P = 5mW durchgefiihrt. Der zeitliche Verlauf des Polarisationsgrades
P(t)=Py-e "™ (7.2)

wird iiber die beiden gemessenen zirkularen PL-Komponenten I+ (¢) nach
Gl berechnet. Die Anregungsdichte liegt unter der Annahme einer
zweiprozentigen Absorptiorﬂ der gesamten Struktur bei n = 8- 10'® em™2.
Bei dieser Dichte und der Temperatur von 10 K sind in dem 9 nm Quantenfilm
nur die HH-Zusténde im Valenzband besetzt, weshalb in GIl. die opti-
sche Polarisation der Elektronenspinpolarisation im Leitungsband gleichge-
setzt werden kann (s. Abschnitt . Der Anfangspolarisationsgrad Py wird
iiber eine Anpassung von Gl. an die Messdaten bestimmt, wobei die
Anpassung 15 ps nach dem Zeitnullpunkt beginnt, um den Einfluss des La-
serstreulichtes zu eliminieren.

Abbildung zeigt das Ergebnis der Messungen (schwarze Punkte, rech-
te Achse) zusammen mit dem PL- und PLE-Spektrum der Probe (s. Ab-
schnitt und den berechneten Ubergangsenergien. Bei quasiresonanter

5Die zweiprozentige Absorption der gesamten Struktur wird hier und im Folgenden bei
der Anregung in der HH-Resonanz der diinnen Quantenfilme angenommen. Zusammen
mit dem Laserfokusdurchmesser von 100 pm resultiert dies in einem Umrechnungsfak-

tor von der Anregungsleistung in die Anregungsdichte von n = 1,7 - 101()% cm™2,
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Abb. 7.5.: (Anregungs-) Spektrum der Spininjektionsheterostruktur: Die verbun-
denen schwarzen Punkte zeigen den Anfangspolarisationsgrad P im 9 nm Quan-
tenfilm (rechte Achse). Die PL des 9 nm und der 4 nm Quantenfilme sind links
bzw. mittig als blaue Linien dargestellt, die unabhéngig skalieren (linke Achse).
Einen Ausschnitt des PLE-Spektrums zeigen mittig die verbundenen cyanfarbigen
Kreise (ebenfalls linke Achse, unabhingig von der PL-Intensitit). Zusitzlich sind
in rot die Ubergangsenergien und als rot unterlegte Bereiche die Verbreiterungen
aufgrund von Monolagenfluktuationen dargestellt.
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7. (110)-GaAs-Spininjektionsheterostruktur

Anregung des dicken Quantenfilmes (E1-HH;) betrégt der Anfangspolarisa-
tionsgrad P, fast 100%, wohingegen P, unterhalb von null bei der Anre-
gung in der Leichtlochresonanz des dicken Quantenfilmes (E;-LH;) liegt. Bei
der nichtresonanten Anregung des dicken Quantenfilmes werden unterhalb
von 1,640eV 30% Anfangspolarisationsgrad erreicht. Bei weiterer Erhhung
der Anregungsenergie findet neben der Anregung des dicken Quantenfilmes
auch immer eine Anregung der diinnen Quantenfilme statt. In der Schwer-
lochresonanz der diinnen Quantenfilme (E;/3-HHj,3) betragt die Elektro-
nenspinpolarisation in den diinnen Quantenfilmen direkt nach der Anre-
gung mit zirkular polarisiertem Licht 100%. Die Elektronen tunneln aus
den diinnen Quantenfilmen nach ca. 3ps (s. Abschnitt in den dicken
Quantenfilm und durchmischen sich dort mit den bei der gleichzeitigen Anre-
gung des dicken Quantenfilmes generierten spinpolarisierten Elektronen mit
Py > 30%. In Abb. ist deutlich der Anstieg des Polarisationsgrades auf
75% in der Schwerlochresonanz der diinnen Quantenfilme zu sehen, wobei
das Maximum von Py mit dem Absorptionsmaximum (PLE-Spektrum) zu-
sammenfillt. Wihrend des Tunnelprozesses bleibt also die Elektronenspin-
polarisation erhalten. Oberhalb des Uberganges Ey/3-HHy/3 nimmt Py wie-
der ab. Zusétzlich weist das Anregungsspektrum des Anfangspolarisations-
grades ein Minimum in der Leichtlochresonanz der diinnen Quantenfilme
(Eg/3-LHy,3) auf. Die in Abb. rot markierten Ubergangsenergien erge-
ben sich aus den berechneten Quantisierungsenergien der gekoppelten Struk-
tur aus Tab. und der Bandliicke E4 = 1,517eV von Volumen-GaAs bei
T = 10K. Die rot unterlegten Bereiche stellen die berechneten Verbreiterung
der Ubergangsenergien aufgrund von Monolagenfluktuationen in den diinnen
Quantenfilmen dar, wobei eine Schwankung um eine Monolage angenommen

wird.

Als néchstes wird die Temperaturabhéingigkeit des Anfangspolarisations-

grades Py bei der Anregung in der Schwerlochresonanz der diinnen Quan-
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7.2. Spinerhaltendes Tunneln

tenfilme untersucht. Die Anregungsleistung betriagt konstant P = 3mW und
resultiert unter der Annahme einer zweiprozentigen Absorption der Struktur
in einer Anregungsdichte von 5-10'° cm™2. Die Anregungsenergie wird dem
temperaturabhéngigen Schwerlochiibergang der 4 nm Quantenfilme bei den
Messungen geméifl Varshni [I29] angepasst. Abbildung zeigt die Tem-
peraturabhéngigkeit des Anfangspolarisationsgrades im 9nm Quantenfilm.
Die Anfangspolarisation bleibt bei steigender Temperatur konstant bei 75%
bis zu einer Temperatur von etwa 70K und fillt dann exponentiell bis auf
22% bei T = 200K ab (Py oc =94 /Ky Der Riickgang von Py wird ei-
ner Verdnderung des Absorptionsverhéltnisses des Schwerloch- (E;/3-HHy)3)
zu Leichtlochiiberganges (E1-LH;) aufgrund der mit steigender Temperatur

sinkenden exzitonischen Uberhdhung des Schwerlochiiberganges zugeordnet.

Der Anfangspolarisationsgrad bei der Anregung in der Schwerlochresonanz

der diinnen Quantenfilme von Py = 75% ist bei T = 10K iiber einen weiten
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Abb. 7.6.: Temperaturabhingigkeit des Anfangspolarisationsgrades Py im 9 nm
Quantenfilm bei resonanter Anregung der 4 nm Quantenfilme und einer Anre-
gungsleistung von P = 3mW.
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7. (110)-GaAs-Spininjektionsheterostruktur

Dichtebereich von n = 1,7 - 10" em™2 bis n = 1,7 - 10"* ¢cm ™2 unabhéngig
von der Anregungsdichte. Selbst bei den niedrigsten gemessenen Anregungs-
dichten von n = 1,7 - 10" cm™? zeigt Py keinen Riickgang. Daher kann eine
Durchmischung mit unpolarisierten Elektronen, die von einer eventuellen,
unbeabsichtigten Hintergrund-n-Dotierung abstammen, im Niedrigdichtebe-

reich ausgeschlossen werden (s. Abschnit und |7.3.5)).

Die hier charakterisierte hocheffiziente optische Spininjektionsheterostruk-
tur steigert iiber ihren hohen optischen Polarisationsgrad der PL die Sensi-
tivitdt von Experimenten. Durch die Trennung von Anregungs- und Emis-
sionsenergie werden Messungen mit hohem Polarisationsgrad moglich, die
ansonsten stark von stérendem Anregungslaserstreulicht beeinflusst werden.
Zusétzlich kann der Grad der Elektronenspinpolarisation auch starken Ein-
fluss auf die Elektronenspindynamik nehmen, wobei die Struktur die Un-
tersuchung solcher Effekte iiber einen groflen Bereich der Spinpolarisation
ermoglicht. Beispielsweise steigt die Elektronenspinrelaxationszeit in Hoch-
mobilitidtselektronensystemen mit dem Polarisationsgrad an [130}, 13T} [132].
Die Trennung der Anregungs- und Emissionsenergie macht die Struktur auch
attraktiv fiir anwendungsorientierte Experimente beziiglich optisch gepump-
ter Spin-VCSEL. Oberflichen-emittierende Halbleiterlaserstrukturen mit ver-
tikaler Kavitdt (VCSEL) bieten gegeniiber kantenemittierenden Halbleiter-
lasern viele Vorteile [133], [134] [135], 136, 137, [138]. Mithilfe eines Spintronik-
Bauelementes, des Spin-VCSELSs, kann die Pumpleistung der Laserschwel-
le gegeniiber herkémmlichen VCSELn halbiert werden [139] 140]. Uber das
Design einer Kavitdt bestehend aus Bragg-Spiegeln, die transparent fiir die
Anregungswellenldnge und reflektiv fiir die Emissionswellenlédnge sind, kann
mit der gegebenen Struktur ein optischer Spin-VCSEL konstruiert werden.
Zusétzlich kann durch den Austausch der zwei 4 nm Injektionsquantenfilme
gegen zwei passende Injektionsiibergitter der Polarisationsgrad von 75% noch

weiter erhoht werden.
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7.3. Grenzflacheneffekte und Ladungstragerlokalisierung

In diesem Abschnitt werden die Auswirkungen von Monolagenfluktuationen
auf die PL-Eigenschaften und die Ladungstrigerdynamik des 9nm Quan-
tenfilmes ndher untersucht. Zunichst wird auf Monolagenfluktuationen und
deren Auswirkungen im Allgemeinen eingegangen (Unterabschnitt . Im
Speziellen wird in Unterabschnitt der Einfluss auf das PL-Spektrum
behandelt. Die Anstiegszeiten der PL bzw. das Abkiihlen der Ladungstriager
(Unterabschnitt zeigen, dass die Ladungstriger im Bereich niedriger
Dichten in den Grenzflichenpotentialen lokalisieren. Die Untersuchung des
Elektron-g-Faktors in Unterabschnitt bestétigt die Lokalisierung und
zeigt, dass im Fall der Elektronen eine schwache Lokalisierung vorliegt. Der
Einfluss der Lokalisierung auf die Elektronenspinrelaxationszeit wird in Un-
terabschnitt [7-3.5] behandelt. Die wesentlichen Ergebnisse werden am Ende
des Abschnitts (Unterabschnitt zusammengefasst.

7.3.1. Monolagenfluktuationen

Die Molekularstrahlepitaxie (MBE) ermdoglicht die Herstellung hochreiner,
monokristalliner Halbleiter—Heterostrukturelﬁl mit einer iiber die Kristallori-
entierung des Substrats vorgegebenen Wachstumsrichtung. Die makroskopi-
sche Schichtdickengenauigkeit der Halbleiterfilme innerhalb der Heterostruk-
tur liegt im Bereich einer einzelnen Monolage des betreffenden Halbleiter-
materials. Im mikroskopischen Bereich liegen jedoch sogenannte Monolagen-
fluktuationen vor. Dies sind Grenzflichenfluktuationen zwischen den GaAs
und Al,Gaj;_,As Schichten mit einer Hohe in Wachstumsrichtung von ein
bis mehreren Monolagen und lateralen Ausdehnungen im Submikrometer-
bis Mikrometerbereich. Die Ausprigung der Monolagenfluktuationen ist un-

ter anderem abhéngig vom Wachstumsmaterial, seiner Orientierung und den

%Im Folgenden werden GaAs/Al, Gaj— ; As-Heterostrukturen betrachtet.
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Prozessbedingungen, insbesondere der Wachstumstemperatur. Die komple-
xere Wachstumsdynamik von (110)-GaAs-Quantenfilmen im Vergleich zu
(001)-GaAs-Quantenfilmen verursacht stirker ausgeprigte Monolagenfluk-
tuationen, die sich beispielsweise in einer gesteigerten inhomogenen Linien-
verbreiterung duflern [I41]. Fiir die [001]-Richtung liefern Modelle, die Grenz-
flichenfluktuationen mit einer Monolagenhthe und lateralen Ausdehnungen
von 10 - 100 nm voraussetzen, gute Ubereinstimmungen mit experimentellen
Ergebnissen (siehe z.B. [120]). Bei (110)-GaAs-Quantenfilmen werden Grenz-
flichenfluktuationen mit einer Hohe von bis zu drei Monolagen beobachtet,
wobei die laterale Ausdehnung bis in den Mikrometerbereich lauft [142].
In diinnen Quantenfilmen kénnen die Grenzflichenfluktuationen zu einem
zusétzlichen lateralen Ladungstriagereinschluss und damit zur Ausbildung
von sogenannten natiirlichen Quantenpunkten fithren [143] [144]. Fiir unge-
bundene Ladungstrager stellt das unebene Grenzflichenpotential einen zu-
sétzlichen Impulsstreumechanismus zur Verfiigung. Eine zusétzliche Auswir-
kung der Monolagenfluktuationen in Quantenfilmen ist die Erh6hung der Bin-
dungsenergie von Exzitonen und Exzitonkomplexen aufgrund der stirkeren
Uberlappung der Ladungstriagerwellenfunktionen. Diese ist demzufolge ab-
héngig von der Quantenfilmbreite und der Auspriagung der Monolagenfluk-

tuationen [145].

7.3.2. PL-Spektrum des 9 nm Quantenfilmes

Das PL-Spektrum des 9 nm Quantenfilmes ist bei einer Temperatur von 10 K,
niedriger Anregungsdichte und einem Fokusdurchmesser von 100 pm inhomo-
gen verbreitert, wobei die Halbwertsbreite 7,5 meV betrdgt. Die Halbwerts-
breite bleibt konstant bis zu einer Anregungsdichte von ca. 1 - 10 em™2.
Oberhalb dieser Anregungsdichte fithrt das Auffiillen des Leitungsbandes,

d.h. die Besetzung hoherer Wellenvektoren k, zu einem Ansteigen der Halb-

wertsbreite. Grund fiir die inhomogene Linienverbreiterung sind Grenzflichen-
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Abb. 7.7.: PL-Energie in Abhingigkeit von der Anregungsdichte fiir 7' = 10K
und 50 K.

unebenheiten des Quantenfilmes, die in Potentialfluktuationen (iiber dem Fo-
kusdurchmesser) resultieren [126]. Die im Vergleich zu (001)-Quantenfilmen
grofle Halbwertsbreite ist durch die komplexere Wachstumsdynamik von (110)-
Quantenfilmen bedingt. Aus ihr ldsst sich direkt das laterale Einschlusspo-

tential innerhalb der Quantenfilmebene ablesen.

Die Untersuchung des PL-Maximums in Abhéngigkeit von der Anregungs-
dichte zeigt bei T' = 10 K eine abrupte Verschiebung des Maximums um ca.
2meV bei einer Anregungsdichte von n = 5-10° cm™2 (s. Abb. [7.7)). Unter-
und oberhalb dieser Dichte liegt das PL-Maximum bei konstanter Energie.
Bei T' = 50 K wird eine derart abrupte Verschiebung der PL-Position mit der
Anregungsdichte nicht beobachtet. Die Ubergangstemperatur, bei der keine
Verschiebung der PL-Position mit der Anregungsdichte mehr stattfindet, be-
tragt ca. 20K (s. Einsatz von Abb. . Die PL-Position wird also dichteun-
abhingig (fiir n < 210" cm™2), sobald die thermische Energie die Energie,

um welche sich die PL-Position verschiebt (ca. 2meV), iiberschreitet.
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Abb. 7.8.: Temperaturabhidngigkeit der PL-Energie fiir niedrige (n = 1,7 -
10° cm™2, rote Punkte) und moderate (n = 5 - 10'° cm~2, schwarze Punk-
te) Anregungsdichten.

Abbildung zeigt zusitzlich die PL-Position bis zu T = 150K (T =
120K) fiir n = 5-10'° cm™2 (n = 1,7 - 10° cm™?). Die blaue Linie ist die
berechnete Bandliicke nach Vifia [146]

2

die Bose-Einstein-Statistik-Faktoren der Phononenemission und -absorption
beinhaltet, mit den Materialparametern Fp = 1,571eV, ap = 57meV und
© = 240K fiir Volumen-GaAs [147] und dem freien Parameter Ei, der die
Quantisierungsenergie der Elektronen und Locher im Quantenfilm beriick-
sichtigt. Eine Anpassung an die Messdaten mit 7' > 100 K ergibt eine Quan-
tisierungsenergie von F; = 51,1eV die sehr gut mit den berechneten Quan-
tisierungsenergien aus Tab. [7-1] iibereinstimmt. Das physikalisch inhaltlichere

Vina-Modell liefert im Bereich niedriger Temperaturen gegeniiber dem em-
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7.3. Grenzflacheneffekte und Ladungstragerlokalisierung

pirischen Modell von Varshni die korrekten, im Vergleich zu Varshni etwas
niedrigeren Ubergangsenergienﬂ Das fluktuierende Grenzflachenpotential des
Quantenfilmes fiihrt zu der Rotverschiebung der gemessenen PL-Position um
3,2meV (Stokes-Verschiebung) gegeniiber den berechneten Ubergangsener-
gien [I48], 149]. Das Verhiltnis zwischen der Stokes-Verschiebung und der
inhomogenen Linienverbreiterung von 0,43 stimmt gut mit dem Theoriewert
0,553 von Yang et al. [128] iiberein (s. auch Abschnitt [7.1.2).

Im weiteren Verlauf werden mogliche Ursachen fiir die Verschiebung der
PL-Energie mit ansteigender Ladungstrigerdichte im Bereich niedriger Tem-
peraturen vorgestellt und diskutiert. Die Diskussion dieser moglichen Ur-
sachen wird in den folgenden Abschnitten fortgesetzt, da auch
andere physikalische Eigenschaften Anderungen bei der Dichte 5 - 10° cm™2,
die als Ubergangsdichte nirans bezeichnet wird, aufweisen.

Eine Moglichkeit fiir die Verschiebung der PL-Energie ist die Ausbildung
trionischer Exzitonenkomplexe im Bereich niedriger Dichten. Hierfiir sind al-
lerdings neben den optisch injizierten Ladungstrigern zusétzliche Ladungs-
triger erforderlich, die bereits in der Probe vorhanden sein miissen. Zwar
besitzt die Probe nominell keine Dotierung, doch findet wihrend des MBE-
Wachstums eine unvermeidbare, leichte Verunreinigung der Probe statt. Eine
relevante Verunreinigung mit Donatoren kann ausgeschlossen werden, da der
Anfangspolarisationsgrad der PL bis zu den niedrigsten gemessenen Dich-
ten konstant bleibt (s. Abschnitt . Beim MBE-Wachstum wird die Probe
leicht mit Kohlenstoffatomen verunreinigt, die im Allgemeinen als Akzepto-
ren einbauen und deren Konzentration typischerweise < 1-10'* cm ™2 betriigt.
Unter der Annahme eines Einfangbereiches von 100 pm links- und rechtssei-

2 inner-

tig des 9nm Quantenfilmes liegt eine Lochdichte von < 2-10% cm™
halb des 9nm Quantenfilmes vor, die gut mit der Ubergangsdichte n:rans

iibereinstimmt. Bracker et al. haben die Eigenschaften von Exzitonen und

7Mitteilung von L. Vifia.
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7. (110)-GaAs-Spininjektionsheterostruktur

Exzitonkomplexen in Quantenfilmen und natiirlichen Quantenpunkten, d.h.
Grenzflichen-Quantenpunkten, intensiv studiert und messen Bindungsener-
gien von 1,5meV in einem grenzflichenunebenen 8,5 nm GaAs-Quantenfilm
fiir positiv geladene Trionen [I50} [I51]. Die Bindung von positiven Trionen
kann also sehr gut die Verschiebung der PL-Energie bei der Ubergangsdichte
Ngrans (S. Abb. erklaren. Auch das Verschwinden der Verschiebung bei
hoheren Temperaturen kann iiber die Dissoziation der positiven Trionen er-
kliart werden (s. Einsatz von Abb. . Ein zusétzlicher Effekt der hier be-
schriebenen Erkldrung ist, dass die ionisierten Akzeptoren die Tendenz der
positiven Trionen verstidrken, in den Grenzflichenunebenheiten zu lokalisie-

ren [I52].

Die Bindungsenergie von Exzitonen und Exzitonkomplexen in Quanten-
filmen héngt neben der Quantenfilmbreite auch von der Beschaffenheit der
Grenzflichen des Quantenfilmes ab. Schwankungen im Grenzfiachenpotential
konnen einen zusétzlichen lateralen Ladungstragereinschluss bewirken und
somit iiber den stiirkeren Elektron-Loch-Uberlapp die Bindungsenergie der
Exzitonen erhshen [I45]. Bei einer Halbwertsbreite bzw. einem Lokalisie-
rungspotential von 7,5meV kann die Bindungsenergie der neutralen Exzi-
tonen um bis zu 2meV ansteigen. Diese zusétzliche Bindungsenergie ergibt
sich theoretisch nach Filinov et al. [145] fiir einen 6 nm (001)-Quantenfilm mit
Breitenfluktuationen um eine Monolage. Zwar ist der hier betrachtete (110)-
Quantenfilm breiter als 6 nm, doch sind auch die Grenzflichenunebenheiten
aufgrund der Wachstumsrichtung ausgeprégter, sodass bezugnehmend auf
die Halbwertsbreite #hnliche Bedingungen vorliegen. Als zweite Moglichkeit
kommt daher in Betracht, dass ein Lokalisierungspotential (7,5 meV) mit ei-
ner begrenzten Zustandsdichte, die gleich der Ubergangsdichte 7nrans ist, vor-
liegt, in dem die Exzitonen eine zusdtzliche Bindungsenergie von ca. 2 meV
besitzen (s. Abb. . Diese Moglichkeit kann allerdings nicht das Verschwin-

den der PL-Verschiebung bei einer Temperatur von ca. 20 K erkldren (s. Ein-
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7.3. Grenzflacheneffekte und Ladungstragerlokalisierung

satz von Abb. 4 Die Verschiebung sollte bei einer Temperatur verschwin-
den, die dem Einschlusspotential von 7,5 meV entspricht, also deutlich ober-
halb von 20 K, und nicht bei der Temperatur, die der zusétzlichen Bindungs-
energie von 2meV entspricht.

FEine weitere, dritte Moglichkeit besteht darin, dass insgesamt ein sehr
komplexes Grenzflichenpotential in der Quantenfilmebene vorliegt, das eine
Lokalisierung bzw. Quasilokalisierung der Ladungstriger auf verschiedenen
Léngenskalen bewirkt. Ein Einschlusspotential bindet die Ladungstriger da-
bei mit einer Energie von ca. 2meV, wobei die Zustandsdichte innerhalb
dieses Potentials nrans betragt. Zusétzlich findet eine Lokalisierung der La-
dungstréiger auf einer anderen Lingenskala statt, die zu der Halbwertsbreite

von 7,5meV fiihrt.

7.3.3. PL-Anstiegszeit

In diesem Abschnitt wird das Abkiihlen der Ladungstriger bzw. die PL-
Anstiegszeit untersucht. Die Ladungstrigerinjektion erfolgt mit einer Uber-
schussenergie von ca. 90 meV (1000 K) hoch in das Leitungsband, von wo aus
die Ladungstrager schnell {iber LO-Phononenemission auf ca. 60 K abkiihlen.
Das weitere Abkiihlen erfolgt iiber akustische Phononen (Deformationspoten-
tialstreuung) auf einer lingeren Zeitskala [I53]. Fiir 9nm Quantenfilme ohne
Monolagenfluktuationen, d.h. ohne Lokalisierungspotentiale an den Grenz-
flachen, betrigt die PL-Anstiegszeit nach Damen et al. [154] und Roussignol
et al. [155] bei T'= 10K und Anregung nahe der Schwerlochresonanz 20 ps.
Bei Anregung oberhalb der Leichtlochresonanz und bis zu Uberschussenergien
von 100 meV liegt die PL-Anstiegszeit bei 200 bis 400 ps. Oberhalb der Git-
tertemperatur von T = 60 K steigt die PL auch bei hohen Uberschussenergien
innerhalb von 20 ps an.

Abbildung zeigt den zeitlichen Verlauf der PL fiir drei verschiedene
Dichten bei T' = 10K. Die PL hat bei niedrigen Dichten (bis ca. 1,7 -
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Abb. 7.9.: Zeitlicher Verlauf der PL bei verschiedenen Anregungsdichten (an-
steigend von links nach rechts).

10° cm_2) eine Anstiegszeit von < 20ps und zerfillt monoexponentiell.
Die kurze Anstiegszeit belegt eindeutig eine Ladungstrigerlokalisierung, die
ein Einschlusspotential von > 5meV (60K) erfordert. Bei hoheren Dichten
kommt zu dem ersten schnellen Anstieg ein zweiter langsamer hinzu, der mit
zunehmender Dichte ausgepriigter und linger wird. Bei 5-10'° cm™2 hat die
zweite Komponente des PL-Anstieges eine Dauer von 130 ps. Der zweite lang-
sam ansteigende Anteil der PL verschwindet fiir T > 70K (s. Abb. fiir
T = 70K), wodurch belegt wird, dass es sich hierbei um einen Abkiihleffekt
handelt.

Die Ladungstréger kiihlen innerhalb der ersten 10 bis 20 ps iiber die LO-
Phonon-Wechselwirkung bis auf eine Temperatur von 60 K herunter, sodass
das schnelle Ansteigen der PL bei T'= 10 K nur durch das ausreichend hohe
Einschlusspotential von 7,5meV (s. Abschnitt erklart werden kann. Da
die Anzahl der Zustéinde in diesem Einschlusspotential begrenzt ist, erfolgt

ein Ubergang von lokalisierten (schneller PL-Anstieg) zu freien (langsamer
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Abb. 7.10.: Verhiltnis der Anfangs-PL-Intensitat zur Gesamt-PL-Intensitat in
Abhangigkeit von der Anregungsdichte bei T' = 10 K.

PL-Anstieg) Ladungstrigern mit zunehmender Dichte. Um diesen Ubergang
quantitativer zu erfassen, wird der zeitliche Verlauf der PL ndher untersucht.
Dazu wird die PL einmal iiber die ersten 20 ps und einmal {iber den gesamten
dargestellten Zeitbereich integriert und beide Werte ins Verhéltnis gesetzt
(s. Abb. . Das Intensitdtsverhéltnis weist einen Knick bei der Dichte
N A Nirans (5 - 10° cm™2) auf, was die Interpretation der Ubergangsdichte

Ntrans Mit der Zustandsdichte im Lokalisierungspotential nahelegt.

Im Fall von positiven Trionen als Erkldrung der in diesem Abschnitt be-
handelten Effekte gilt, dass die Dichte der lokalisierten Zusténde gleich der
Hintergrunddichte der Locher und der ionisierten Akzeptoren ist. Dies kann
den Ubergang von lokalisierten zu freien Ladungstrigern gerade bei der
ﬁbergangsdichte Ntrans €rkléren, da die positiv geladenen Trionen iiber die
Wechselwirkung mit den ionisierten Akzeptoren stérker in den Monolagen-

fluktuationen lokalisieren konnen als die neutralen Exzitonen.
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7.3.4. Elektron-g-Faktor-Inhomogenititen

Die Lokalisierung der Ladungstrégelﬂ wird weiter mithilfe der Spinquan-
tenschwebungsspektroskopie (s. Abschnitt bei einem Magnetfeld von
B = 8T untersucht. Dazu wird die gemessene PL spektral in mehrere zu-
sammenhéngende Bereiche zerlegt, die eine Breite von 1,4 meV haben. Aus
den zeitlichen Verlaufen der PL in Abhéingigkeit von der Energie wird iiber
die Spinquantenschwebungsfrequenz die Energieabhéngigkeit des Elektron-
g-Faktors ¢* bestimmt. Die Spinquantenschwebungsfrequenz ist hier alleine
durch den g-Faktor der Elektronen bestimmt, da der Lochspin wihrend des
Tunnelns und Abkiihlens auf der Zeitskala der Impulsstreuzeit (= 100 fs)
komplett dephasiert. Abbildung [7.11] zeigt die Energieabhéngigkeit des Elek-
tron-g-Faktors zusammen mit dem Spektrum der PL bei einer Anregungs-
dichte von 1, 7-10% cm 2. Deutlich zu sehen ist ein linearer Anstieg von g* mit
ansteigender Energie iiber das PL-Spektrum. Die Abhéngigkeit des g-Faktors
von der (PL-) Energie ist ein typischer Lokalisierungseffekt, wie er beispiels-
weise auch in Quantenpunktsystemen beobachtet wird [I56] [157]. Pfeffer
und Zawadzki [121] haben iiber die 5-Band k - p-Methode den g-Faktor in
Abhéngigkeit von der Quantenfilmbreite berechnet, aus der sich eine g-Faktor-
Anderung Ag* mit der Quantisierungsenergie von Ag* = 6,7% ableiten
ldsst. Der gemessene Wert Ag™ = 0, 5% firn =1,7-10% cm™2 (s. Abb. l
weicht um eine Gréflenordnung von diesem theoretischen Wert ab. Als Ur-
sache fiir diese starke Diskrepanz wird angenommen, dass eine Quasilokali-
sierung, d.h. eine schwache Lokalisierung der Elektronen vorliegt. Bei dieser
Quasilokalisierung kénnen die Elektronen zwischen Grenzflachenzustdnden
innerhalb einer gewissen Energiebreite streuen, wobei eine Mittelung des

g-Faktors stattfindet.

8Genauer wird hier die Lokalisierung der Elektronen untersucht. Die Streuzeiten von

Elektronen und Exzitonen sind unterschiedlich.

124



7.3. Grenzflacheneffekte und Ladungstragerlokalisierung

T=1OIK --0,106

n=1,7x10° cm™ | 1{-0,108

o { _1-1-0,110
;‘ /,/ J —
= 10112 2
g L L
@ 1-0,114 g,
g . &
£ 10,116 ¢
T 1 5
10118 3

) 1-0,120

i 1-0,122

1,548 1,552 1,556 1,560 1,564 1,568 1,572
Energie [eV]
Abb. 7.11.: Elektron-g-Faktor (rote Punkte, rechte Achse) in Abhdngigkeit von

der Energie. Der g-Faktor steigt linear mit Ag™ liber das PL-Spektrum (schwarze
Linie, linke Achse) an.

Mit steigender Ladungstriagerdichte werden die Grenzflichenzusténde auf-
gefiillt und es treten die Eigenschaften der freien Elektronen in den Vorder-
grund (s. Abb. (links)). Die g-Faktor-Anderung Ag* nimmt mit zuneh-
mender Dichte bis 2 - 10'* ecm™2 ab, da die freien Ladungstriger iiber eine
schnellere Streuung effizienter mitteln und so ein iiber das Spektrum der PL
konstanter g-Faktor entsteht. Oberhalb von 2 - 10*! cm™2 steigt Ag* wie-
der an, da hier der Ubergang zum Fermi-Gas geschicht. In diesem Bereich
der hohen Ladungstréigerdichte ist der g-Faktor im Niederenergiebereich der
PL konstant, steigt aber im Hochenergiebereich der PL an. Zwar findet die
Ladungstréigerstreuung gerade um das Fermi-Niveau statt, doch reicht die-
se offensichtlich nicht aus, um die Energie- bzw. Wellenvektorabhéngigkeit

des g-Faktors herauszumitteln. Der Ubergang zu einem Fermi-Gas ober-
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Abb. 7.12.: Elektron-g-Faktor-Anderung Ag* bei T = 10 K in Abhingigkeit von
der Dichte (links) und Temperaturabhéngigkeit von Ag™ im Niedrigdichtebereich
(rechts).

halb von 2 - 10! em™2 ist belegt durch einen relativ geringen Polarisations-
grad im Niederenergiebereich, der im Hochenergiebereich stark ansteigt. Das
Pauli-Verbot blockiert im Niederenergiebereich die Ausbildung eines hohen
Polarisationsgrades der PL. Abbildung [7.12| (rechts) zeigt die Temperatur-
abhéngigkeit von Ag™* fiir niedrige Ladungstriagerdichten. Die zunehmende
thermische Energie vermindert den Grad der Lokalisierung und erhéht somit
die Mittelung des g-Faktors, sodass oberhalb von 30 K der g-Faktor konstant
iiber das Spektrum der PL ist.

Die g-Faktor-Inhomogenitét fithrt zu einer Spindephasierung des Gesamt-
spins, da die Larmorfrequenzen der einzelnen Elektronenspins unterschiedlich
sind. Nach Merkulov et al. [69] gilt fiir die Spindephasierungsrate des Ensem-
bles der Zusammenhang

1 uB AgB
oph = —— = BEZ92 4
Ydeph TA n (7 )
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7.3. Grenzflacheneffekte und Ladungstragerlokalisierung

mit Ay = Ag* - 7,5meV. Der Umrechnungsfaktor der in Abb. darge-
stellten g-Faktor-Anderung Ag* in die Spindephasierungsrate Ydeph betragt
bei der Halbwertsbreite von 7,5meV und dem Magnetfeld B = 8T (s. Ab-

schnitt [8.2.2):
Ydoph = 5,3-107% eV x Ag* ps™* (7.5)

7.3.5. Einfluss auf die Elektronenspinrelaxationszeit

Abschlieend wird die Elektronenspinrelaxatiorﬂ in Abhé#ngigkeit von der
Dichte bei T' = 10 K und B = 0 T untersucht. Der Zerfall der Spinpolarisation
ist im Niedrigdichtebereich monoexponentiell und geht mit steigender Dichte
iiber in einen biexponentiellen Zerfall. Abbildungveranschaulicht diesen

Ubergang anhand von drei exemplarischen Dichten. Bei T' = 50 K (rot) ist der

9Die Lochspinpolarisation ist nach dem Tunneln und Abkiihlen komplett dephasiert.
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Abb. 7.13.: Zeitlicher Verlauf des Polarisationszerfalls. Mit steigender Dichte
(von links nach rechts) weicht der Zerfall fiir 7' = 10 K zunehmend vom mono-
exponentiellen Zerfall ab. Fiir T = 50 K ist der Zerfall selbst bei n = 5-10'° cm 2
monoexponentiell (rechts).

127



7. (110)-GaAs-Spininjektionsheterostruktur

%0

% 1000 |- T .
= 800 ’ { ]
2 e T — e®
.% 400 } .
é \0\. s .o./
@ 200 TT; ‘.7..:’. :/./
| 200 ps . J 1! I $eset
N °

100 | -

Ll Ll PR sl Ll Ll
107 108 10° 100 10" 10"

Dichte [cm™]

Abb. 7.14.: Dichteabhingigkeit der Spinrelaxationszeit bei T'= 10K (schwarze
Punkte). Die roten und blauen Punkte sind die Relaxationszeiten einer biexpo-
nentiellen Anpassung.

Zerfall selbst bei einer Dichte von n = 5-10'° cm ™2 monoexponentiell, wobei
die Zerfallszeit gut mit der schnellen Zerfallszeit bei T' = 10 K iibereinstimmt.
Die Anderung im Zerfallsverhalten wird dem Ubergang von lokalisierten zu

iiberwiegend freien Ladungstrigern zugeordnet.

Mit Abb. wird die Elektronenspinrelaxation bei 1" = 10 K weiter cha-
rakterisiert. Dargestellt sind sowohl die Ergebnisse einer monoexponentiellen
(schwarze Punkte) als auch einer biexponentiellen (rote und blaue Punk-
te) Anpassung an die Polarisationszerfiille. Die monoexponentielle Anpas-
sung enthilt einen konstanten Polarisationsoffset als freien Anpassparame-
ter, um den Einfluss der lokalisierten Ladungstriger im Bereich moderater
Dichten auf die Anpassung zu minimieren. Die schwarz dargestellten Relaxa-
tionszeiten geben dadurch in guter Ndherung die jeweils gewichtete schnelle

Zerfallskomponente wieder, und vereinfachen zusédtzlich den Vergleich mit
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Abb. 7.15.: Relative Amplituden der biexponentiellen Anpassung aus Abb.
mit der entsprechenden farblichen Darstellung.

den ,,monoexponentiellen® Spinrelaxationszeiten bei hoheren Temperaturen
(s. Abschnitt [8.1.2)). Abbildung zeigt die Abnahme der monoexponen-

tiellen Spinrelaxationszeit zwischen 1 -10° und 1 -10'° cm™ aufgrund der

zunehmenden Delokalisierung.

Die biexponentielle Anpassung wird bis zu n = 2 - 10*! em™? durch-
gefithrt, da oberhalb dieser Dichte der Ubergang zum Fermi-Gas stattfin-
det, in dem eine andersartige Spindynamik vorliegt (s. Abschnitt .
Auffallend ist, dass die beiden Zerfallszeiten der biexponentiellen Anpas-
sung konstant iiber den gesamten Dichtebereich von vier Gréflenordnungen
sind. Die rot dargestellten Zeiten entsprechen der Elektronenspinelaxations-
zeit der lokalisierten Ladungstrdger, dominierend im Niedrigdichtebereich
(<5- 10° cm72,), die blau dargestellten Zeiten der Elektronenspinrelaxati-
onszeit der freien Ladungstriager, dominierend im Bereich moderater Dichten

(n=1-10* —1-10* cm™?). Die farblichen Linien sind die Mittelwerte der
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beiden Zeiten unter Einbeziehung der Fehlerbalken und einer Gewichtung
des relativen Beitrages (Amplituden) zum Polarisationszerfall (s. Abb. [7.15).
Die Elektronenspinrelaxation ist bei T' = 10K also lediglich vom Grad der
Lokalisierung und einer eventuellen Trionenbildung (s. Abschnitt ge-
pragt.

Die Elektronenspinrelaxation wird im Bereich der moderaten Dichten, in
dem iiberwiegend delokalisierte Ladungstriger vorliegen und in dem damit
die eigentlichen Quantenfilmeigenschaften im Vordergrund stehen, dominiert
durch die Exzitonenspinrelaxation (s. Abschnitt . An dieser Stelle wird
der Niedrigdichtebereich betrachtet und die Ursachen fiir das Ansteigen der
Elektronenspinrelaxationszeit aufgrund der Lokalisierung der Ladungstréiger
und einer eventuellen Trionenbildung diskutiert. Die Lokalisierung der La-
dungstriger nimmt sowohl Einfluss auf die exzitonische Spinrelaxation als
auch auf die Spinrelaxation der beiden Konstituenten des Exzitons, d.h. die
Elektronenspinrelaxation und die Lochspinrelaxation im Einzelnen. Letztere
wird dominiert durch die Impulsstreuung der Locher, die sich im Allgemeinen
in einem HH-LH-Mischzustand befinden. Mit steigender Lokalisierung nimmt
der Entartungsgrad der HH- und LH-Zustédnde ab, wodurch die Lochspinle-
benszeit ansteigt [I58]. Beispielsweise liegt die Lochspindephasierungszeit in
selbstorganisierten InAs-Quantenpunkten bei bis zu 14 ns [159]. Diese sehr
hohe Lochspinlebenszeit wird hier jedoch nicht erwartet, da die Lokalisierung
der Locher in der gegebenen Struktur sehr viel schwicher ist als in selbst-
organisierten Quantenpunkten, die eine laterale Ausdehnung von ca. 10 nm
besitzen. Die Lokalisierung von Elektronen fiithrt bei niedrigen Temperatu-
ren zu einer effizienten Hyperfeinwechselwirkung des Elektronenspins mit den
Kernspins und demzufolge zu einem weiteren effizienten Spinrelaxationsme-
chanismus [160]. Hier wird jedoch erwartet, dass die schwache Lokalisierung
der Elektronen (s. Abschnitt nicht ausreicht, um zu einer effizienten Hy-

perfeinwechselwirkung zu fithren. Die exzitonische Spinrelaxation wird durch
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den langreichweitigen Anteil der Austauschwechselwirkung dominiert, der in
Quantenfilmen linear mit dem Exzitonenimpuls K gegen null geht [55]. Fiir
stark lokalisierte Exzitonen existiert eine longitudinal-transversale Aufspal-
tung der Exzitonen, d.h. ein effektives Magnetfeld €2 nur, wenn das Ein-
schlusspotential innerhalb der Quantenfilmebene asymmetrisch ist [I61]. Fiir
schwach lokalisierte Exzitonen ist die Impulsstreuung ineffizient in der Um-
verteilung der Richtung des effektiven Austauschfeldes Q [162]. Die Lokalisie-
rung der Exzitonen nimmt also groen Einfluss auf die exzitonische Spinrela-
xation, wobei die Beschaffenheit des Lokalisierungspotentials und der Grad
der Lokalisierung die tendenzielle Verdnderung der exzitonischen Spinrela-
xationszeit bestimmen. Die Monolganfluktuationen in dem gegebenen 9 nm
Quantenfilm fithren zu einer schwachen Lokalisierung der Exzitonen im Nied-
rigdichtebereich und zu dem Anstieg der Elektronenspinrelaxationszeit um
das ca. dreifache gegeniiber der der freien Exzitonen.

Abschlieend wird nochmals auf die Moglichkeit der Trionenbildung im
Bereich niedriger Dichten eingegangen. Positive Trionen bestehen im Grund-
zustand aus zwei gepaarten Lochern in Singlett-Konfiguration und einem
ungepaarten Elektron [I50]. Bei gleicher Ortswellenfunktion der Locher mit-
telt sich der Lochspinanteil rdumlich zu null [63] und es findet keine Aus-
tauschwechselwirkung statt. Demzufolge entféllt die exzitonische Spinrelaxa-
tion fiir Trionen mit gleicher Lochortswellenfunktion. Die gemessenen Elek-
tronenspinrelaxationszeiten im Niedrigdichtebereich sind sehr viel kiirzer als
die Zeiten, die aufgrund der verbleibenden Spinrelaxationsmechanismen, d.h.
des BAP-Mechanismus und des Hyperfeinwechselwirkungsmechanismus, er-
wartet werden. Daher lassen die gemessenen kurzen Spinrelaxationszeiten die
Moglichkeit der Trionenbildung im Niedrigdichtebereich als sehr unplausibel

erscheinen.
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7.3.6. Zusammenfassung

In diesem Abschnitt wurden die Auswirkungen von Grenzflachenfluktua-
tionen des 9nm Quantenfilmes, die besonders im Bereich niedriger Tem-
peraturen und Dichten ersichtlich werden, untersucht. Das Grenzflichen-
unordnungspotential fithrt zu einer inhomogenen Linienverbreiterung von
7,5meV und einer entsprechenden Stokes-Verschiebung der PL. Zudem weist
die Dichteabhéngigkeit der PL-Position eine abrupte Verschiebung bei der
Ubergangsdichte Nerans = 5-10° cm ™2 um ca. 2 meV auf. Das Abkiihlverhalten
der Ladungstréiger zeigt eine Lokalisierung der Ladungstridger in dem Ein-
schlusspotential von 7,5 meV, wobei die Zustandsdichte im Lokalisierungspo-
tential gut mit der Ubergangsdichte nirans iibereinstimmt. Die Lokalisierung
der Ladungstriger fithrt zu einem von der PL-Energie abhiéngenden Elektron-
g-Faktor. Dabei zeigt die Energieabhéngigkeit eine schwache Lokalisierung
der Elektronen. Im Bereich der Lokalisierung sind die Elektronenspinrelaxa-
tionszeiten um das ca. dreifache ldnger als im Bereich freier Ladungstriger.
Dieser Anstieg wird einer verdnderten Exzitonendynamik zugeordnet, die sich

auf die Effizienz der exzitonischen Spinrelaxation auswirkt.

Die Ursache fiir die abrupte PL-Verschiebung bei der Ubergangsdichte
Ntrans UM ca. 2meV kann nicht eindeutig geklart werden. Zwar kann diese
Verschiebung und auch andere hier genannte Effekte sehr gut iiber die Bil-
dung von positiv geladenen Exzitonenkomplexen im Bereich niedriger Dich-
ten und Temperaturen erkldrt werden, doch stimmen die gemessenen kurzen
Elektronenspinrelaxationszeiten nicht mit denen iiberein, die fiir den Fall der
Bildung von positiv geladenen Trionenen erwartet werden. Es wird daher
angenommen, dass ein komplexes Grenzflichenpotential aufgrund von Mo-
nolagenfluktuationen mit unterschiedlicher lateraler Ausdehnung und Tiefe
vorliegt, das neben dem Einschlusspotential von 7,5 meV ein weiteres 2 meV-

Potential aufweist.
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7.4. Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurde eine (110)-GaAs-Spininjektionsheterostruktur cha-
rakterisiert. Bei nichtresonanter Anregung des 9 nm Quantenfilmes der Struk-
tur konnte ein hoher Elektronenspinpolarisationsgrad von 75% in dem 9nm
Quantenfilm realisiert werden. Ermoglicht wird dies durch die Injektion spin-
polarisierter Elektronen aus den 4 nm Quell-Quantenfilmen in den 9 nm Drain-
Quantenfilm iiber einen nichtresonanten Tunnelprozess. Der hohe Spinpolari-
sationsgrad von 75% kann bis zu einer Temperatur von etwa 70 K erzielt wer-
den. Oberhalb von dieser Temperatur nimmt der Spinpolarisationsgrad aller-
dings aufgrund des Riickganges der 4 nm Quantenfilm-Absorption exponen-
tiell mit der Temperatur ab. Eine Optimierung der Tunnelinjektionsquellen
durch den Austausch der 4 nm Quantenfilme gegen passende Ubergitter kann
die optische Absorption der Quellen erhthen, den Spinpolarisationsgrad im
Drain-Quantenfilm damit weiter steigern und auch den Riickgang des Spin-
polarisationsgrades mit steigender Temperatur abfangen. Die hocheffiziente
Spininjektionsstruktur ist aufgrund ihrer Eigenschaft des hohen Spinpolari-
sationsgrades bei gleichzeitiger Trennung zwischen Anregungs- und Emissi-
onsenergie fiir eine Vielzahl von experimentellen Untersuchungen niitzlich.
Zudem wurden in diesem Kapitel die Auswirkungen von Monolagenfluktua-

tionen in den Grenzflichen des 9 nm Quantenfilmes detailliert analysiert.
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8. Elektronenspinrelaxation in

(110)-GaAs-Quantenfilmen

In diesem Kapitel wird die Elektronenspinrelaxationszeit in einem 9 nm (110)-
GaAs-Quantenfilm in Abhéngigkeit von der Anregungsdichte und der Tem-
peratur bei einem Magnetfeld von B = 0 und 8 T experimentell bestimmt.
In der speziellen [110]-Wachstumsrichtung ist der ansonsten sehr effiziente
Dyakonov-Perel-Mechanismus fiir eine Spinausrichtung parallel zur Wachs-
tumsrichtung unterdriickt [22] 163} [68]. Die Messungen bei B = 0T zei-
gen daher die Eigenschaften von Spinrelaxationsmechanismen, die ansons-
ten von dem Dyakonov-Perel-Mechanismus iiberdeckt sind. Diese sind der
BAP-Mechanismus und die Spinrelaxation aufgrund der exzitonischen Aus-
tauschwechselwirkung. Berechnungen von Zhou und Wu [59] zeigen, dass der
BAP-Mechanismus im Bereich moderater Dichten ineffizient in zweidimensio-
nalen Systemen ist. Die hier gemessenen kurzen Elektronenspinrelaxations-
zeiten konnen daher iiber einen weiten Temperatur- und Dichtebereich nur
iiber die exzitonische Austauschwechselwirkung erklirt werden, welche die
Existenz von Exzitonen voraussetzt. Diese Aussage gewinnt an Bedeutung
aufgrund der Tatsache, dass Emissionslinien von Interbandiibergéngen nicht
fiir den eindeutigen Nachweis von Exzitonen verwendet werden kénnen. Auch
ein Coulomb-korreliertes Elektron-Loch-Plasma, das keine Exzitonen enthélt,
besitzt quasi-exzitonische Emissionslinien [164]. Den einzigen eindeutigen,
direkten Nachweis von Exzitonen liefert bisher die THz-Spektroskopie [165],

mit der intraexzitonische Uberginge sichtbar werden. Kernpunkt dieses Kapi-
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8. Elektronenspinrelaxation in (110)-GaAs-Quantenfilmen

tels ist ein alternativer experimenteller Ansatz des Nachweises von Exzitonen
iiber die Elektronenspinrelaxationszeit, die genauer als Indikator des Exzito-
nenanteils innerhalb des Plasmas der ungebundenen Elektronen-Loch-Paare
interpretiert wird.

Samtliche im Folgenden behandelten Messungen werden mit der in Ka-
pitel |7| charakterisierten (110)-GaAs-Spininjektionsheterostruktur durchge-
fithrt. Die Probe wird in der Schwerlochresonanz der diinnen Quantenfil-
me optisch angeregt. Nach dem nichtresonanten Tunneln der Ladungstrager
(s. Abschnitt erfolgt die wesentliche Spindynamik in dem 9nm Quan-
tenfilm, der daher hier von zentralem Interesse ist. Abschnitt bildet den
Hauptbestandteil des Kapitels. In ihm werden die Messungen der Elektro-
nenspinrelaxationszeit in Abhéngigkeit von der Temperatur und der Anre-
gungsdichte bei B = 0T untersucht. Die experimentellen Daten werden mit
einem einfachen Modell basierend auf dem Exzitonenanteil innerhalb des
Elektron-Loch-Plasmas verglichen. Zusétzlich wird das Modell und die Nut-
zung der Elektronenspinrelaxationszeit als Exzitonenindikator diskutiert. In
Abschnitt werden die Messungen bei B = 8 T behandelt. Die Ergebnisse
des Kapitels werden in Abschnitt zusammengefasst.

8.1. Messungen ohne angelegtes Magnetfeld

8.1.1. Temperaturabhidngigkeit

Abbildung [B]] zeigt die Elektronenspinrelaxationszeit in Abhingigkeit von
der Temperatur fiir niedrige Dichten n = 1,7 - 10°%m™? (links) und modera-
te Dichten n = 5 - 10'"%cm™2 (rechts). Die Lokalisierung der Ladungstriger
beeinflusst die Spinrelaxationszeit im Niedrigdichtebereich bis zu T' ~ 90 K
(7,5meV), wobei die mit der Temperatur steigende Delokalisierung zu einer
Abnahme der Spinrelaxationszeit von 500 ps bei 5 K auf 200 ps bei 60 K fiihrt.

Der Einfluss der Lokalisierung auf die Elektronenspinrelaxationszeit ist in Ab-
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Abb. 8.1.: Spinrelaxationszeit bei niedriger (links) und moderater Anregungs-
dichte (rechts) in Abh&ngigkeit von der Temperatur bei B = 0T. Grau unterlegt
ist jeweils der Bereich der freien Ladungstrager.

schnitt beschrieben. Im Folgenden wird nur noch der Temperatur- und
Dichtebereich der freien Ladungstrager betrachtet, in dem die eigentlichen
Quantenfilmeigenschaften im Vordergrund stehen (Abb. Grau unterleg-
ter Bereich).

Im Bereich moderater Dichten (n = 5-10'%m™?) ist die Elektronenspinre-
laxationszeit von 5 bis 60 K nahezu konstant und steigt dann bis zur Raum-
temperatur um 600% an. Die Spinrelaxation der Elektronen wird in dem
Plasma von Elektronen, Lochern und Exzitonen fiir 7' < 200 K bestimmt
durch die Spinrelaxation der Fzzitonen. Grund fiir das starke Ansteigen der
Elektronenspinrelaxationszeit oberhalb von 60 K ist die Abnahme des Exzito-
nenanteils innerhalb des Elektron-Loch-Plasmas bei nahezu gleichbleibender
Exzitonenspinrelaxationszeit. Neben der Abnahme des Exzitonenanteils mit

der Temperatur fillt der Exzitonenanteil auch mit der Ladungstréigerdichte,
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8. Elektronenspinrelaxation in (110)-GaAs-Quantenfilmen

was zu der sehr viel ldngeren Elektronenspinrelaxationszeit bei T' = 120K
im Niedrigdichtebereich fiihrt.

Bevor die Elektronenspinrelaxationszeit berechnet wird, soll noch auf den
Bereich T' > 200K eingegangen werden (eingekreiste Zeiten in Abb. :
Die Lebenszeit der PL nimmt fiir 77 > 200K unerwartet ab, was durch
einen nichtstrahlenden Ladungstrégerverlust in dem 9 nm Quantenfilm verur-
sacht wird. Bei hohen Temperaturen hat ein Teil der Ladungstréger geniigend
Energie, um den Quantenfilm zu verlassen und anschliefend in der Barriere
oder den diinnen Quantenfilmen (s. Abb. zu rekombinieren. Auch die
Spinrelaxation der Ladungstriager in der Barriere und den diinnen Quanten-
filmen nimmt Einfluss auf die gemessene Spinrelaxationszeit des 9 nm Quan-
tenfilmes, da einige Ladungstriger nach ihrem Aufenthalt in diesen beiden
Bereichen wieder zuriick in den 9nm Probenquantenfilm gelangen. In der
Barriere verlieren die Elektronen ihre Polarisation sehr schnell aufgrund des
sehr effizienten DP-Mechanismus. In den diinnen Quantenfilmen ist dieser
inaktiv, allerdings ist hier die Exzitonenspinrelaxation effizienter als im 9 nm
Quantenfilm. Ein zweiter Effekt der bei erhchten Temperaturen auftritt ist,
dass hohere Subbénder im 9nm Quantenfilm besetzt werden, wodurch der
ISR-Mechanismus (s. Abschnitt aktiviert wird. Der Einfluss des ISR-
Mechanismus ist allerdings nach Lombez et al. bei der hier vorliegenden ge-
ringen Quantenfilmbreite von 9nm als gering einzustufen [166].

Im Folgenden wird die Elektronenspinrelaxationszeit ausschlielich auf-
grund der Spinrelaxation der Exzitonen innerhalb des Elektron-Loch-Plasmas
berechnet. Nach Maialle et al. gilt fiir die Exzitonenspinrelaxationszeit 2%

der optisch aktiven HH-Exzitonen [55):
= (@)™ (8.1)
Darin entspricht € der Aufspaltung zwischen den beiden optisch aktiven

Exzitonen mit den Spinzustéinden | £+ 1) aufgrund der Austauschwechsel-
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8.1. Messungen ohne angelegtes Magnetfeld

wirkung und T;( ist die Impulsstreuzeit des Massenzentrums der Exzito-
nen. Die Aufspaltung € betrigt nach Maialle et al. 69,85 GHz fiir einen
9nm GaAs-Quantenfilm und wird durch den langreichweitigen Anteil der
Austauschwechselwirkung dominiert. Die Exzitonenspinrelaxation ist vom
motional-narrowing Typ [45], sodass im Bereich schneller Impulsstreuung die
Exzitonenspinrelaxationszeit 72X proportional zur Exzitonenstreurate ’yﬁc =
1/7';( ist. Relevante Impulsstreumechanismen sind die Streuung an Grenz-
flichenunebenheiten, die Exziton-Exziton-Streuung und die Streuung mit
LO-Phononen. Letzterer liefert erst ab einer Temperatur von ca. 60 K einen
signifikanten Beitrag, und ist in Abb. (links) dargestellt, wobei die LO-
Phononstreurate nach Referenz [78] berechnet ist.

Die Elektronenspinrelaxationszeit 7¢ wird aus der Exzitonenspinrelaxati-
onszeit TSX berechnet iiber den Exzitonenanteil fx = mx/n innerhalb des
Elektron-Loch-Plasmas: .

e Ts
T, = f—X (8.2)
Die sogenannte Saha-Gleichung (hier fiir den 2D-Fall) beschreibt den Exzi-
tonenanteil fx innerhalb des Elektron-Loch-Plasmas [167]:

(ne-n)®> kBT  _my/kpt
nx  2nh2hc (8.3)

Darin ist nx die Dichte der Exzitonen, n._p die Dichte der ungebundenen
Elektron-Loch-Paare (es gilt: n = nx + ne—n), u = 0,0061 mo die reduzier-
te Masse und Fy = 8meV die Bindungsenergie der Exzitonen. Die Saha-
Gleichung gilt im thermischen Gleichgewicht zwischen den verschiedenen La-
dungstrigertypen fiir ein Boltzmann-Gas. Abbildung (rechts) zeigt den
Exzitonenanteil in Abhéngigkeit von der Temperatur fiir verschiedene Dich-
ten n. Bei der Temperatur von 120 K betrédgt der Exzitonenanteil beispiels-
weise bei n = 2-10° cm™2 3,5 % und bei n = 5-10'° cm ™2 37 %, was den oben
genannten starken Unterschied von 75 fiir die niedrige und moderate Dich-

te in Abb. [B.1] erklért. Die Linien in Abb. [8.1] sind die nach den Gl. (8.1)),
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8. Elektronenspinrelaxation in (110)-GaAs-Quantenfilmen

und berechneten Elektronenspinrelaxationszeiten fiir die niedri-
ge (rot) und die moderate (blau) Ladungsrégerdichte n. Die Impulsstreura-
te der Exzitonen setzt sich dabei zusammen aus der LO-Phononstreurate
(s. Abb. (links)) und einer konstanten phinomenologischen Streurate

! welche die Streuung an Grenzflichenunebenheiten und iibrige

von 0,77 ps™
Streumechanismen beriicksichtigt. Fiir n = 5-10'° em™2 (blau) stimmen die
Messungen bis T' = 150 K mit dem Modell angesichts der einfachen Berech-
nung sehr gut iiberein. Lediglich im Bereich tiefer Temperaturen kommt es
zu Abweichungen. Diese Abweichungen werden auf eine komplexe Tempera-
turabhéngigkeit der Impulsstreuung an den Grenzflichenpotentialen zuriick-
gefiihrt. Fiir die niedrige Dichte (rot) fithrt das Lokalisierungspotential von
7,5meV zu einer starken Diskrepanz zwischen Modell und Messung. Diese
starke Diskrepanz verschwindet oberhalb von 90 K und die gemessenen Zei-
ten ndhern sich dem Modell an.

An dieser Stelle werden kurz die stark vereinfachten Naherungen genannt,
die bei der hier durchgefiithrten Berechnung gemacht werden. Fiir die Be-
rechnung der Exzitonenspinrelaxationszeit 72° (s. Gl.) ist eine genaue
Kenntnis der Impulsstreurate von hoher Bedeutung. Die Impulsstreurate der
Exzitonen wird hier lediglich durch die Streuung mit LO-Phononen und ei-
ne konstante phianomenologische Streurate approximiert. Beispielsweise wird
die Exziton-Exziton-Streuung dabei komplett vernachléssigt. Zusétzlich wird
die Aufspaltung 2 als konstant iiber den gesamten Dichte- und Temperatur-
bereich angenommen, obwohl der dominierende langreichweitige Anteil der
Austauschwechselwirkung vom Exzitonenimpuls K abhiingt [55]. Der Ex-
zitonenanteil im Elektron-Loch-Plasma wird iiber die Saha-Gleichung
berechnet, die nur fiir den Boltzmann-Fall giiltig ist und keine Abschirmef-
fekte im Elektron-Loch-Plasma beriicksichtigt, die allerdings mit steigender
Dichte von Bedeutung werden (s. Abschnitt [8.1.2).

In Abschnitt [§22] wird die Elektronenspinrelaxation bei angelegtem trans-
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Abb. 8.2.: Links: Streurate der Exzitonen mit LO-Phononen. Rechts: Exzito-
nenanteil in Abhangigkeit von der Temperatur fiir verschiedene Elektron-Loch-
Dichten n nach der Saha-Gleichung.

versalen Magnetfeld untersucht. Aus den gemessenen Elektronenspinrelaxati-
onszeiten lédsst sich der Beitrag des Dyakonov-Perel-Mechanismus, der inner-
halb der Quantenfilmebene aktiv ist, ableiten. Der Dyakonov-Perel-Beitrag
zeigt Elektronenimpulsstreuzeiten 7, auf, die deutlich unterhalb der Impuls-
streuzeiten liegen, die hier fiir die Berechnung der Exzitonenspinrelaxations-
zeit verwendet werden (s. Gl. ) Die gute Ubereinstimmung zwischen Be-
rechnung und Experiment im Bereich der freien Ladungstriger (s. Abb.
bestétigt, dass die Elektronenstreuung 7, kein motional-narrowing im Fall
der Exzitonenspinrelaxation verursacht. Nur die Impulsstreuung des Massen-
zentrums der Exzitonen Tf fithrt zu einem motional-narrowing-Effekt bei der

Exzitonenspinrelaxation.
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8.1.2. Dichteabhingigkeit

Im Folgenden wird die Dichteabhéngigkeit der Elektronenspinrelaxationszeit
im Temperaturbereich von 10 bis 300 K anhand von Abb. untersucht.
Der Einfluss der Lokalisierung der Ladungstriager auf die Elektronenspinre-
laxationszeit bei T = 10K ist bereits in Abschnitt behandelt worden.
Fir T > 50K liegen fiir alle dargestellten Dichten freie Ladungstréiger vor
und die Spinpolarisation zerfillt dementsprechend iiberwiegend monoexpo-
nentiell (s. Abb. fir T = 50K und n = 5-10'° cm™2). Lediglich im
Bereich hoher Temperaturen (7' > 150 K) und Dichten (n > 4 - 10" cm™?)
werden leichte Abweichungen vom monoexponentiellen Zerfall beobachtet.
Fir T < 150K und n < 102 cm™? sind die gemessenen Zeiten der Elek-
tronenspinrelaxation nicht konsistent mit den Zeiten, die aufgrund des BAP-
Mechanismus erwartet werden. Bei T = 50 K und n < 10 cm ™2 ist der BAP-
Mechanismus beispielsweise um eine Gréflenordnung weniger effizient [59].
Messungen von Miiller et al. an einem n-dotierten (110)-GaAs-Quantenfilm
mit n = 1,1- 10" ¢cm™2 bei Abwesenheit von Lichern ergeben Elektronen-
spinrelaxationszeiten, die um zwei Gréfenordnungen iiber den hier gezeigten
liegen [168]. Uber einen weiten Temperatur- und Dichtebereich kénnen die
gemessenen Zeiten nur iiber die Existenz von Exzitonen und der damit ver-
bundenen Spinrelaxation aufgrund der exzitonischen Austauschwechselwir-

kung beschrieben werden.

Fiir T' = 10 und 50K steigt die Spinrelaxationszeit im Hochdichtebereich
(n > 10* ecm™?) an. Verantwortlich hierfiir ist zum einen, dass die mit
der hohen Anregungsdichte verbundene hohe Laserleistung zu einem loka-
len Aufheizen der Probe im Laserfokus fiihrt. Dieser Aufheizeffekt ist bei
tieferen Temperaturen, also hier bei T' = 10K, stidrker ausgeprigt. Zum
anderen bewirkt die ansteigende Dichte eine Zunahme der Abschirmung

der Ladungstriiger und den Ubergang zu einem entarteten Elektron-Loch-
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Abb. 8.3.: Spinrelaxationszeit in Abhangigkeit von der Anregungsdichte n fiir
verschiedene Temperaturen bei B=0T.

Plasma (s. Abschnitt , wodurch der Exzitonenanteil im Elektron-Loch-
Plasma sinkt. Der Anstieg der Elektronenspinrelaxationszeit erfolgt bei T =
50K bei einer etwa zehnmal niedrigeren Dichte als bei T = 10 K, obwohl
der Debye’sche Abschirmradius Ap mit der Temperatur ansteigt (Ap o
\/T/n) [127]. Ermoglicht wird dies durch die geringere Uberschussenergie,
die bei T' = 50 K nétig ist, um die Exzitonen zu ionisieren.

Oberhalb von etwa 100K dndert sich die Dichteabhingigkeit der Elektro-
nenspinrelaxationszeit und 75 nimmt monoton mit der Dichte ab. Die Abnah-
me der Exzitonendichte im Elektron-Loch-Plasma mit steigender Temperatur
vermindert den Einfluss der Exzitonenspinrelaxation auf die Elektronenspin-
relaxationszeit (s. Abschnitt. Dieser Effekt ist im Bereich niedriger und
moderater Dichten (n < 10'* cm™2) stéirker ausgeprigt (s. Abb.(rechts))ﬂ

Hierbei ist allerdings zu beachten, dass in Abb. (rechts) keine Abschirmeffekte
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8. Elektronenspinrelaxation in (110)-GaAs-Quantenfilmen

Fiir hohe Temperaturen (7' > 150 K) gewinnt der BAP-Mechanismus mit an-
steigender Dichte an Einfluss. Neben der exzitonischen Spinrelaxation wird
also auch die Spinrelaxation aufgrund der Austauschwechselwirkung der un-
gebundenen Elektronen mit dem gesamten Loch-Plasma relevant. Die Spinre-
laxationszeiten aufgrund des BAP-Mechanismus werden nach Zhou und Wu
bei einer Dichte von n ~ 10'2 cm ™2 mit den hier gemessenen Zeiten vergleich-
bar. Zusétzlich weisen die von Zhou und Wu berechneten Spinrelaxationszei-
ten oberhalb von 7' = 150 K nur eine schwache Temperaturabhéngigkeit auf,
was mit den bei n ~ 10'? cm ™2 gemessenen Zeiten iibereinstimmt.
AbschlieBend wird auf die bereits in Abschnitt [8.1.1] genannten Einschréin-
kungen der Messergebnisse fiir 7' > 200 K aufmerksam gemacht. Die Eigen-
schaften der Probenstruktur beeinflussen mit ansteigender Temperatur die
Elektronenspinrelaxation im 9 nm Quantenfilm, was bei den gemessenen Zei-

ten bei 7' = 300K zu beachten ist (Abb. [8:3).

8.1.3. Elektronenspinrelaxation als Nachweis von Exzitonen

Exzitonen und deren Eigenschaften sind in den vergangenen Jahrzehnten
sowohl theoretisch als auch durch eine Vielzahl von Experimenten intensiv
untersucht worden. Interband Pump-Probe Absorptions- [169] [I70] und Re-
flektionsexperimente [I71], Vierwellenmisch-Experimente [I72] und spektral
hochauflésende zeitaufgeloste PL-Experimente [I73] haben zu der Untersu-
chung der Exzitonen beigetragen. Als Indikator fiir die Existenz von Exzito-
nen dient dabei die Emissionslinie bei der Exzitoneniibergangsenergie, die um
die Exzitonenbindungsenergie gegeniiber dem direkten Bandiibergang ver-
schoben ist [I74} [I75]. Koch et al. zeigen jedoch, dass exzitonendhnliche PL-
Spektren auch dann vorliegen kénnen, wenn keine Exzitonenpopulation in ei-
nem Elektron-Loch-Plasma vorhanden ist [I64]. Die Berechnungen von Koch

et al. erfolgen dabei mithilfe von Vielteilchen-Halbleiter-Bloch-Gleichungen,

beriicksichtigt sind, die den Exzitonenanteil im Hochdichtebereich vermindern.
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8.1. Messungen ohne angelegtes Magnetfeld

wobei das Elektron-Loch-System als Coulomb-korreliertes Elektron-Loch-Plas-
ma betrachtet wird. Die berechneten PL-Spektren zeigen nur schwache Un-
terschiede bei dem Vergleich der Spektren wenn eine zehnprozentige bzw.
wenn keine Exzitonenpopulation vorhanden ist. Dies bedeutet, dass sowohl
gebundene Exzitonen als auch ein Plasma von ungebundenen Elektronen
und Lochern als Ganzes bei der Exzitonenresonanz emittieren konnen. Dieses
Ergebnis schriankt die Aussagekraft von Interband-Experimenten beziiglich
der Exzitonenuntersuchung stark ein. Als Einzige experimentelle Technik fiir
den direkten Nachweis von Exzitonen innerhalb eines Elektron-Loch-Plasmas
dient die Pump-Probe THz-Spektroskopie [165) [176]. Dabei werden die Ex-
zitonen wahrend ihrer Lebenszeit im Spektroskopiebereich ihrer Bindungs-
energie untersucht, sodass intraexzitonische Ubergéinge sichtbar werden. Die
THz-Spektroskopie stellt daher eine experimentell sehr vielversprechende und

bedeutungsvolle aber experimentell aufwendige Messmethode dar.

In dieser Arbeit wird die Moéglichkeit vorgestellt die Elektronenspinrelaxa-
tionszeit als Nachweis von Exzitonen zu nutzen. Voraussetzung hierfiir ist,
dass die Elektronenspinrelaxation mafigeblich durch die Exzitonenspinrela-
xation erfolgt und nicht durch einen gleich effizienten Spinrelaxationsmecha-
nismus, wie beispielsweise den DP-Mechanismus, beeinflusst wird. Letzterer
ist in der hier verwendeten (110)-GaAs-Probenstruktur fiir Elektronenspins,
die entlang der Wachstumsrichtung orientiert sind, unterdriickt. Die einzi-
gen verbleibenden Spinrelaxationsmechanismen sind die exzitonische Spin-
relaxation und der damit eng verbundene BAP-Mechanismus. Beide beru-
hen auf der Austauschwechselwirkung, wobei die exzitonische Spinrelaxation
bei gebundenen Elektron-Loch-Paaren auftritt und der BAP-Mechanismus
als Vielteilchen-Effekt zu betrachten ist. Die nach Zhou und Wu mithilfe
von Vielteilchen-Halbleiter-Spin-Bloch-Gleichungen berechneten Spinrelaxa-
tionszeiten aufgrund des BAP-Mechanismus [59] liegen deutlich iiber den

Exzitonenspinrelaxationszeiten nach Maialle et al. [55]. Die gemessenen kur-
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8. Elektronenspinrelaxation in (110)-GaAs-Quantenfilmen

zen Elektronenspinrelaxationszeiten fir T < 60K und n = 5 - 10'° cm ™2

in Abb. (rechts) konnen daher nur iiber die Existenz von Exzitonen er-
klart werden und dienen hier als deren Nachweis. Weiterhin liefert das in
Abschnitt B1.1] vorgestellte einfache Modell, das auf der Exzitonenspinrela-
xation beruht und somit die Existenz von Exzitonen voraussetzt, eine gute
Ubereinstimmung mit den gemessenen Elektronenspinrelaxationszeiten. Die
drei wesentlichen Grofien in diesem Modell sind die Aufspaltung €2 aufgrund
der Austauschwechselwirkung, die Exzitonenimpulsstreuzeit Tf und der Ex-
zitonenanteil fx im Elektron-Loch-Plasma. Eine detailliertere Berechnung
der Elektronenspinrelaxationszeit erfordert eine genauere Kenntnis dieser
drei GroBlen und kann im Rahmen dieser Arbeit nicht durchgefiihrt wer-
den. Umgekehrt kénnen die gemessenen Elektronenspinrelaxationszeiten bei
einer genauen Kenntnis von beispielsweise 2 und 7'pX zur Bestimmung des

Exzitonenanteils fx benutzt werden.

8.2. Messungen bei angelegtem Magnetfeld

Sowohl die Exzitonenbindungsenergie als auch der kurz- und langreichweiti-
ge Anteil der Austauschwechselwirkung sind fiir den 9 nm Quantenfilm un-
abhiingig von den hier angelegten Magnetfeldern [I77]. Die Messungen bei
B=0T (s. Abschnitt kénnen daher benutzt werden, um die zusétzlichen
Spinrelaxationsmechanismen zu untersuchen, die bei angelegtem Magnetfeld
neben der exzitonischen bzw. der BAP-Spinrelaxation wirksam sind. Dies ist
vor allem der DP-Mechanismus, der innerhalb der Quantenfilmebene aktiv
ist. Wenn die Spinpolarisation viele Oszillationen ausfiihrt bevor sie zerfallen
ist, gilt in guter Ndherung, dass der DP-Mechanismus die Hilfte der Zer-
fallszeit wirksam ist. Abbildung M (c) zeigt beispielsweise den Polarisati-
onsverlauf bei B = 8T und bei einer Spinzerfallszeit von 250 ps fiir den 9 nm

Quantenfilm. Fiir die Differenz der Elektronenspinzerfallsraten bei B = 0T
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8.2. Messungen bei angelegtem Magnetfeld

(2T) und B =8T (787) gilt:
1 res
§’YEP+ Vs t:’yfT_’Y.(s)T7 (84)

wobei vPF die Zerfallsrate aufgrund des DP-Mechanismus und 75" die Zer-

fallsrate der restlichen Mechanismen ist.

8.2.1. Temperaturabhangigkeit

Die Temperaturabhingigkeit der Spinzerfallszeit im Bereich niedriger (1,7 -
10°cm™?) und moderater (5-10'%cm™2) Dichten bei B = 8 T ist in Abb.
(oben) dargestellt. Im Niedrigdichtebereich ist die Spinzerfallszeit relativ kon-
stant. Lediglich fiir T < 20K wird eine leicht hohere Spinzerfallszeit auf-
grund der Lokalisierung der Ladungstriger gemessen (s. Abschnitt .
Auch bei moderaten Dichten bleibt die Spinzerfallszeit zunéchst bis etwa
50K konstant, steigt dann aber mit der Temperatur linear an. Grund fiir
diesen Anstieg ist die Abnahme der exzitonischen Spinrelaxation, was an-
hand von Abb. (unten links) n&her erldutert wird. Darin sind die Spin-
zerfallsraten fir B = 8T (787T) in schwarz und 0T (427) in rot und die
Differenz aus beiden in griin dargestellt. Im Fall der moderaten Dichten lie-
fert nur der DP-Mechanismus einen Beitrag zur zusétzlichen Zerfallsrate und
~DF ist die zweifache der in griin dargestellten Zerfallsraten. Deutlich zu
sehen ist die Abnahme der exzitonischen Spinzerfallsrate (rot) oberhalb von
T = 50 K, wohingegen die Spinzerfallsrate aufgrund des DP-Mechanismus fiir
die moderate Dichte in guter Niherung konstant bei 0,0042ps™" ist. Mali-
nowski et al. messen an einem 10 nm (001)-GaAs-Quantenfilm ebenfalls eine
im Temperaturbereich von 80 bis 300 K konstante Spinrelaxationsrate von
0,02 ps~! bei einer Anregungsdichte von n = 10'° cm~2. Die Spinrelaxation
erfolgt in ihrem Fall hauptséchlich iiber den DP-Mechanismus [I71]. Un-

ter Beriicksichtigung der unterschiedlichen Quantenfilmwachstumsrichtun-

gen [22] (s. Gl (2.36) und (2.37)) und Quantenfilmbreiten [I71] stimmen
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8. Elektronenspinrelaxation in (110)-GaAs-Quantenfilmen
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Abb. 8.4.: Oben: Spinzerfallszeit bei B = 8 T fiir moderate (Quadrate) und nied-

rige Dichten (Kreise). Beide Messreihen sind unten links (moderate Dichte) bzw.

rechts (niedrige Dichten) in schwarz als Spinzerfallsrate dargestellt. Zusatzlich

sind jeweils die Spinzerfallsraten bei B = 0T in rot (Vergl. Abb. und die

Differenz der Spinzerfallsraten mit und ohne Magnetfeld in griin dargestellt.

die hier gemessenen DP-Zerfallsraten 4P gut mit den Messungen von Ma-
linowski et al. iiberein. Die iiber die Temperatur konstante Rate vPF kann
mit Gl 1) in der vPF und T direkt linear voneinander abhéngen, nur
iiber eine mit der Temperatur abfallende Impulsstreuzeit der Elektronen 7,

erkliart werden. Abbildung zeigt zusitzlich die drei Raten 8T (schwarz),
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8.2. Messungen bei angelegtem Magnetfeld

74T (rot) und 527 4+ % (griin) fiir die niedrige Dichte (unten links). Im
Fall der niedrigen Dichte hingt die Differenz von 43T und 42T nicht alleine
vom DP-Mechanismus ab. Auf diesen Sachverhalt wird im Zusammenhang
mit den Dichteabhéingigkeitsmessungen in Abschnitt [8.2.2) eingegangen, in

dem auch die Impulsstreuung der Elektronen naher betrachtet wird.

8.2.2. Dichteabhingigkeit

Abbildung[§-5|zeigt die Dichteabhéingigkeit der Spinzerfallszeit fiir 7' = 10, 50
und 100K bei B = 8 T und Anregung in der Schwerlochresonanz der diinnen
Quantenfilme. Die ldngeren Spinzerfallszeiten unterhalb von n = 10*° ¢cm 2
bei T'= 10K sind in der Lokalisierung der Ladungstriger begriindet (s. Ab-
schnitt . Abgesehen von dem Bereich der Lokalisierung bei 10 K steigt

die Spinzerfallszeit fiir alle Temperaturen zunichst mit der Dichte bis zu

n &~ 10" ecm™2 an und fillt danach ab. Verantwortlich fiir diesen Wech-

ML | ML RRL | T ML | ML RRL |
260 | A i
| —=— T=10K £ on
~o T=50K O
2001 s T=100K I
] L A \ m
o 220 , )
P I £ )
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Abb. 8.5.: Spinzerfallszeit in Abhingigkeit von der Anregungsdichte n fiir ver-
schiedene Temperaturen bei B = 8T.
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8. Elektronenspinrelaxation in (110)-GaAs-Quantenfilmen

sel ist der Ubergang von einem nicht-entarteten zu einem entarteten Elek-
tronengas, der unter anderem die Effizienz des DP-Mechanismus und der
Elektron-Elektron-Streuung veréndert. Auffallend hierbei ist, dass der Wech-
sel von steigenden zu fallenden Spinzerfallszeiten fiir alle Temperaturen bei

—2

der Dichte von ca. 10" ecm™? stattfindet, obwohl der Ubergang zum entar-

teten Elektronengas mit steigender Temperatur bei hoheren Dichten erfolgt.

Der DP-Mechanismus wird néiher anhand von Abb. @ untersucht, in der
die Spinzerfallsraten bei B = 8 T (schwarz), B = 0T (rot) und deren berech-
nete Differenz (griin) dargestellt sind fiir 7' = 10K (oben), T' = 50 K (mitte)
und T = 100K (unten). Im Hochdichtebereich (n > 10'* cm™?2), in dem ein
entartetes Elektronengas vorliegt, steigt die Spinzerfallsrate mit der Dich-
te aufgrund des DP-Mechanismus fiir alle Temperaturen an. Grund hierfiir
ist die mit der Dichte ansteigende Fermienergie, um die die Spindynamik
erfolgt. Die Spinrelaxationsrate des DP-Mechanismus vPF hiingt linear von
der Fermienergie ab (s. Gl. ) und resultiert zusammen mit der Impulss-
treuung der Elektronen in den gemessenen Zeiten des DP-Mechanismus im
Hochdichtebereich (griin dargestellte Raten sind gleich 1/2 vPF).

Fiir T'= 10K kann im Bereich der niedrigen und moderaten Dichten nicht
von der Differenz der Messungen bei B =8 T und B = 0T, d.h. den griin dar-
gestellten Zerfallsraten auf den DP-Mechanismus zuriickgeschlossen werden.
Grund hierfiir ist die Lokalisierung der Ladungstriger im Niedrigdichtebe-
reich, in dem der DP-Mechanismus daher nicht effizient ist [I78]. Der Spin-
zerfall findet hier aufgrund der g-Faktor-Inhomogenitét statt, die zu einer
Spindephasierung des Spinensembles fiihrt (s. Abschnitt . Mit steigen-
der Dichte treten im Bereich der moderaten Dichten die Eigenschaften der
freien Ladungstrager immer weiter in den Vordergrund. Einerseits fithrt die
zunehmende Impulsstreuung zu einer starkeren Mittelung iiber den g-Faktor
(motional-narrowing), was einen Riickgang der Spindephasierungsrate zur

Folge hat (s. Abb.[7.12). Andererseits gewinnt der DP-Mechanismus mit der
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Abb. 8.6.: Spinzerfallsraten fiir 7' = 10 (oben), 50 (mitte) und 100K (unten).

Jeweils in schwarz bei B = 8T, in rot bei B =0T und in griin die Differenz der
Spinzerfallsraten mit und ohne Magnetfeld.
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8. Elektronenspinrelaxation in (110)-GaAs-Quantenfilmen

Delokalisierung zunehmend an Einfluss. Die in Abb. (oben) griin darge-
stellten Raten entsprechen also 1/2 45T + ~2*° (s. G1.(8.4)), wobei 72" der

Spindephasierungsrate zugeordnet wird.

Fir T > 50K und n < 10! e¢m™? sind die Ladungstriger delokalisiert
und die griin dargestellte Differenz der Zerfallsraten (= 1/2 vPF) wird al-
leine durch den DP-Mechanismus fiir ein nicht-entartetes Elektronengas be-
stimmt. Nach Dyakonov und Kachorovskii [22] gilt fiir die DP-Zerfallsrate
der Zusammenhang PP 7, T'. Eine linear mit der Temperatur ansteigen-
de Zerfallsrate aufgrund des DP-Mechanismus wird im Bereich moderater
und niedriger Dichten nicht beobachtet (s. Abb. . Zusiitzlich ist y2F
fir T' = 50K dichteunabhéngig und fillt bei 7' = 100 K mit zunehmender
Dichte ab. Dieses Verhalten wird auf das komplexe Zusammenspiel verschie-
dener Impulsstreumechanismen zurtickgefiihrt. Im Bereich niedriger Tempe-
raturen dominiert die Impulsstreuung an Grenzflichenunebenheiten, die —
wie auch die Streuung an ionisierten Storstellen — mit steigender Tempe-
ratur an Bedeutung verliert und stark von der Quantenfilmbreite und der
Beschaffenheit der Grenzflichenfluktuationen abhéingt [I79]. Demgegeniiber
nimmt die Impulsstreuung mit LO-Phononen mit steigender Temperatur zu
(s. Abb. links). Zusétzlich gilt nach Glazov und Ivchenko fiir die Elektron-
Elektron-Streurate v5° oc n/T' [48]. Die gemessenen Raten 2" bei T = 50
und 100K deuten darauf hin, dass bei T = 50K die Streuung an Grenz-
flichenunfluktuationen den dominierenden Beitrag zur Impulsstreuung lie-
fert. Die leichte Abnahme der Impulsstreuung an Grenzflachenunebenheiten
mit der Dichte [I80] kann iiber die zunehmende Elektron-Elektron-Streuung
kompensiert werden. Bei T = 100 K wird angenommen, dass der Einfluss
der Impulsstreuung an Grenzflichenunebenheiten stark abgefallen ist und
somit die Impulsstreuung durch die Elektron-Elektron-Streuung dominiert
wird, die mit zunehmender Dichte iiber ein starkeres motional-narrowing zur

Abnahme von PF fiihrt.
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8.3. Zusammenfassung

8.3. Zusammenfassung

In diesem Kapitel ist die Elektronenspinrelaxationszeit 75 in einem 9nm
(110)-GaAs-Quantenfilm als Nachweis von Exzitonen innerhalb des Elektron-
Loch-Plasmas genutzt worden. Dazu wurden temperatur- und dichteabhén-
gige Messungen bei B = 0T anhand einer effizienten (110)-GaAs-Spininjekti-
onsheterostruktur durchgefiihrt. Die spezielle Wachstumsrichtung der Struk-
tur ermoglichte die Bestimmung der vom Dyakonov-Perel-Mechanismus un-
beeinflussten Elektronenspinrelaxationszeit, die mafigeblich durch die exzito-
nische Spinrelaxation begrenzt wird. Ein einfaches Modell basierend auf dem
Exzitonenanteil innerhalb des Elektron-Loch-Plasmas zeigt gute Uberein-
stimmung mit den gemessenen Elektronenspinrelaxationszeiten. Damit wird
gezeigt, dass die Bestimmung des Exzitonenanteils innerhalb des Elektron-
Loch-Plasmas iiber die Messung von 75 bei einer genauen Kenntnis der
Exzitonenspinrelaxationszeit 72¥ und Exzitonenimpulsstreuzeit T;( prinzi-
piell moglich ist. Zusédtzlich sind die Messungen im Hochdichtebereich, in
dem der Ubergang zu einem entarteten Elektronensystem erfolgt, in guter
Ubereinstimmung mit den theoretischen Vorhersagen von Zhou und Wu ba-
sierend auf dem BAP-Mechanismus.

Ferner wurden die Ergebnisse von temperatur- und dichteabhédngigen Mes-
sungen bei B = 8 T gezeigt, die zusammen mit den Ergebnissen der Messun-
gen bei B = 0T zur Bestimmung der Dyakonov-Perel-Spinrelaxationsraten

genutzt wurden.
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Anhang

A. Transformation des Dresselhaus-Feldes

In Abschnitt[2:2.1] wird das effektive Magnetfeld g4 in dem fiir (110)-Quan-
tenfilme tiblichen Kristallachsensystem angegeben. Die Umrechnung von dem
in GI. verwendeten Kristallachsensystem = in das Kristallachsensystem
£’ aus Gl. (2.11))) wird dabei folgendermaBen durchgefiihrt (Die es,y,. bzw.

e;,y’z sind die Basisvektoren des entsprechenden Koordinatensystems):

1]

e, [[[100] , e,]/[010] und e.||[001]

o

e;|[001) , e, [[[1T0] und e |[[110]

Wellenvektor in =: k =kye, + kyey + ke

’

Wellenvektor in =’ k' = kLel, + ke, + kle,

Transformation der Basisvektoren zwischen = und &’

1
e, =e, ez=ﬁ(e;+e;)
e':i(e —ey) e :i(fe'Jre')
Yy \/i x Y Yy \/5 Y z
1
e;:ﬁ(eerey) e. =e,
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Anhang

Umrechnung der Komponenten des Wellenvektors k:

E = K

= k;e;—i—k;e;—i—k;e;
1 1
= k;ez—kk/ (— e, —e >—|—k;<— e, +e )

1 ’ / 1 / / /
= — (K, +K) es+ —(—k, +E.) e, + ki e.
5 (K + kL) o b (K, KD ey

kz
ka Ky
Umrechnung von Qg y.. = (2Tc/h) Ka,y,-:
Kay: = ka(ky —k2)es+ky(k?—k2) e, +k(ki — k) e

! / /
= nwez—l—&yey—i—nzez

! 1 / / ) ! ( 1 / / ) !/ /
= Kg|—F=(e,te;))+r,| =(—€e,+e;)| t+tK,e;
(gt +en) i (5 (ei e
1 1
= Kye,+ —(ky —Ky) ey, + vt Ky €l

T3 =) & s ))
= H};/ e;—&-m;/ e;—l—nlz/ e;
’
= K‘z/,y’,z/
mit:
K]/ — i(kl +k/) 1(*]?/ +k/)271€/2
T \/ﬁ Y z 2 Yy z x
/ 1 / / 12 1 / /\2
Ky = ﬁ(_ky_FkZ) ka: —g(ky‘sz)
K, = 2KLKLK.
1 Ak KK,
K’/z’,y/,z’ = 5 —k‘lz (k,‘,f — k/z2 + 2k/12)

Ky, (kf — k2 — 2k2)

156



Impulsstreuraten

B.

(7a)

(X))

OTmy< sy

T—

O1m Y

uIs
Lt

oo N& / ( _quis

dzop L _ aok
oW T T) LY 2O I

:[T8T] Sunnexsyerusjodsuoryeuriojoq

PU gl
o = I SHIpRImIpSqy Ueyds 04qa(] Wop i
A w
E +1 U N\M,@ /T mw 22 Lz/6C _nm.zw
— 5 +1|Uur] X a = 5
T 47 I wg U2 1

Oq3m

OA3 7

:[]7] (zyesuy SULLIB-S}00I) UL[[0ISIQ)S US)ISISIUOL Ue JUNNSIIG

i)

T

dxo

(o)

:uauouoY J-(O)'] 1P Sunzjesag Iop i

+ g = 1M AT+ ()

kel
OA3Q

+1

(o)

X e/ @ 1-(1-2 = 29) Y L g/t _ dod?

o7,
g/T DM g2 1

:[g7] @remoeng-(JOd) uouoyd ayosiydo rejod

uajeanasissindw| g

157



Anhang

C. Naturkonstanten

Vakuumlichtgeschwindigkeit c 299792458 m/s
Dielektrizititskonstante €0 8,85419 - 10712 As/ym
Elementarladung e 1,60218 - 1071 As
freie Elektronenmasse mo 9,10938 - 103 kg
reduzierte Planck-Konstante h 1,05457 - 10734 Js
Boltzmann-Konstante kg 1,38065 - 1072 I/
Bohr’sches Magneton 0B 9,27401 - 10724 I/

Tab. C.1.: Die in dieser Arbeit verwendeten Naturkonstanten nach [182].

Schallgeschwingigkeit Cs = 5240m/s

Dichte p = 5,36 10° kg/m?
Gitterkonstante aop = 5,642A

stat. Dielektrizitétskonstante € = 13,18(1+1,2-107*T/x)
HF-Dielektrizititskonstante €0 = 10,89(149-107*7/k)
Bandliicke E, = 1,517eV - 2310 11 v/
SO-Aufspaltung Aso = 0,34eV
SO-Aufspaltungsparameter Qe = 0,063

effektive Masse m* = 0,067mog
LO-Phononenenergie hAwro = 35,36 meV

akust. Def.potential LB Ch = TeV

Tab. C.2.: Materialparameter GaAs, entnommen aus |17, [181].
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