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Kurzzusammenfassung

Die vorliegende Arbeit untersucht mittels zeitaufgelöster optischer Spektroskopie im

Magnetfeld die Elektronenspindynamik in (110)-GaAs Quantenfilmen sowie die Kern-

spindynamik und den Elektron-Landé-g-Faktor in Volumen-GaAs.

In 20 nm breiten (110)-GaAs Quantenfilmen wurde erstmals eine starke Anisotro-

pie der Elektronenspinrelaxation experimentell nachgewiesen: In der Quantenfilmebe-

ne orientierte Spins relaxieren bis zu einem Faktor zehn schneller als in Wachstums-

richtung orientierte Spins, für die der D’yakonov-Perel’-Mechanismus unterdrückt ist.

Diese Anisotropie f̈uhrt zu einer Verlangsamung der Larmorpräzession im externen

Magnetfeld und kann die Präzession sogar vollständig unterdr̈ucken. Messungen der

richtungs- und temperaturabhängigen Spinrelaxationszeiten zeigen, dass die Relaxa-

tionszeit in Wachstumsrichtung von etwa 2 ns bei 6 K bis etwa 7 ns bei 120 K an-

steigt und zu ḧoheren Temperaturen unerwartet bis auf etwa 1,5 ns bei 314 K wie-

der abnimmt. Diese Beobachtung wird mit einem neuen Spinrelaxationsmechanismus

erklärt, der auf einem Mischen der Zustände verschiedener Subbänder aufgrund des

Dresselhausterms im Zusammenwirken mit Intersubbandstreuung beruht. Raumtem-

peraturmessungen der Spinrelaxationszeit in Abhängigkeit von der Quantenfilmdicke

und bei hohen Anregungsleistungen demonstrieren, dass (110)-Quantenfilme für einen

Einsatz in Spin-VCSELn geeignet sind.

Messungen des Elektron-g-Faktors in Volumen-GaAs zeigen bei tiefen Temperatu-

ren eine starke Wechselwirkung zwischen Elektronen- und Kernspinsystem. Kernspin-

polarisation entsteht durch Relaxation von Nichtgleichgewichtselektronenspins und

wirkt als effektives Magnetfeld auf die Elektronenspins zurück. Dadurch kann eine

Kernspinpolarisation̈uber eine ver̈anderte Larmorfrequenz der Elektronenspins de-

tektiert werden. Untersuchungen der Kernspindynamik in Abhängigkeit von der Po-

larisation der optischen Anregung ergeben eine schnelle und eine langsame Kompo-

nente, wobei letztere mit einer Zeitkonstanten von typischerweiseüber 20 min zu ei-

nem S̈attigungskernfeld f̈uhrt. Diese Messungen führen zusammen mit Messungen in

Abhängigkeit von Anregungsenergie, externem Magnetfeld, Verkippungswinkel der

Probe, Temperatur und Anregungsleistung zu einem qualitativen Verständnis der be-

obachteten Kernspindynamik. Außerdem erlauben diese Messungen auch eine genaue

Bestimmung und detaillierte Untersuchung des nicht durch Kernfelder verfälschten

Wertes des Elektron-g-Faktors.

Sehr genaue Messungen desg-Faktors zwischen 2,6 K und 300 K ergeben eine Zu-

nahme vong∗ mit steigender Temperatur, die in Diskrepanz zuk · p -Rechnungen

steht. Diese Diskrepanz kann durch Einführung einer starken Temperaturabhängig-

keit der Interbandmatrixelemente behoben werden. Im Rahmen dieses Modells ergibt

eine Extrapolation der experimentellen Daten eineng-Faktor freier Elektronen von

g∗(0 K, 0 T, 0 mW) = −0, 484± 0, 7 %.



Abstract

The main parts of this thesis study electron spin dynamics in (110) GaAs quantum

wells as well as the dynamics of nuclear spins and the electron Landé g factor in bulk

GaAs using time resolved magneto-optical spectroscopy.

A strong anisotropy of electron spin relaxation is observed for the first time in (110)

GaAs quantum wells: in 20 nm wide quantum wells in-plane oriented spins relax up to

ten times faster than spins oriented in growth direction, along which the D’yakonov-

Perel’ dephasing mechanism is suppressed. This anisotropy slows down the Larmor

precession of electron spins in a magnetic field and can even completely suppress

precession. Temperature dependent measurements reveal an increase of the relaxation

time for spins oriented along growth direction from about 2 ns at 6 K up to about 7 ns

at 120 K, followed by an unexpected decrease of spin relaxation time down to about

1.5 ns at 314 K. This observation is explained by a new spin relaxation mechanism,

based on a Dresselhaus term induced mixing of different subband states in combination

with intersubband scattering. Measuring the spin relaxation time at room temperature

in dependence on the well width and with high excitation powers demonstrates the

suitability of (110) quantum wells for Spin-VCSELs.

Low temperature measurements of the electrong factor in bulk GaAs reveal a strong

interaction of the electron and nuclear spin system. A nuclear spin polarization resul-

ting from relaxation of non-equilibrium electron spins acts back on the electron spins

as an effective magnetic field, and can therefore be detected via changes in the Larmor

precession frequency of the electrons. Changing the polarization of optical excitati-

on allows to distinguish a fast build-up of nuclear polarization and a slow saturation

with a time constant of typically more than 20 min. These measurements and inve-

stigations in dependence on excitation energy, external magnetic field, tilting angle of

the sample, temperature, and excitation power, lead to a qualitative understanding of

the observed nuclear spin dynamics. Furthermore, these measurements also allow for

an accurate determination and detailed investigation of the electrong factor without

spurious influences of nuclear fields.

Measuring theg factor with high accuracy from 2.6 K to 300 K yields an increase of

g∗ with temperature contrary tok · p -calculations. This discrepancy can be removed

introducing a strong temperature dependence of the interband matrix elements. An

extrapolation of the experimental data within this model yieldsg∗(0 K, 0 T, 0 mW) =

−0.484± 0.7 % for free conduction electrons.
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regungspolarisation. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 78
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1

1. Einleitung

Halbleiterbauelemente haben unser heutiges Alltagsleben tiefgreifend geprägt, indem

sie als Grundlage moderner elektronischer Anwendungen denÜbergang zu einer Infor-

mations- und Kommunikationsgesellschaft ermöglicht haben. Prozessoren, Speicher-

chips, drahtlose Telekommunikationsgeräte und auch optoelektronische Komponen-

ten wie Laser und Solarzellen basieren auf Halbleitern. Immer neue Fortschritte in der

Halbleiterforschung und -technologie haben hochentwickelte Bauteile ermöglicht, ihre

Effizienz zunehmend gesteigert und dabei die charakteristischen Abmessungen kon-

tinuierlich reduziert. Momentan nutzt die Elektronik noch weitestgehend klassische

Konzepte, die auf der Ladung der Elektronen beruhen. In wenigen Jahren werden hin-

gegen Bauteilgr̈oßen erreicht werden, in denen Quanteneffekte eine dominante Rolle

spielen. Sp̈atestens dann wird eine Berücksichtigung spinabḧangiger Wechselwirkun-

gen notwendig. Dar̈uber hinaus kann die Nutzung des zusätzlichen Freiheitsgrades des

Spins aber auch v̈ollig neue Funktionaliẗaten erschließen.

Außerhalb der Halbleiterelektronik wird der Elektronenspin in Festkörpern bereits

verwendet. Beispielsweise beruhen magnetische Speichermedien wie Festplatten auf

dem vom Elektronenspin verursachten Ferromagnetismus. Darüber hinaus̈offnete die

Entdeckung des Riesenmagnetowiderstandes (GMR) (Baibichet al. [12], Binaschet

al. [20]) vor einigen Jahren die T̈ur zur sogenannten Magnetoelektronik (Prinz [131]),

die spinabḧangige elektrische Ströme in metallischen Bauelementen nutzt und in kür-

zester Zeit Marktreife erreicht hat. Zu den bereits kommerziell erhältlichen Bauteilen

zählen beispielsweise magnetische Festplattenleseköpfe, nichtfl̈uchtige magnetische

Direktzugriffsspeicher (MRAM) und Magnetfeldsensoren. Metallen fehlen jedoch ei-

nige wichtige Eigenschaften, die in Halbleitern eine Vielfalt an Effekten ermöglichen

und Voraussetzung für viele Bauteile sind. Hierzu zählt beispielsweise die M̈oglich-

keit, die Ladungstr̈agerdichten in Halbleitern durch Dotierungen, Gatespannungen und

Bandoffsets̈uber viele Gr̈oßenordnungen einzustellen. Außerdem können Halbleiter

aufgrund ihrer Bandlücke auch f̈ur Optoelektronik verwendet werden. Darüber hinaus



2 1. Einleitung

ist die gesamte hochentwickelte Technologie zur Herstellung elektronischer Bauele-

mente auf Halbleiter ausgelegt, so dass neue spinbasierte Funktionalität auch in Halb-

leiterbauelementen erstrebenswert ist.

Vor diesem Hintergrund hat sich das Forschungsgebiet der Spinelektronik oder kurz

Spintronik entwickelt (Wolfet al. [163], Akinagaet al. [2], Awschalomet al. [10, 11],

Winkleret al.[162], Žutićet al.[167]), das ein Versẗandnis spinabḧangiger Pḧanomene

in Halbleitern und die Nutzung des Spins in Halbleiterbauelementen zum Ziel hat. Zum

einen k̈onnen Konzepte der Magnetoelektronik auf Halbleiterübertragen oder vorhan-

dene Halbleiterbauelemente durch Nutzung des Spins verbessert werden, zum ande-

ren bieten sich aber auch völlig neue M̈oglichkeiten, den Spin gewinnbringend ein-

zusetzen. Denkbar ẅaren z. B. Bauteile wie Spin-Transistoren (Datta-Das-Transistor

[40]), spinabḧangige resonante Tunneldioden, Spin-Leuchtdioden und Spin-Ventile.

Um Spintronik-Bauteile realisieren zu können, sind verschiedene Prozesse notwendig:

elektrische Injektion spinpolarisierter Elektronen, spinerhaltender Transport im Halb-

leiter, gezielte Spinmanipulation und Speicherung der Spinorientierungüber lange Zei-

ten. Diese Gebiete sind Themen aktueller Grundlagenforschung zur Spintronik, und ei-

nige Experimente zeigen bereits mögliche Anwendungen auf. Beispielsweise lässt sich

durch spinpolarisiertes Pumpen oberflächenemittierender Halbleiterlaser (VCSEL) die

Laserschwelle reduzieren und die Emission modulieren, ohne die Ladungsträgerdichte

zu ändern (Hallsteinet al. [62], Ando et al. [4], Rudolphet al. [136, 135], Holub et

al. [75]). Eng verwandt mit dem Forschungsgebiet der Spintronik ist die Quanteninfor-

mationsverarbeitung (Galindoet al.[55]), die auf verschr̈ankten quantenmechanischen

Zusẗanden beruht. Diese könnten unter anderem durch Elektronenspins in Halbleiter-

Quantenpunkten (Losset al. [97]) oder durch Kernspins einzelner Störstellen in Sili-

zium (Kane [83]) realisiert werden.

Diese Arbeit entḧalt experimentelle Ergebnisse zur Spindynamik von Elektronen

und Kernen in (110)-GaAs-Quantenfilmen und Volumen-GaAs. Aus verschiedenen

Gründen ist GaAs ein in der Spintronik viel verwendetes Material:Über GaAs ist

bereits ein breites grundlegendes und technologisches Wissen vorhanden. Kristalle

können mit hoher G̈ute und Elektronenmobilität hergestellt werden. Darüber hinaus

besitzt der tern̈are Halbleiter AlxGa1−xAs dieselbe Gitterkonstante und eine vom Alu-

miniumgehalt abḧangige Bandl̈ucke, so dass sich aus diesen beiden Materialien mono-

lagengenaue maßgeschneiderte Potentialstrukturen wachsen lassen. GaAs eignet sich

außerdem durch seine direkte Bandlücke f̈ur optische Anwendungen und hat bereits
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viele interessante Spinphänomene gezeigt.

Die vorliegende Arbeit gliedert sich wie folgt: In Kapitel 1 werden zunächst die

Grundlagen der verwendeten Spinquantenschwebungsspektroskopie vorgestellt. Die

theoretischen Grundlagen der verschiedenen bearbeiteten Themen werden jeweils in-

nerhalb der entsprechenden Kapitel erläutert. Kapitel 2 untersucht die Spindynamik in

(110)-GaAs-Quantenfilmen und die Eignung dieses Materialsystems für Spin-VCSEL.

In [110]-Richtung gewachsene Quantenfilme versprechen lange Spinlebenszeiten, wie

für Spintransport, -manipulation und -speicherung notwendig sind. Kapitel 3 beschäf-

tigt sich mit dem Elektron-g-Faktor bei tiefen Temperaturen in Volumen-GaAs. Der

g-Faktor verkn̈upft den Elektronenspin mit dem magnetischen Moment und ist damit

ausschlaggebend für das Verhalten der Elektronenspins in Magnetfeldern. Des Wei-

teren ist derg-Faktor eng mit der Bandstruktur verknüpft und spielt damit auch ei-

ne wichtige Rolle als Parameter bei Bandstrukturberechnungen. Darüber hinaus wird

in Kapitel 3 die Wechselwirkung der Spinsysteme von Elektronen und Kernen so-

wie die Dynamik der Kernspinpolarisation untersucht. Kenntnisseüber das Verhalten

von Kernspins sind wichtig, weil sie den Elektronenspin beeinflussen und deshalb bei

einer Nutzung des Elektronenspins berücksichtigt werden m̈ussen. Außerdem bieten

Kernspins ein Potential für Anwendungen in Spintronik und Quanteninformationsver-

arbeitung. Kapitel 4 beschäftigt sich ebenfalls mit demg-Faktor in GaAs, jedoch bei

hohen Temperaturen bis hin zu Raumtemperatur, was der für Anwendungen relevante

Temperaturbereich ist. Kapitel 5 fasst abschließend die Ergebnisse dieser Arbeit zu-

sammen.
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2. Grundlagen zur zeitaufgel östen

Photolumineszenz-

Spektroskopie

Die in dieser Arbeit vorgestellten experimentellen Ergebnisse wurden mit zeit- und

polarisationsaufgelöster Photolumineszenzspektroskopie erhalten. Im Folgenden wer-

den diese Methode und ihre Anwendung zur Spinquantenschwebungsspektroskopie

erläutert. Grundlage der polarisationsaufgelösten Photolumineszenzspektroskopie sind

die in Abschnitt2.1 beschriebenen optischen Auswahlregeln, die die Anregung und

Detektion spinpolarisierter Elektronen ermöglichen. Spinquantenschwebungen beru-

hen anschaulich gesehen auf der Präzession des Elektronenspins im Magnetfeld und

werden in Abschnitt2.2behandelt. Abschnitt2.3stellt anschließend den verwendeten

experimentellen Aufbau und Abschnitt2.4die untersuchten Proben vor.

2.1. Optische Auswahlregeln

Die optischen Auswahlregeln (Pierceet al. [129], D’yakonov et al. in [105], Pfalz

et al. [128]) verbinden die elektronische Spinpolarisation mit der zirkularen Polarisa-

tion des anregenden Lasers oder der bei Rekombination entstehenden Lumineszenz.

Das heißt, sie erm̈oglichen die optische Anregung und Detektion von spinpolarisierten

Elektronen und sind somit Grundlage der polarisationsaufgelösten Photolumineszenz-

spektroskopie.

Abbildung 2.1(a) zeigt schematisch die Bandstruktur von GaAs in der Umgebung

desΓ-Punktes. Dasp-artige Valenzband (VB) besteht aus drei Subbändern: dem Schwer-

lochband1 (HH), dem Leichtlochband2 (LH) und dem durch Spinbahnkopplung ab-

1
”
heavyhole“

2
”
light hole“
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Abbildung 2.1: (a) Skizze der obersten Valenzbänder und des untersten Leitungsbandes von

Volumen-GaAs in der Nähe des Γ-Punktes. (b) Optische Auswahlregeln in Volumen-GaAs.

Die Zustände sind durch ihre Quantenzahl mj gekennzeichnet, die dazwischen erlaubten

Übergänge für σ− (rot) und σ+ (grün) zirkular polarisiertes Licht sind durch Pfeile symbolisiert.

Die daran stehenden umkreisten Zahlen bezeichnen die relativen Übergangswahrscheinlich-

keiten.

gespaltenen Splitoffband (SO). Die Zustände von Schwerloch- und Leichtlochband

haben einen Gesamtdrehimpuls3 vonj = 3/2 und sind beik = 0 entartet, das Splitoff-

band hat einen Gesamtdrehimpuls vonj = 1/2 und ist durch eine Energielücke4 ∆0

von den anderen beiden Subbändern getrennt. Das durch die Bandlücke5 E0 vom Va-

lenzband getrennte Leitungsband (LB) ists-artig, hat also einen Gesamtdrehimpuls

von j = 1/2.

Aus dieser Bandstruktur ergeben sich die in Abbildung2.1(b) gezeigten optischen

Auswahlregeln f̈ur Volumen-Halbleiter mit Zinkblendestruktur amΓ-Punkt. Diese Aus-

wahlregeln beschreiben die bei Absorption oder Emission eines Photons erlaubten op-

tischenÜberg̈ange und beruhen auf Drehimpulserhaltung. Einσ± zirkular polarisier-

tes6 Photon hat einen Drehimpuls von±1 in Einheiten von~, kann also den Gesamt-

3Der Gesamtdrehimpulsj setzt sich aus Bahndrehimpulsl und Spins zusammen mits = ±1/2, also

j =| l+s |. Der Gesamtdrehimpuls ist im Valenzband eine gute Quantenzahl, der Spin alleine nicht.
4∆0 = 0, 341 eV in GaAs (Aspneset al. [6], Madelung [99])
5E0 = 1, 519 eV bei tiefen Temperaturen in GaAs (Sell [142], Bimberget al. [19], Madelung [99])
6σ−-polarisiertes Licht wird auch als rechtszirkular,σ+ als linkszirkular polarisiert bezeichnet. Dabei

bezieht sich rechts und links auf die Drehrichtung desE-Vektors bei Betrachtung entgegen der

Ausbreitungsrichtung. Diese Definition ist in der Optiküblich, während in der Teilchenphysik in



6 2. Grundlagen zur zeitaufgelösten Photolumineszenz-Spektroskopie

drehimpuls eines Elektrons bei Absorption um∆mj = mf −mi = ±1 in Anregungs-

richtungändern. Dabei istmj die Komponente des Gesamtdrehimpulses in Quantisie-

rungsrichtung7, die durch die Anregungsrichtung festgelegt ist,mi undmf bezeichnen

dasmj des Elektrons im Anfangs- und Endzustand. Einσ− Photon z.B. kann also den

Übergang eines+3/2-Elektrons vom Schwerlochband in den Spinup-Zustand im Lei-

tungsband anregen, den eines+1/2-Elektrons vom Leichtlochband in den Spindown-

Zustand im Leitungsband oder den eines+1/2-Elektrons vom Splitoffband in den

Spindown-Zustand des Leitungsbandes. Die relativenÜbergangswahrscheinlichkeiten

berechnen sich aus den entsprechendenÜbergangsmatrixelementen und sind in Ab-

bildung 2.1(b) als eingekreiste Zahlen angegeben.Überg̈ange zwischen Schwerloch-

und Leitungsband sind dreimal wahrscheinlicher als Leichtlochüberg̈ange,Überg̈ange

vom Splitoffband sind zweimal wahrscheinlicher als Leichtlochüberg̈ange. Dieselben

Auswahlregeln und̈Ubergangswahrscheinlichkeiten gelten auch für die Rekombinati-

on von Elektron und Loch mit Emission eines Photons.

Die Auswahlregeln erm̈oglichen die optische Erzeugung8 und Detektion elektroni-

scher Spinpolarisation durch Ausnutzen der verschiedenenÜbergangswahrscheinlich-

keiten. Dabei ḧangt die erzeugbare Elektronenspinpolarisation von der verwendeten

Anregungsenergie ab. Liegt die Photonenenergie~ω im BereichE0 +∆0 > ~ω ≥ E0,

werden nur Schwerloch- und Leichtlochüberg̈ange angeregt, so dass z.B. mitσ−-Licht

dreimal so viele Spinup-Elektronen wie Spindown-Elektronen ins Leitungsband geho-

ben werden. Die elektronische Spinpolarisation ist definiert als

Pn =
n+ − n−

n+ + n−
, (2.1)

wobei n+ und n− die Dichte von Spinup- und Spindown-Elektronen im Leitungs-

band bezeichnen. Für das eben genannte Beispiel ergibt sich also eine Spinpolarisation

von Pn = 50 %. Der Polarisationsgrad der bei Rekombination emittierten Photolumi-

neszenz ist definiert als

PPL =
I+ − I−

I+ + I−
. (2.2)

Hierbei bezeichnetI± die Intensiẗat derσ± polarisierten Photolumineszenz. Falls die

Lochzusẗande gleichbesetzt sind, gilt für die durch Rekombination mit Schwer- und

Leichtlöchern entstehende PhotolumineszenzI+ ∝ 3n− + 1n+ undI− ∝ 3n+ + 1n−.

Ausbreitungsrichtung betrachtet wird (Hechtet al. [67]).
7mj = −j, ..., j
8sogenanntes

”
optisches Pumpen“
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Abbildung 2.2: Optische Auswahlregeln für GaAs-Quantenfilme. Der Unterschied zu den Aus-

wahlregeln für Volumenmaterial in Abbildung 2.1(b) besteht in der Aufhebung der Entartung

von Schwer- und Leichtlochband.

Der Polarisationsgrad der Photolumineszenz ergibt sich hieraus zuPPL = −1
2
Pn, seine

Messung erlaubt also den Rückschluss auf die zugrunde liegende Elektronenspinpola-

risationPn.

Mit einer Photonenenergie von~ω ≥ E0 + ∆0 werden auch diëUberg̈ange vom

Splitoffband ins Leitungsband mit angeregt, so dass insgesamt gleichviele Spinup-

wie Spindown-Elektronen angeregt werden und somitPn = 0 ist. Die Aufhebung der

Entartung von Schwer- und Leichtlochband in verspannten Proben oder in Quanten-

filmen, wie in Abbildung2.2gezeigt, erlaubt die Erzeugung einer sehr hohen elektro-

nischen Spinpolarisation. Durch zirkular polarisierte resonante Anregung des nieder-

energetischen̈Uberganges (~ω = E0) lässt sich eine Spinpolarisation von theoretisch

Pn = ±100 % erzeugen. F̈ur die Polarisation der entsprechenden Photolumineszenz-

Linie gilt dannPPL = −Pn.

Wie bereits erẅahnt, ist eine Gleichbesetzung der entarteten Lochzustände n̈otig,

um vom Polarisationsgrad der Photolumineszenz auf die elektronische Spinpolarisati-

on rückschließen zu k̈onnen. Das bei Anregung im Valenzband entstehende Loch hat

zun̈achst die magnetische Quantenzahl des Gesamtdrehimpulsesmj, die das Elektron

im Ausgangszustand hatte. Dennoch ist die Voraussetzung der Gleichbesetzung im

Allgemeinen aufgrund schneller Lochspinrelaxation erfüllt. In Volumen-GaAs sorgen

die Spin-Bahn-Kopplung (D’yakonovet al. in [105]) und ein starkes Mischen von
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Schwer-und Leichlochb̈andern aufgrund der energetischen Entartung (Bastardet al.

[14], Oestreichet al. [111]) f ür eine sehr schnelle Lochspinrelaxation. Die Relaxati-

onszeit liegt im Bereich der Impulsstreuzeit (D’yakonovet al. in [105]), wie Hilton

et al. experimentell mit einer in GaAs bei Raumtemperatur gemessenen Lochspin-

relaxationszeit von 110 fs bestätigen konnten [73]. Damit erfolgt die Lochspinrela-

xation deutlich schneller als die Elektronenspinrelaxation oder die Rekombination,

so dass die L̈ocher bei Photolumineszenzmessungen an Volumen-GaAs als unpolari-

siert betrachtet werden können. In verspannten Volumenhalbleitern und Quantenfilmen

sind die Lochspinrelaxationszeiten aufgrund der nicht entarteten Schwer- und Leicht-

lochb̈ander deutlich l̈anger (D’yakonovet al. in [105], Žutić et al. [167]). Je nach

Dotierung, Temperatur, Strukturaufbau und Anregungsenergie können sie von einigen

Pikosekunden (Damenet al. [39]) bis zu 1 ns (Roussignolet al. [133]) reichen. Im

Allgemeinen – vor allem bei nichtresonanter Anregung, also erhöhter Gittertempera-

tur (Baylacet al. [15], D’yakonovet al. in [105]) – ist die Relaxationszeit jedoch kurz

genug, um den Lochspin bei Photolumineszenzmessungen an Quantenfilmen und ver-

spannten Volumen-Halbleitern vernachlässigen zu k̈onnen.

Eine optisch erzeugte Nichtgleichgewichtsverteilung des Elektronenspins zerfällt

aufgrund von Spinrelaxation (s. Kapitel3 zu verschiedenen Relaxationsprozessen).

WegenPn ∝ PPL lässt sich der Zerfall der Elektronenspinpolarisationüber die Ab-

nahme des Polarisationsgrades der Photolumineszenz detektieren. Die oben genannten

Werte f̈ur Pn und PPL sind also Maximalwerte zur Zeit der Anregung. Die hier vor-

gestellte vereinfachte Betrachtung der optischen Auswahlregeln basiert lediglich auf

Drehimpulserhaltung und erm̈oglicht nur eine qualitative Erklärung gemessener Pola-

risationsgrade. Eine genaue Theorie der exzitonischen Absorption unter Berücksich-

tigung von Coulomb-Kopplung und HH-LH-Kopplung findet sich in Referenz [128]

(Pfalzet al.) und liefert eine genaue quantitative Beschreibung des Anfangspolarisati-

onsgrades in Quantenfilmen.

2.2. Spinquantenschwebungen

Parsons beobachtete 1969 erstmals den Hanle-Effekt (Hanle [63]) in Halbleitern [125].

Hierbei handelt es sich um die Abnahme des Polarisationsgrades der Photolumineszenz

bei Anlegen eines transversalenäußeren Magnetfeldes aufgrund von Larmorpräzes-

sion der optisch gepumpten Elektronenspins. Spinquantenschwebungen können als



2.2. Spinquantenschwebungen 9

Abbildung 2.3: Anschauliche Erklärung von Spinquantenschwebungen als Präzession des

Elektronenspins um ein äußeres Magnetfeld Bext. Die Probe ist in grau und das äußere Ma-

gnetfeld in blau dargestellt. Der präzedierende Elektronenspin ist je nach Orientierung rot, grün

oder gelb gezeichnet, um den Zusammenhang mit der zirkularen Polarisation des anregenden

und emittierten Lichtes zu veranschaulichen, welches links im Bild spiralförmig dargestellt ist.

zeitaufgel̈oster Hanle-Effekt aufgefaßt werden (Oestreichet al. [116]) und zeigen sich

in einer zeitlich oszillierenden Polarisation der Photolumineszenz, wie in Abbildung

2.6 zu sehen ist. Die von A. P. Heberleet al. [66] eingef̈uhrte Spinquantenschwe-

bungsspektroskopie erlaubt sowohl Rückschl̈usse auf die Elektronenspindynamik als

auch eine sehr präzise Bestimmung des Elektron-g-Faktors.

Anschaulich lassen sich Spinquantenschwebungen als Präzession des Elektronen-

spins um einäußeres Magnetfeld vorstellen, wie in Abbildung2.3 verdeutlicht ist.

Das Experiment wird in Voigt-Geometrie durchgeführt, in der das Magnetfeld in der

Proben- oder Quantenfilmebene liegt und Anregung und Detektion senkrecht dazu in

Wachstumsrichtung erfolgen. Eine optisch in Anregungsrichtung erzeugte Spinpola-

risation bedeutet also, dass das mit dem Spin verbundene magnetische Moment der

angeregten Elektronen senkrecht zum Magnetfeld steht, was – wie in der klassischen
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Abbildung 2.4: Die beiden zirkular polarisierten Komponenten der bei Spinquantenschwebun-

gen emittierten Photolumineszenz oszillieren mit der Larmorfrequenz ωL = 2π/TL und verlau-

fen gegenphasig zueinander.

Mechanik – eine Pr̈azessionsbewegung zur Folge hat. Aus der Atomphysik ist die Fre-

quenz dieser Präzession als LarmorfrequenzωL bekannt, f̈ur die gilt9:

ωL =
|g∗|µBBext

~
. (2.3)

Dabei istg∗ der Elektron-Land́e-g-Faktor,µB das Bohr’sche Magneton,Bext das ex-

terne Magnetfeld und~ das Planck’sche Wirkungsquantum.

Wird z.B. mit einemσ−-polarisierten Laserpuls geeigneter Energie angeregt, ergibt

sich laut der in Abschnitt2.1 beschriebenen optischen Auswahlregeln eine Spinup-

Polarisation im Leitungsband10. Aufgrund der optischen Auswahlregeln wird von Spin-

up-Elektronen bei Rekombination hauptsächlichσ−-Licht emittiert, was f̈ur eineσ−-

Polarisation der Photolumineszenz zum Zeitpunktt = 0 sorgt. Die Larmorpr̈azession

des Elektronenspins hat zur Folge, dass zuvor spinup-orientierte Elektronenspins nach

einer viertel Larmorperiode (t = TL/4 mit TL = 2π/ωL) in der Probenebene liegen

und gleich vielσ−- wie σ+-Licht emittieren, was sich aufgrund fehlender Kohärenz

zu unpolarisiertem Licht zusammensetzt. Die Präzessionsrichtung der Elektronenspins

wird dabei durch das Vorzeichen des Elektron-g-Faktors bestimmt (Oestreichet al.

[114], [113], [116]). Nach einer halben Larmorperiode (t = TL/2) sind die Spins dann

in die Spindown-Orientierung präzediert, in der die Photolumineszenz laut optischen

Auswahlregeln hauptsächlich σ+-polarisiert ist. Die Larmorpr̈azession des Elektro-

nenspins hat also zur Folge, dass sich die Spinkomponente in Detektionsrichtung peri-

odisch zwischen Spinup und Spindownändert, so dass auch die zirkulare Polarisation

9Zus̈atzliche Magnetfelder verändern die Pr̈azessionsfrequenz, siehe hierzu Kapitel4
10Im Folgenden wird nur die Entwicklung der Spinup-Elektronen betrachtet, die ebenfalls angeregten

aber weniger zahlreichen Spindown-Elektronen werden vernachlässigt.
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der Photolumineszenz mit der Larmorfrequenz zwischenσ− undσ+ oszilliert, wie in

Abbildung2.4skizziert.

Eine quantenmechanische Betrachtung (Heberleet al. [66]) zeigt, dass es sich bei

den oben anschaulich beschriebenen Polarisationsoszillationen um Quantenschwebun-

gen handelt. Spinquantenschwebungen beruhen auf der kohärenten Anregung der im

Magnetfeld um

∆E = |g∗|µBBext = ~ωL (2.4)

aufgespaltenen Spineigenzustände des Leitungsbandes. Die kohärente Anregung wird

dabei durch die große spektrale Breite des zeitlich kurzen Laserpulses ermöglicht. Das

Magnetfeld – und damit auch die Quantisierungsachse – sei iny-Richtung orientiert.

Aus der Schr̈odingergleichung eines Elektrons im Magnetfeld ergibt sich die Zeitent-

wicklung der Spineigenzustände11

χ±y (t) = χ±y e∓i
ωL
2

t , (2.5)

wobeiχ±y die Spinoren in±y-Richtung zur Zeitt = 0 bezeichnet und der zeitabhängi-

ge Anteil durch die Energieeigenwerte±~ωL/2 bestimmt ist. In Voigt-Geometrie wer-

den Spins in±z-Richtung angeregt, die sich als kohärente Superposition der beiden

Eigenzusẗande iny-Richtung beschreiben lassen:

χ±z =
1√
2

(
χ+

y ± χ−y
)

. (2.6)

Die zeitliche Entwicklung des kohärenten Zustandes (2.6) ergibt sich mit Gleichung

(2.5) zu:

χ±z (t) =
1√
2

(
χ+

y (t)± χ−y (t)
)

=
1√
2

(
χ+

y e−i
ωL
2

t ± χ−y e+i
ωL
2

t
)

=
1√
2

[
cos

(ωL

2
t
) (

χ+
y ± χ−y

)− i sin
(ωL

2
t
) (

χ+
y ∓ χ−y

)]

= χ±z cos
(ωL

2
t
)
− iχ∓z sin

(ωL

2
t
)

. (2.7)

Der Spin inz-Richtung oszilliert also zwischen Spinup (χ+
z ) und Spindown (χ−z ), was

der oben anschaulich beschriebenen Präzession mit der Larmorfrequenz entspricht.

11Die Phase des Ortsteils der Wellenfunktion relaxiert für beide Spins sehr schnell, so dass der Spinteil

der Wellenfunktion separat betrachtet werden kann (Oestreichet al. [115]).
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Abbildung 2.5: Experimenteller Aufbau zur zeitaufgelösten Photolumineszenzspektroskopie.

Je nach Experiment variieren die optischen Komponenten. LP steht für Linearpolarisator.

Die zeitliche Entwicklung des Zustandesχ+
z (t) beispielsweise ergibt fürσ−-polarisier-

tes Licht eine mitcos2 (ωLt/2) oszillierende Emissionswahrscheinlichkeit und für σ+-

polarisiertes Licht eine mitsin2 (ωLt/ 2) oszillierende Emissionswahrscheinlichkeit.

Zum Zeitpunktt = 0 und t = TL hat also dieσ−-Emission ein Maximum, zum

Zeitpunktt = TL/2 dieσ+-Emission. Beit = TL/4 undt = 3/4 TL gilt sin2 (ωLt/2) =

cos2 (ωLt/2) = 1/2, so dass gleichvielσ−-Licht wie σ+-Licht emittiert wird.

Eine zeitaufgel̈oste Messung derσ−- und σ+-Komponente der Photolumineszenz

ermöglicht sowohl die Beobachtung der Spindynamik und Spinrelaxation, als auch die

präzise Bestimmung des Elektron-g-Faktors. Die Spinrelaxationszeit ergibt sich aus

dem Abklingen der Oszillationsamplitude bzw. des Polarisationsgrades, derg-Faktor

aus der Oszillationsfrequenzüber Gleichung (2.3).

2.3. Experimenteller Aufbau

Das Prinzip der Photolumineszenzspektroskopie besteht darin, die zu untersuchende

Probe mit Laserlicht anzuregen und die bei Ladungsträgerrekombination emittierte

Lumineszenz zu detektieren. Erfolgt die Anregung mit kurzen, polarisierten Pulsen

und die Detektion zeit- und polarisationsaufgelöst, erm̈oglicht diese Methode Einsicht

in die Ladungstr̈ager- und Spindynamik in der Probe.

Abbildung2.5zeigt schematisch den experimentellen Aufbau, mit dem die in dieser

Arbeit vorgestellten zeitaufgelösten Photolumineszenzmessungen durchgeführt wur-

den. Ein frequenzverdoppelter 5-W-Nd:YVO4-Laser pumpt einen zwischen 710 nm



2.3. Experimenteller Aufbau 13

l

t

(a) (b)

(c)

0 200 400 600
0

5000

10000

15000

P
L
-I
n
te

n
si

tä
t
(w

.E
.)

Zeit (ps)

0 200 400 600

-0.05

0.00

0.05

0.10

0.15

0.20

d
/d

t(
ln

(P
L
-I
n
t.
))

(w
.E

.)

Zeit (ps)

Abbildung 2.6: (a) Dieses Streakkamerabild zeigt eine der beiden zirkular polarisierten Kom-

ponenten der Photolumineszenz von GaAs bei T = 100 K, Bext = 4 T und Pexc = 10 mW. Die

Zeitachse verläuft von oben nach unten und ist in diesem Beispiel 800 ps lang, während die

Wellenlängenachse von rechts nach links verläuft. Die Intensität ist falschfarben dargestellt

und zeigt die zeitlichen Oszillationen von Spinquantenschwebungen. (b) Aus dem Streakka-

merabild extrahiertes zeitliches Intensitätsprofil. (c) Bearbeitete Daten aus (b) mit Fit (rot) nach

der DOF-Methode.

und etwa 1000 nm durchstimmbaren Ti:Saphir-Kurzpulslaser, der bei einer Wieder-

holrate von 80 MHz l̈auft und eine maximale Ausgangsleistung von etwa 1 W lie-

fert. Die einige ps bzw. etwa 100 fs langen Pulse dienen zur Probenanregung. Die

Anregungsleistung lässt sichüber ein drehbaresλ/2-Plättchen regulieren, das von

einem Linearpolarisator gefolgt wird, und die zirkulare Polarisation wird mit einem

darauf folgendenλ/4-Verzögerer eingestellt. Alsλ/4-Verzögerer dient entweder ein

Soleil-Babinet-Kompensator oder bei den in Kapitel4 vorgestellten Kernspinmessun-

gen ein automatisch zwischenλ/4 und3/4 λ umschaltbarer Flüssigkristallverz̈ogerer.

Für die Kernspinmessungen geht diesen Polarisationsoptiken ein Pulsformer voraus,

der eine feine Durchstimmung der Wellenlänge erm̈oglicht. Die Probe befindet sich

in Voigt-Geometrie in einem optischen Magnetkryostaten, in dem sich die Proben-

temperatur zwischen 1,5 und 315 K kontinuierlich einstellen lässt und Magnetfelder

von bis zu 9 T angelegt werden können. Dieselbe Linse, mit der der anregende La-

serstrahl auf die Probe fokussiert wird, dient auch zum Kollimieren der Photolumi-

neszenz. Die Detektion erfolgt polarisationsaufgelöst, wozu wiederum ein zwischen
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λ/4 und 3/4 λ umschaltbarer Flüssigkristallverz̈ogerer und ein darauffolgender Li-

nearpolarisator verwendet werden. Anschließend wird die Photolumineszenz in einem

Monochromator spektral zerlegt und schließlich von einer Streakkamera12 zeitauf-

gelöst detektiert. Durch Synchronisation mit den vom Laser emittierten Pulsen kann

die Photolumineszenz vieler einzelner Probenanregungen aufaddiert werden, um das

Signal-zu-Rausch-Verhältnis zu verbessern. Die Zeitauflösung der Streakkamera be-

trägt 2 ps bis 20 ps, je nach Dauer des aufgenommenen Zeitfensters. Abbildung2.6(a)

zeigt ein Streakkamerabild als Beispiel. Aus diesen Rohdaten werden mit Hilfe von

IDL-Programmen13 zeitliche Intensiẗatsprofile (Abbildung2.6(b)) extrahiert und wei-

terverarbeitet. Sollen die einzelnen Messungen längerer Sequenzen gemittelt werden,

so werden zuvor die Zeitnullpunkte automatisch abgeglichen, um Ungenauigkeiten

durch Drift des Lasers zu minimieren. Bei Messungen desg-Faktorsüber Spinquan-

tenschwebungen erfolgt die Auswertungüber automatisierte DOF-Fits14 (Abbildung

2.6(c)). Diese Fit-Methode zur genauen Bestimmung der Schwebungsfrequenz ist in

Referenz [70] (Hägele) beschrieben und in AnhangC.1kurz erl̈autert.

12auf deutsch Schmierbildkamera
13InteractiveDataLanguage. Software zur Datenauswertung von Research Systems, Inc..
14dampedoscillatorfilter
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2.4. Untersuchte Proben

2.4.1. (110)-orientierte GaAs-Mehrfachquantenfilme

Abbildung 2.7: Aufbau der MBE-gewachsenen (110)-orientierten Mehrfachquantenfilmprobe.

Das Substrat ist lila dargestellt, MBE-gewachsenes GaAs blau, AlAs gelb, Al0,4Ga0,6As rot und

die Si-Dotierung grün.

Die in Kapitel 3.2 gezeigten Messungen wurden an einern-dotierten (110)-orien-

tierten Mehrfachquantenfilmprobe (Probennummer 02-16-02.3) durchgeführt, die von

Max Bichler und Dieter Schuh am Walter Schottky Institut per MBE15 gewachsen wur-

de. Abbildung2.7 zeigt den Aufbau der Probe, in der die aufgewachsenen Schichten

die (110)-Orientierung des Substratesübernehmen. Auf das undotierte, semiisolieren-

de GaAs-Substrat folgt zunächst eine 200 nm dicke GaAs-Pufferschicht, die mit einem

Übergitter aus Al0,8Ga0,2As alsÄtzstoppschicht versehen ist. Dieses besteht aus 141

Perioden von acht Monolagen AlAs und zwei Monolagen GaAs. Die darauf folgen-

de unterste Barriere wird durch eine 150 nm dicke Al0,4Ga0,6As-Schicht gebildet, auf

die eine Si-Deltadotierung folgt. Daran schließen sich dreimal zehn Schichtfolgen an,

die aus je einem GaAs-Quantenfilm und umschließenden Al0,4Ga0,6As-Barrieren von

40 nm Dicke bestehen und jeweils mit einer Si-Deltadotierung abgeschlossen werden.

Insgesamt befinden sich also 80 nm dicke Barrieren zwischen den Quantenfilmen, die

15molecularbeamepitaxy: Molekularstrahlepitaxie
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in der Mitte Si-dotiert sind. Die Dotierung sorgt für eine nominelle Ladungsträgerdich-

te von1, 1 · 1011 cm−2 in jedem Quantenfilm. Die untersten zehn Quantenfilme sind

20 nm dick, die mittleren zehn 8 nm und die obersten zehn 5 nm. Auf die letzte Del-

tadotierung folgt eine 150 nm dicke Al0,4Ga0,6As-Schicht als abschließende Barriere,

und 10 nm GaAs bilden eine Deckschicht zum Schutz der Struktur vor Oxidation.

2.4.2. Keilf örmige (110)-GaAs-Mehrfachquantenfilme

Die Messungen in Kapitel3.4 wurden an einer undotierten (110)-orientierten Mehr-

fachquantenfilmprobe (Probennummer 05-13-03.1) mit variierender Quantenfilmdicke

durchgef̈uhrt. Diese Probe wurde ebenfalls von Dieter Schuh per MBE gewachsen und

ist in Abbildung2.8 skizziert. Auf das (110)-orientierte Substrat folgt wie bei der in

Abschnitt2.4.1beschriebenen Probe eine 200 nm dicke GaAs-Pufferschicht und eine

Ätzstoppschicht aus Al0,8Ga0,2As, die aus einem̈Ubergitter aus 141 Perioden von acht

Monolagen AlAs und zwei Monolagen GaAs besteht. Anschließend bilden 150 nm

Al 0,33Ga0,67As die unterste Barriere. Darauf folgen zehn Schichtfolgen von nominell

10 nm GaAs als Quantenfilm und nominell 80 nm Al0,33Ga0,67As als Barriere, die ohne

Rotation des Wafers gewachsen wurden, um einen keilförmigen Schichtdickengradi-

enten des aufgewachsenen Materials zu erzielen. Dadurchändert sich die Dicke von

Quantenfilmen und Barrieren kontinuierlich in Abhängigkeit vom Ort auf dem Wa-

fer. Im für die Messungen verwendeten Probenstück variiert die Quantenfilmdicke von

2,4 nm bis 8,6 nm. Die Probe wird durch weitere 70 nm Al0,33Ga0,67As und eine 10 nm

dicke GaAs-Deckschicht abgeschlossen.

2.4.3. Volumen-GaAs

Für die in Kapitel4 und 5 beschriebenen Messungen wurde eine leichtn-dotierte

Volumen-GaAs-Probe (Probennummer TP906) verwendet, die Stefan Malzer an der

Universiẗat Erlangen per MBE gewachsen hat. Abbildung2.9 zeigt, dass sich an das

Substrat einëAtzopferschicht aus AlAs und eine intrinsische Al0,3Ga0,7As-Schicht von

2 µm Dicke anschließen. Die darauf folgende 5µm dicke GaAs-Schicht istn-dotiert

mit einer Dichte von1, 2 · 1015 cm−3 und wird von einer d̈unnen, hoch-n-dotierten

GaAs-Schicht abgeschlossen, die zur Kontaktierung dienen kann (Beck [17]).
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Abbildung 2.8: Aufbau der MBE-gewachsenen (110)-orientierten keilförmigen Mehrfachquan-

tenfilmprobe. Das Substrat ist lila dargestellt, MBE-gewachsenes GaAs blau, AlAs gelb und

Al0,33Ga0,67As rot.

Abbildung 2.9: Aufbau der Volumen-GaAs-Probe. Das Substrat ist lila dargestellt, AlAs gelb,

Al0,3Ga0,7As rot, GaAs blau und hoch dotiertes GaAs grün.
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3. Spinrelaxation in

(110)-GaAs-Quantenfilmen

In den letzten Jahren haben sich zunehmend mehr Arbeitsgruppen an der Erforschung

von Spineffekten in Halbleitern und Halbleiterstrukturen beteiligt. Damit rücken po-

tentielle Anwendungen in Spintronik-Bauteilen immer näher. Eine Grundvorausset-

zung f̈ur die Realisierung von Spintronik-Bauteilen ist die Erzeugung und Aufrecht-

erhaltung einer Elektronenspinpolarisation. In einem sogenannten Spin-VCSEL (Ver-

tical Cavity Surface Emitting Laser) z.B. werden Spinlebenszeiten im Bereich einer

Nanosekunde benötigt (Rudolphet al. [136, 135]). Die Spinlebenszeiten in Volumen-

GaAs und in (001)-GaAs-Quantenfilmen1 sind mit typischerweise um die 100 ps bei

Raumtemperatur zu kurz für Spintronikanwendungen.

Ein dahingegen f̈ur Spintronikbauteile vielversprechendes Materialsystem sind in

[110]-Richtung gewachsene GaAs-Quantenfilme. Bereits 1986 haben D’yakonov und

Kachorovskǐi sehr lange Spinlebenszeiten für diese Quantenfilme theoretisch vorher-

gesagt, da in ihnen der normalerweise bei Raumtemperatur dominierende D’yakonov-

Perel’-Spinrelaxationsmechanismus in Wachstumsrichtung unterdrückt ist [45]. Ohno

et al. konnten dies 1999 experimentell bestätigen [118], und Adachiet al. [1] fanden

sogar Spinlebenszeiten vonüber 10 ns bei Raumtemperatur. Für potentielle Anwen-

dungen muss jedoch beachtet werden, dass der D’yakonov-Perel’-Mechanismus in der

Quantenfilmebene nicht unterdrückt ist (D’yakonovet al. [45]). Im Rahmen dieser

Arbeit wurde erstmals experimentell gezeigt, dass dadurch die Spinlebenszeiten in

(110)-Quantenfilmen stark von der Spinorientierung abhängen (D̈ohrmannet al. [42],

Hägeleet al. [71]). Darüber hinaus wird die Spinlebenszeit in breiten Quantenfilmen

selbst in [110]-Richtung durch einen neuen Spinrelaxationsmechanismus limitiert, der

auf Intersubbandstreuung beruht (Hägeleet al. [71], Döhrmannet al. [42]).

1Die gebr̈auchlichste Wachstumsrichtung für GaAs-Quantenfilme ist [001], d.h. dass die [001]-

Kristallachse senkrecht zur Quantenfilmebene liegt. Die Bezeichnung
”
(100)-Quantenfilme“ f̈ur die-

selbe Kristallorientierung ist ebenfallsüblich, allerdings streng genommen nicht korrekt.
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Im Folgenden werden zunächst die verschiedenen bekannten Elektronen-Spinre-

laxationsmechanismen in Halbleitern vorgestellt. Anschließend wird auf Messungen

zur Anisotropie der Spinrelaxation in (110)-Quantenfilmen eingegangen und der neue

Intersubband-Spinrelaxationsmechanismus beschrieben und abgeschätzt. Abschließend

werden Messungen beschrieben, die zeigen, dass (110)-Quantenfilme für einen Einsatz

in Spin-VCSELn geeignet sind.

3.1. Bekannte Spinrelaxationsmechanismen

Spinrelaxation und Spindephasierung sind Prozesse, die den Zerfall einer Nichtgleich-

gewichts-Spinpolarisation zur Folge haben. In der aus der Kernspinresonanz stammen-

den Terminologie (D’yakonovet al. in [105]) wird zwischen der Spinrelaxationszeit

T1 und der SpindephasierungszeitT2 unterschieden.T1 wird auch als longitudinale

oder Spin-Gitter-Relaxationszeit bezeichnet und ist die Zeitkonstante, mit der eine

Spinpolarisation ins thermische Gleichgewicht relaxiert, wobei Energie an das Git-

ter abgegeben wird. Die Bezeichnung longitudinal bezieht sich auf die Richtung eines

konstanten̈außeren Magnetfeldes.T2 ist die transversale Dephasierungszeit oder auch

Dekoḧarenzzeit. Sie charakterisiert den Phasenverlust eines Ensembles von transver-

salen Spins, die um ein longitudinales Magnetfeld präzedieren. Mit der Zeitkonstanten

T ∗
2 werden reversible Phasenverluste beschrieben, während sichT2 auf irreversibles

Dephasieren bezieht. Für Leitungselektronen gilt in guter N̈aherungT2 = T ∗
2 (Žutić et

al. [167]). Manche Autoren bezeichnen mitT ∗
2 auch eine transversale Spindephasie-

rungszeit, die longitudinale Beiträge haben kann und inhomogenes Dephasieren2 mit

einschließt (Guptaet al. [61]).

In isotropen und kubischen Festkörpern, wie z.B. GaAs, sind die ZeitenT1 und

T2 bei Feldern von bis zu mehreren Tesla identisch (Pineset al. [130], Žutić et al.

[167]). In dieser Arbeit werden daher die Begriffe Spinrelaxation und Spindephasie-

ren synonym gebraucht und zwischenT1 und T2 nicht unterschieden, sondern eine

gemeinsame Zeitkonstanteτs verwendet. Das Inverse der Spinrelaxationszeitτs wird

als Spinrelaxationsrateγ bezeichnet. Im Folgenden werden verschiedene Mechanis-

men beschrieben, die zu Spinrelaxation führen. Dabei gen̈ugt meist eine allgemeine

qualitative Beschreibung, nur beim D’yakonov-Perel’-Mechanismus wird speziell auf

2Inhomogenes Dephasieren heißt, dass ein Ensemble von Spins mit einer kontinuierlichen Verteilung

von Frequenzen präzediert.
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Abbildung 3.1: Schematische Darstellung des BAP-Mechanismus: Elektron (rot) und Loch

(blau) führen einen gleichzeitigen Spinflip aus, der durch die Austauschwechselwirkung (grün)

vermittelt wird.

(110)-Quantenfilme eingegangen.

3.1.1. Bir-Aronov-Pikus-Mechanismus

Der Bir-Aronov-Pikus-Mechanismus (kurz: BAP) beruht auf der Elektron-Loch-Aus-

tauschwechselwirkung, welche sich aus einem kurzreichweitigen (analytischen) und

einem langreichweitigen (nichtanalytischen) Anteil zusammensetzt (Maialleet al.[100],

Blackwoodet al. [22], Fu et al. [54]). Bei der Streuung von Elektronen an Löchern

kann die Austauschwechselwirkung wie in Abbildung3.1 veranschaulicht einen si-

multanen Spinflip3 von Elektron- und Lochspin vermitteln, was für das Elektronen-

spinsystem zu Spinrelaxation führt (Bir et al. [21]). Dieser Prozess kann auch als

Pr̈azession des Elektronenspins um ein vom Loch bzw. vom Schwerpunktswellenvek-

tor K des Exzitons abḧangiges effektives Magnetfeld gesehen werden, das sich bei

Streuung zuf̈allig ändert und somit zur Dephasierung des Elektronenspins führt (Fa-

bianet al. [51], Maialle et al. [100]). Dies kannähnlich wie beim D’yakonov-Perel’-

Mechanismus zu
”
motional narrowing“ f̈uhren – siehe hierzu Abschnitt3.1.4– mit der

typischen inversproportionalen Abhängigkeit der Spinrelaxationszeitτs von der Im-

pulsstreuzeitτ ∗p (Maialle et al. [100]). Oft wird zwischen dem BAP-Mechanismus als

Spinflipstreuung von ungebundenen Elektronen und spindepolarisierten Löchern und

exzitonischer Spinrelaxation (Maialleet al.[100]) unterschieden. In dieser Arbeit wird

auf diese Differenzierung verzichtet, und die Bezeichnung BAP-Mechanismus bezieht

3Spinumklapp
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auch die exzitonische Spinrelaxation mit ein4.

Die Elektronen-Spinrelaxationszeit ist beim BAP-Mechanismus u. a. abhängig von

der Wechselwirkungszeit mit den Löchern, der Lochimpulsstreuzeit und der Lochspin-

dephasierungszeit. Je nachdem, ob die Lochzustände entartet sind oder nicht, ob die

Löcher gebunden oder frei sind usw., kann die Spinrelaxationszeit mit verschiedenen

Ausdr̈ucken beschrieben werden, siehe hierzu Referenz [21] (Bir et al.) oder [105] (Pi-

kuset al.). Der BAP-Mechanismus ist besonders effektiv bei tiefen Temperaturen bis

etwa50 K (Tackeuchiet al. [151]), weil dort der Elektron-Loch-̈Uberlapp am gr̈oßten

ist. Außerdem kann die Austauschwechselwirkung nur eine Rolle spielen, wenn ei-

ne bez̈uglich der Elektronenkonzentration signifikante Lochkonzentration vorhanden

ist, was z.B. bei optischer Anregung und vor allem inp-dotierten Proben der Fall ist.

In n-dotierten Proben jedoch ist auch bei schwacher optischer Anregung, d.h. wenn

die angeregte Ladungsträgerdichte kleiner ist als die Dotierdichte, das Verhältnis von

Löchern zu Elektronen klein, so dass der BAP-Mechanismus schwächer ist als in un-

dotierten oderp-dotierten Proben.

In Quantenfilmen sorgt der vergrößerte Elektronen-Loch-Überlapp f̈ur eine sẗarke-

re Exzitonen-Bindung als in Volumenmaterial und somit für versẗarkte Spinrelaxa-

tion durch Exzitonen-Austauschwechselwirkung. Mit abnehmender Quantenfilmbrei-

te nimmt sowohl die kurzreichweitige als auch die langreichweitige Austauschwech-

selwirkung zu. Da f̈ur Spinrelaxation durch kurzreichweitige Austauschwechselwir-

kung jedoch Schwerloch-Leichtloch-Kopplung notwendig ist und die Ausbildung von

Subb̈andern das Valenzbandmischen reduziert, nimmt der Beitrag der kurzreichweiti-

gen Austauschwechselwirkung zum Spinflip mit abnehmender Quantenfilmdicke ab,

während der der langreichweitigen zunimmt5 (Maialle et al. [100]). Insgesamt domi-

niert die langreichweitige Austauschwechselwirkung die Spinrelaxation von Schwer-

lochexzitonen6 in GaAs/AlGaAs-Quantenfilmen (Maialleet al. [100], de Andrada e

Silvaet al. [41], Vinattieri et al. [153]).

4Exzitonenspinrelaxation kann auf zwei Arten erfolgen. Entweder kann die Austauschwechselwirkung

einen simultanen Spinflip von Elektron und Loch vermitteln, oder die Spins der einzelnen Teilchen

können unabḧangig voneinander̈uber andere Mechanismen relaxieren (Maialleet al. [100], de An-

drada e Silvaet al. [41]). Die Bezeichnung BAP-Mechanismus bezieht sich bei Exzitonen also nur

auf den simultanen Spinflip von Elektron und Loch.
5Für K → 0 verschwindet die langreichweitige Wechselwirkung für Schwerlochexzitonen in Quan-

tenfilmen allerdings linear mitK (Maialleet al. [100], Blackwoodet al. [22]).
6Bei tiefen Temperaturen ist die Besetzung von Leichtlochzuständen vernachlässigbar (Blackwoodet

al. [22])
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Abbildung 3.2: Schematische Darstellung des EY-Mechanismus: Der Wellenfunktion des Elek-

trons (rot) im Leitungsband sind aufgrund der k · p -Kopplung und Spinbahnwechselwirkung

(grün) Anteile mit umgekehrtem Spin aus dem Valenzband beigemischt. Bei Impulsstreuung

kann dies zu einem Spinflip führen.

3.1.2. Elliott-Yafet-Mechanismus

Der nach Elliott [49] und Yafet [164] benannte Spinrelaxationsmechanismus (kurz:

EY) beruht auf Spinbahnkopplung im Valenzband,k · p -Kopplung zwischen Lei-

tungsband- und Valenzbandzuständen und Impulsstreuung. Die durch die Gitterio-

nen induzierte Spinbahnkopplung (Žutić et al. [167]) sorgt daf̈ur, dass die Valenz-

band-Bloch-Wellenfunktionen keine Spin-Eigenzustände mehr sind, sondern eine Mi-

schung aus Spinup- und Spindown-Zuständen. Einer Wellenfunktion im Leitungs-

band wirdüber diek · p -Kopplung ein kleiner Anteil mit gleichem Wellenvektor

k aus dem Valenzband beigemischt, der aufgrund der Spinbahnwechselwirkung um-

gekehrten Spin hat (Boguslawski [23], Fishmanet al. [53]). Diese Kopplung von

Spinup- und Spindown-Zuständen kann bei (spinunabhängiger) Impulsstreuung zu

Spinrelaxation f̈uhren. Streupartner können hierbei Störstellen (Elliott [49]), Phono-

nen (Yafet [164]) oder Elektronen (Boguslawski [23]) sein. Charakteristisch für den

Elliott-Yafet-Mechanismus ist die Proportionalität von Impulsstreuzeit und Spinrela-

xationszeit (Chazalviel [36]), was ein entscheidender Unterschied zum D’yakonov-Pe-

rel’-Mechanismus ist. Weitere Unterschiede sind, dass der Elliott-Yafet-Mechanismus

auch in inversionssymmetrischen Systemen auftritt und dass die Spinrelaxation beim

Elliott-Yafet-Mechanismus anschaulich gesehen während der Streuereignisse auftritt.

Ein Vergleich mit dem Intersubband-Spinrelaxationsmechanismus wird in Abschnitt

3.3.2.2gezogen. Der Elliott-Yafet-Spinrelaxationsmechanismus ist relevant in Mate-

rialien mit kleiner Bandl̈ucke und großer Spin-Bahn-Aufspaltung, wie z.B. InSb (Pikus
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Abbildung 3.3: Schematische Darstellung der Spinrelaxation durch Hyperfeinwechselwirkung:

Das gebundene Elektron (rot) präzediert im veränderlichen Kernmagnetfeld (blau).

et al. in [105]). In Materialien mit gr̈oßerer Bandl̈ucke wie GaAs ist die Zumischung

der Valenzbandzustände sehr gering und der Elliott-Yafet-Mechanismus damit ineffi-

zient. In GaAs-Quantenfilmen z.B. erfolgt bei105 Streuereignissen nur ein Spinflip

(Averkievet al. [9]).

3.1.3. Hyperfeinwechselwirkung

Als Hyperfeinwechselwirkung wird die Wechselwirkung zwischen den magnetischen

Momenten von Elektronen und Kernen bezeichnet, die vor allem bei tiefen Tempe-

raturen relevant ist. Sie kann zu Elektronenspinrelaxation führen, wenn Elektronen-

spins in zeitlich oder r̈aumlich ver̈anderlichen nuklearen Magnetfeldern präzedieren,

die durch die magnetischen Kernmomente gebildet werden. Für lokalisierte Elektro-

nen stellt die Hyperfeinwechselwirkung einen wichtigen Spinrelaxationsmechanismus

dar (D’yakonovet al. [48]). Hierzu z̈ahlen insbesondere Elektronen in Quantenpunk-

ten (Merkulovet al. [106], vgl. Erlingssonet al. [50]) und donatorgebundene Elek-

tronen (D’yakonovet al. [48], Berkovitset al. [18]). Ein gebundenes Elektron kann

von typischerweise104 bis106 Gitterpl̈atzen (̌Zutić et al.[167]) Hyperfeinwechselwir-

kung erfahren, wenn die dortbefindlichen Isotope ein magnetisches Moment besitzen7.

Bei freien Elektronen hingegen sorgt ihre Bewegung für eine dynamische Mittelung

der Hyperfeinwechselwirkung mit den Kernen. Dadurch ist die Wechselwirkung so

schwach, dass ihr Beitrag zur Spinrelaxation von freien Elektronen vernachlässigbar

7Alle in GaAs vorkommenden Isotope haben einen Kernspin von 3/2 und somit ein magnetisches

Moment, das zur Hyperfeinwechselwirkung beiträgt.
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ist (Žutić et al. [167]). In Kapitel 4 wird über die Spinrelaxation hinaus auf die Wech-

selwirkung zwischen Elektronen- und Kernspin eingegangen.

3.1.4. D’yakonov-Perel’-Mechanismus

Im Folgenden wird detaillierter auf den D’yakonov-Perel’-Mechanismus eingegangen

(kurz: DP), da dieser normalerweise die Spinrelaxation in GaAs bei Raumtemperatur

dominiert (Pikuset al. in [105]) und somit entscheidend für Spintronikanwendungen

ist.

Der von D’yakonov und Perel’ 1972 eingeführte Spinrelaxationsmechanismus [47],

[46] beruht auf der Spin-Bahn-Kopplung8

Hso(k) =
~
2

σ ·Ω(k) . (3.1)

Hierbei bezeichnetσ den Vektor der Pauli-Spinmatrizen undΩ(k) ein vom Wellen-

vektork abḧangiges effektives Magnetfeld, wie sich leicht im Vergleich mit dem Ha-

miltonoperator des freien Elektrons im Magnetfeld erkennen lässt:

Hfrei =
µB

2
σ ·B . (3.2)

Das effektive MagnetfeldΩ(k) bestimmt die Dynamik der Elektronenspinpolarisati-

on: Der Elektronenspin präzediert umΩ(k) – d.h. die Richtung des effektiven Fel-

des bestimmt die Präzessionsachse und der Betrag bestimmt die Präzessionsfrequenz

(D’yakonov et al. [47]). Diesek-abḧangige Pr̈azession f̈uhrt in Zusammenhang mit

spinunabḧangiger Impulsstreuung zur Spinrelaxation eines Elektronenensembles. An-

schaulich l̈asst sich dieser Mechanismus wie in Abbildung3.4 gezeigt vorstellen: Je-

des Elektron sp̈urt ein effektives Magnetfeld, das von seinem momentanen Wellenvek-

tor k abḧangt. Der Elektronenspin präzediert um dieses effektive Magnetfeld, bis es

zu einem spinunabhängigen Streuereignis kommt, wie z.B. Streuung an einem Pho-

non, einer nichtmagnetischen Störstelle oder einem anderen Elektron (Brandet al.

[25], Glazovet al. [58]). Bei einer solchen Impulsstreuung wird die Präzession bei ei-

nem zuf̈alligen Winkel gestoppt und der Wellenvektork des Elektrons̈andert sich. Da

sich damit auch das effektive MagnetfeldΩ(k) ändert, setzt der Elektronenspin seine

Pr̈azession nach dem Stoß also um diese neue Achse mit evtl. neuer Frequenz fort. Die

Pr̈azessionsbewegung wird durch die Zufälligkeit der Impulsstreuungen9 irreversibel.

8englisch: spin orbit coupling, daher die Bezeichnung
”
so“

9Der Elektronenspin vollf̈uhrt einen sogenannten
”
random walk“.
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Abbildung 3.4: Anschauliche Erklärung des D’yakonov-Perel’-Mechanismus: Dargestellt ist der

”
random walk“ eines einzelnen Elektronenspins (rot), der um das fluktuierende effektive Ma-

gnetfeld Ω(k) (blau) präzediert. Bei Streuungen (schwarz) ändert sich mit dem k-Vektor (grün)

des Elektrons auch das effektive Feld.

Da verschiedene Elektronen verschiedene Wellenvektoren haben und unabhängig von-

einander gestreut werden, spüren alle Elektronen verschiedene zufällig fluktuierende

effektive Magnetfelder. Damit sind auch die Präzessionsbewegungen aller Elektronen-

spins verschieden, und dies führt insgesamt zur Relaxation der Spinpolarisation des

Elektronenensembles.

Anders als beim Elliott-Yafet-Mechanismus erfolgt beim D’yakonov-Perel’-Mecha-

nismus das eigentliche Dephasieren des Elektronenspins also zwischen den Stößen. Im

Allgemeinen wird mit D’yakonov-Perel’-Mechanismus das Regime des sogenannten

”
motional narrowing“ bezeichnet, in dem die Elektronen so häufig gestreut werden,

dass die Spins zwischen den Stößen nicht weit pr̈azedieren k̈onnen, die Relaxation

also verlangsamt wird. Das Regime des
”
motional narrowing“ wird durch die Bezie-

hungτ ∗pΩ ¿ 1 beschrieben, wobeiΩ der Mittelwert überk der |Ω(k)| und τ ∗p die

Impulsstreuzeit10 ist. Für die Spinrelaxationszeitτs gilt dann die f̈ur den D’yakonov-

Perel’-Mechanismus charakteristische Beziehung

τs ∝ 1

τ ∗p
. (3.3)

10Von der Impulsstreuzeitτ∗p wird oft angenommen, dass sie gleich der Transportstreuzeitτp sei.

Tats̈achlich gilt jedochτ∗p ≤ τp (Brandet al. [25], D’yakonovet al. [47]).
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Abbildung 3.5: Skizze zur Abschätzung des D’yakonov-Perel’-Mechanismus. Das effektive Ma-

gnetfeld Ω ist in blau dargestellt, der darum präzedierende Elektronenspin s(t) in rot.

Bei hohen Temperaturen wird das Regime des
”
motional narrowing“ erreicht, aber

trotz Abnahme vonτ ∗p nimmt die Spinrelaxationszeitτs mit steigender Temperatur

ab, da gr̈oßerek-Werte besetzt werden, die größere effektive MagnetfelderΩ(k) zur

Folge haben:τs ∝ T−3 (D’yakonov et al. [47]). In äußeren magnetischen Feldern

kann die Spinrelaxationsrate je nach Orientierung verkleinert oder unterdrückt werden

(Pikuset al. in [105], Ivchenko [79]).

Im Folgenden wird die Spinrelaxationsrate durch den D’yakonov-Perel’-Mechanismus

abgescḧatzt (Ḧageleet al.[71]). Dabei wird der Zerfall einer inz-Richtung orientierten

Spinpolarisation betrachtet, auf die nur die dazu senkrechten Komponenten des effek-

tiven Magnetfeldes wirken, alsoΩx undΩy. Wenn ein Elektron in der Zeit∆t nicht

gestreut wird, sich das effektive MagnetfeldΩ also nichtändert, betr̈agt die Spinkom-

ponente inz-Richtung nach der Zeit∆t, wie in Abbildung3.5skizziert,

sz(∆t) = sz(0) cos
(√

Ω2
x + Ω2

y ∆t
)

≈ sz(0)

[
1− 1

2

(
Ω2

x + Ω2
y

)
∆t2

]
. (3.4)

Angenommen, das Elektron wirdN mal in der Zeit∆t zwischen verschiedenenk-

Zusẗanden gestreut, so ergibt sich eine durchschnittliche PräzessionsfrequenzΩ von

Null, da Ω eine ungerade Funktion ink ist. Die Standardabweichungδ dieses Mit-

telwertes ist jedoch ungleich Null, so dass sich die Komponente desz-Spins über
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Ω ≈ Ω± δ abscḧatzen l̈asst als

sz(∆t) ≈ sz(0)

[
1− 1

2

(
δ2
x + δ2

y

)
∆t2

]
. (3.5)

Für δ2
i mit i = x, y gilt die Definition δ2

i = η2
i /N , wobei die Varianzη2

i in diesem

Fall11 gleich dem Mittelwert des Quadrates der KomponenteΩi ist. Mit δ2
i = Ω2

i /N

ergibt sich also:

sz(∆t) ≈ sz(0)

[
1− 1

2

(
Ω2

x + Ω2
y

) ∆t

N
∆t

]
. (3.6)

Wie oben beschrieben, bezeichnet∆t/N die Elektronen-Impulsstreuzeitτ ∗p = γ−1
p .

Die Abnahme der Spinpolarisationsz hängt damit f̈ur frühe Zeiten linear von∆t ab

mit einer Spinrelaxationsrateγz von:

γDP
z ≈ 1

2

(
Ω2

x + Ω2
y

)
γ−1

p . (3.7)

Diese einfache Abschätzung gilt f̈ur das
”
motional narrowing“ Regime ohnëaußeres

Magnetfeld und beinhaltet lediglich die mittlere Elektronen-Impulsstreuzeitτ ∗p = γ−1
p ,

ohne deren Temperaturabhängigkeit zu beachten oder etwa die Art des Streuereignis-

ses. Die urspr̈ungliche Abscḧatzung von D’yakonov und Perel’ findet sich in [46] und

[47] und führt ebenfalls aufγ ∝ Ω2γ−1
p . Gleichung (3.7) wird sp̈ater zum Vergleich

mit experimentellen Werten für die Abscḧatzung der Spinrelaxationsrate durch den

D’yakonov-Perel’-Mechanismus verwendet (s. Abbildung3.16).

Im Folgenden wird der Spin-Bahn-Kopplungs-TermHso aus Gleichung (3.1) näher

betrachtet. Spinentartung von Elektronenzuständen tritt bei gleichzeitigem Vorkom-

men von r̈aumlicher[E↑(k) = E↑(−k)] und zeitlicher[E↑(k) = E↓(−k)] Inversions-

symmetrie auf (Winkler [160]). Bei räumlicher Inversionssymmetrie liegt Invarianz

unter Inversion des Wellenvektorsk vor, bei Zeitumkehrsymmetrie Invarianz unter

gleichzeitiger Umkehrung des Spins und des Wellenvektors. Gemeinsam führen die-

se Symmetrien also zu Spinentartung:E↑(k) = E↓(k). Fehlt hingegen die räumliche

11

η2
i =

1
N

N∑

j=1

(
Ωi,j − Ωi

)2
, i = x, y . Für Ωi = 0 gilt

=
1
N

N∑

j=1

Ω2
i,j = Ω2

i
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Inversionssymmetrie, führt die Spin-Bahn-Kopplung zu einer energetischen Aufspal-

tung der beiden Spinzustände. F̈ur endlichek-Werte12 betr̈agt die Spinaufspaltung des

Leitungsbandes~|Ω(k)| (Kainzet al. [81]).

Der Spin-Bahn-Kopplungs-Term (3.1) tritt also in inversionsasymmetrischen Halb-

leiterstrukturen auf. Inversionsasymmetrie kann verschiedene Gründe haben: Volu-

meninversionsasymmetrie (BIA13), Strukturinversionsasymmetrie (SIA14) und Grenz-

flächeninversionsasymmetrie (IIA15). Die BIA bezieht sich auf die Inversionsasymme-

trie des Volumenmaterials, die allein durch die Kristallstruktur begründet ist: In Kri-

stallen mit Zinkblendestruktur, wie z.B. GaAs, fehlt ein Inversionszentrum. Auch aus

solchen Materialien hergestellte Heterostrukturen weisen Volumeninversionsasymme-

trie auf. SIA hingegen tritt in asymmetrischen Quantenfilmen oder deformierten Vo-

lumenkristallen auf (̌Zutić et al. [167]). Hierbei brechen asymmetrische Einschlusspo-

tentiale die Inversionssymmetrie, was z.B. durch asymmetrische Dotierung von Quan-

tenfilmen oder Anlegen eines elektrischen Feldes hervorgerufen werden kann. IIA

kann an der Grenzfl̈ache zweier verschiedener Halbleiter auftreten, also beispielsweise

an der Grenzfl̈ache zwischen Quantenfilm und Barriere, wenn diese aus verschiedenen

Elementen aufgebaut sind (Rössleret al. [134]). Bei GaAs/AlGaAs-Quantenfilmen

sind IIA-Beiträge zur Spin-Bahn-Kopplung nicht vorhanden (Winkler [160]). Im Fol-

genden werden deshalb nur die BIA- und SIA-Terme näher betrachtet.

3.1.4.1. D’yakonov-Perel’-Mechanismus in Volumenmaterial

Die Spinaufspaltung der Elektronenzustände durch Volumeninversionsasymmetrie, die

in Halbleitern mit Zinkblendestruktur auftritt, wird in niedrigster Ordnung durch den

sogenannten Dresselhausterm oder auchk3-Term beschrieben (Dresselhaus [43], Braun

et al. [27]):

H3D
Dressel(k) = Γ

∑
i

σiki

(
k2

i+1 − k2
i+2

)
, (3.8)

oder auch

H3D
Dressel(k) =

~
2
σ ·Ω3D

Dressel(k) mit Ω3D
Dressel(k) =

2 Γ

~




kx(k
2
y − k2

z)

ky(k
2
z − k2

x)

kz(k
2
x − k2

y)


 (3.9)

12Wegen der Zeitumkehrsymmetrie giltΩ(0) = 0 (Kainzet al. [82]).
13

”
bulk inversionasymmetry“

14
”
structureinversionasymmetry“

15
”
interfaceinversionasymmetry“
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als effektivem Feld in Gleichung (3.1). Hierbei sind die Achsenx‖[100], y‖[010] und

z‖[001] geẅahlt, undΓ ist der materialabḧangige Spin-Bahn-Koeffizient.Ω3D
Dressel(k)

steht immer senkrecht zum Wellenvektork.

3.1.4.2. D’yakonov-Perel’-Mechanismus in (110)-Quantenfilmen

Die Spinrelaxationsrate in Volumenmaterial ist ein skalarer Wert, hängt also nicht von

der Orientierung von Kristallachsen und Spins zueinander ab. In niederdimensionalen

Systemen hingegen ist die Spinrelaxation anisotrop und muss durch einen Tensor be-

schrieben werden (Pikuset al. in [105]). D’yakonov und Kachorovskiǐ beschreiben in

Referenz [45] Spinrelaxation durch BIA f̈ur Elektronen in Quantenfilmen und insbe-

sondere in (110)-Quantenfilmen.

Eine Transformation von Gleichung (3.8) bzw. (3.9) in das (110)-Koordinatensystem16

x‖[001], y‖[110] undz‖[110] ergibt (Ḧageleet al. [71]):

Ω
3D,(110)
Dressel (k) =

Γ

~




4kxkykz

−k2
ykz − 2k2

xkz + k3
z

−kyk
2
z − 2kyk

2
x + k3

y


 . (3.10)

Der Dresselhausterm für (110)-orientierte Quantenfilme ergibt sich aus Gleichung

(3.10) durch sẗorungstheoretisches Ersetzen der Potenzen vonkz durch ihren jewei-

ligen Erwartungswert (Kainzet al. [82], [81]): kn
z → 〈kn

z 〉. Da jede im Quanten-

film lokalisierte Wellenfunktion symmetrisch inkz ist, gilt für die Erwartungswerte

〈kz〉 = 〈k3
z〉 = 0 (Kainz [80], Hägeleet al. [71]). Die Spinaufspaltung ist also durch

Mittelung vonHDresselentlangz‖[110] in der Quantenfilmebene unterdrückt:

Ω
(110)QW
Dressel (k) = −Γ

~




0

0

ky(〈k2
z〉 − (k2

y − 2k2
x))


 . (3.11)

Das effektive MagnetfeldΩ(k) existiert in diesem Fall nur inz-Richtung (D’yakonov

et al. [45]), d.h. nur Spins mit einer Komponente in der Quantenfilmebene präzedieren

um dieses Feld. Bei einem Streuereignis können sich dann lediglich das Vorzeichen

und die Sẗarke, nicht aber die Achse des effektiven Feldesändern. Insgesamt führt

16In (110)-Quantenfilmen liegen die Kristallachsen[001] und[110] in der Quantenfilmebene, die[110]-
Achse senkrecht dazu in Wachstumsrichtung. In Kapitel2.2war diez-Achse in die entgegengesetzte

Orientierung definiert.
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aber auch dies zur Spinrelaxation von Spins in der Quantenfilmebene. Dahingegen

führen inz-Richtung orientierte Spins keine Präzessionsbewegung aus, sodass sie kei-

ne Relaxation durch den D’yakonov-Perel’-Mechanismus erfahren (D’yakonovet al.

[45]). Auch die Ber̈ucksichtigung von Termen höherer Ordnung ink führt entgegen

der Aussage in Referenz [45] zu keiner Relaxation vonz-Spins (Winkler [161]). So-

mit ist in (110)-Quantenfilmen eine starke Anisotropie der Spinrelaxationszeiten zu

erwarten, n̈amlich eine l̈angere Relaxationszeit für Spins senkrecht zur Quantenfilme-

bene als f̈ur Spins in der Quantenfilmebene. Für alle Spinorientierungen innerhalb der

Quantenfilmebene ist die Spinrelaxationszeit gleich (wenn keine SIA vorhanden ist).

Bevor in Kapitel3.2auf die Messung einer solchen Anisotropie eingegangen wird,

soll der oben genannte SIA-Beitrag zur Spin-Bahnkopplung genauer erläutert wer-

den, der in asymmetrischen Halbleiterstrukturen auftritt. Er wird in führender Ord-

nung durch den ink linearen sogenannten Rashba-Term (Bychkovet al. [33], [34])

beschrieben:

HRashba(k) = αSIA (σ × k) · n , (3.12)

wobein ein Einheitsvektor senkrecht zur Quantenfilmebene undk der Wellenvektor

in der Ebene ist. Der VorfaktorαSIA hängt sowohl von der Spin-Bahn-Kopplung im

jeweiligen Material als auch von der Asymmetrie des elektrostatischen Einschlusspo-

tentials ab (Kainzet al. [82], Žutić et al. [167]). Dabei kann auch in nominell symme-

trisch gewachsenen dotierten Quantenfilmen eine Rashba-Spinaufspaltung auftreten,

wenn die Dotierungsdichte fluktuiert (Sherman [144], [143]). Karimov et al.haben in

(110)-Quantenfilmen eine Rashba-Spinaufspaltung durch Anlegen eines elektrischen

Feldes in Wachstumsrichtung erzeugt [87].

Der Rashba-Term (3.12) ergibt nach Gleichung (3.1) ein effektives Feld17 von

ΩRashba(k) =
2 αSIA

~




ky

−kx

0


 , (3.13)

das also immer - unabhängig von der kristallographischen Wachstumsrichtung der Pro-

be - in der Quantenfilmebene und senkrecht zuk liegt (Winkler [161]). Die Spinrela-

xation durch SIA alleine ẅare also f̈ur alle Spinorientierungen in der Ebene gleich –

jedoch liegt in GaAs immer auch BIA vor.

Sind in einer Probe sowohl Dresselhaus- als auch Rashba-Spinaufspaltung vorhan-

den, addieren sich die effektiven Magnetfelder (Winkler [161]), was zu anisotroper

17Dieser Ausdruck gilt in allen Koordinatensystemen, derenz-Achse in Wachstumsrichtung zeigt.
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x  [001]

z  [110]

y  [110]

x h

z

Abbildung 3.6: Skizze des sog. Spinrelaxationsellipsoids (grün) in (110)-GaAs-Quantenfilmen

(blau). Das kanonische Koordinatensystem (schwarz) liegt ortsfest in Richtung der Kristall-

achsen, die Hauptachsen (grün) des Spinrelaxationsellipsoids verkippen mit dem Ellipsoid in

Abhängigkeit von der Stärke der SIA- und BIA-Spinaufspaltung.

Spinrelaxation f̈ur Spins entlang verschiedener Kristallrichtungen führen kann18. In

(110)-Quantenfilmen liegt bei Zusammenwirken von BIA und SIA das effektive Feld

schr̈ag zwischen Quantenfilmebene und Wachstumsrichtung. Dabei hängt – abgesehen

von der Gr̈oße der beiden Spinaufspaltungsterme zueinander – vomk-Vektor ab, wie

stark und in welche Richtung das Feld aus der Ebene herausgekippt ist.

Die Spindephasierungszeiten für unterschiedliche Spinorientierungen ergeben dann

ein Ellipsoid, dessen Hauptachsen gegenüber den Kristallachsen verkippt sind. Eine

der Hauptachsen liegt in der Quantenfilmebene in[110]-Kristallrichtung und wird im

Folgenden alsη bezeichnet. Die anderen beiden Hauptachsenξ und ζ liegen, wie in

Abbildung3.6skizziert, in der Ebene, die von den Kristallachsen in[001]- und [110]-

Richtung aufgespannt wird. Dabei hängt von der Sẗarke der BIA- und SIA-Terme ab,

wie weit die Hauptachsen gegen die Quantenfilmebene verkippt sind. Dies wird im

Folgenden gezeigt.

18Rechnungen zu solchen Anisotropien in der Quantenfilmebene (sog. inplane Anisotropien) in (001)-

Systemen finden sich in den Referenzen [81], [7], [9], [8] (Kainz et al., Averkievet al.), Messungen

in [96] (Liu et al.).
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Bez̈uglich der kanonischen Richtungenx, y undz werden die Spinrelaxationszeiten

für verschiedene Spinorientierungen durch einen Tensor1/(τs,ij ) beschrieben (Aver-

kiev et al. [7]):
dSi

dt
= − 1

(τs,ij )
Sj , (3.14)

wobeiSi die mittlere Spinkomponente in Richtungi mit i = x, y, z ist. Für (τs,ij ) gilt

(Pikuset al. in [105]19):
1

(τs,ij )
∝ Ω2δij − ΩiΩj . (3.15)

Hierbei gilt Ω2 =
∑

i Ω
2
i und der Oberstrich bedeutet eine Mittelungüber allek-

Richtungen, f̈ur k = (k cos(ϕ), k sin(ϕ)) also

ΩiΩj =
1

2π

∫ 2π

0

Ωi(ϕ)Ωj(ϕ)dϕ . (3.16)

Mit einem ink linearen Hamiltonoperator

H(110)QW
Dressel+Rashba = −αBIAkyσz + αSIA (σxky − σykx)

mit αBIA :=
Γ

2
〈k2

z〉 (3.17)

gilt f ür das effektive Magnetfeld:

Ω
(110)QW
Dressel + Rashba(k) =

2

~




αSIAky

−αSIAkx

−αBIAky


 , (3.18)

so dass sich damit aus Gleichung (3.15) folgender Spinrelaxationstensor ergibt:

1

(τs,ij )
∝




1
2
(α2

BIA + α2
SIA) 0 1

2
αBIAαSIA

0 1
2
(α2

BIA + α2
SIA) 0

1
2
αBIAαSIA 0 α2

SIA


 . (3.19)

Die Hauptachsen des oben angesprochenen Relaxationsellipsoids ergeben sich nun

durch Diagonalisieren des Tensors (3.19) (Cartoix̀aet al. [35]20):

ξ ‖ αBIAx + αSIAz√
α2

BIA + α2
SIA

η ‖ y

ζ ‖ −αSIAx + αBIAz√
α2

BIA + α2
SIA

. (3.20)

19In der aus dieser Referenz verwendeten Gleichung (35) fehlt ein negatives Vorzeichen.
20In Referenz [35] wird das Koordinatensystemx ‖ [110], y ‖ [001] undz ‖ [110] verwendet, so dass

die dort genannten Ergebnisse in das hier verwendete Koordinatensystemx ‖ [001], y ‖ [110] und

z ‖ [110] umgerechnet sind.
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Für die entsprechenden Spinrelaxationsraten für entlang der Hauptachsen orientierte

Spins erhalten Cartoixàet al.dabei [35]:

1

τs,ξ

=
2

~2

(
2α2

SIA + α2
BIA

)
k2τ ∗p

1

τs,η

=
2

~2

(
α2

SIA + α2
BIA

)
k2τ ∗p

1

τs,ζ

=
2

~2
α2

SIAk2τ ∗p . (3.21)

Für αSIA = 0 liegt die Hauptachseξ in der Quantenfilmebene undζ in Wachstums-

richtung. Die Spinrelaxationszeitenτs,i sind dann in der Ebene (i = ξ, η) gleich und

endlich, senkrecht dazu (i = ζ) theoretisch unendlich. Dies entspricht genau dem oben

beschriebenen Fall für Relaxation nur durch den Dresselhausterm. Bei zunehmender

Größe vonαSIA werden die Achsenξ undζ zunehmend aus der zuvor beschriebenen

Position herausgedreht. Die Relaxationszeit in Richtungζ nimmt dabei ab, bleibt al-

lerdings immer l̈anger alsτs,ξ undτs,η. Währenddessen werdenτs,ξ undτs,η zunehmend

unterschiedlich. Die Spinrelaxationszeiten in Abhängigkeit von der Spinorientierung

bilden somit das bereits erwähnte Ellipsoid. Insbesondere ergibt der Schnitt des Rela-

xationsellipsoids durch die Quantenfilmebene eine Ellipse, die Spinrelaxationszeiten

für Spins innerhalb der Quantenfilmebene sind also anisotrop. Dies ist in Abbildung

3.6qualitativ skizziert.

3.2. Anisotropie der Spinrelaxation in

(110)-Quantenfilmen

Im Folgenden werden Messungen zur erwarteten Relaxationsanisotropie in (110)-ori-

entierten Quantenfilmen vorgestellt. Der Aufbau der untersuchten (110)-GaAs/AlGaAs-

Mehrfachquantenfilmprobe ist in Kapitel2.4.1erläutert. Die Spinrelaxationszeiten in

den 20 nm dicken Quantenfilmen der Probe wurden mit Hilfe zeitaufgelöster Photolu-

mineszenzspektroskopie bestimmt, wie in Kapitel2 beschrieben.

Alle im Folgenden gezeigten Messungen wurden bei einer Anregungsdichte von

etwa2 · 1010 Ladungstr̈agern pro cm2 durchgef̈uhrt. Die Energie des anregenden fs-

Lasers21 betrug konstant1, 675 eV, während die Energie der Photolumineszenz mit der

21Einige wenige Messungen wurden im ps-Betrieb gemacht, was jedoch keine Rolle spielt.
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Abbildung 3.7: Zeitliche Entwicklung des Photolumineszenzpolarisationsgrades PPL bei 200 K

und verschiedenen Magnetfeldern Bext. Ohne äußeres Magnetfeld zerfällt die Polarisation

langsamer als mit Magnetfeld.

Temperatur von1, 523 eV bei6 K zu 1, 428 eV bei314 K verschiebt22. Dabei nimmt

die Linienbreite des Schwerlochüberganges von etwa6, 6 meV auf etwa20 meV zu.

Bei tiefen Temperaturen wurde der Polarisationsgrad der Photolumineszenz aus der

gesamten Linie des Schwerlochüberganges bestimmt, ab100 K aufwärts aus der nie-

derenergetischen Ḧalfte. Die strahlende Lebensdauer nimmt mit der Temperatur von

500 ps bei6 K bis 9 ns zwischen200 K und 314 K zu, und ist damit lang genug, um

die Spinrelaxationszeit genau bestimmen zu können. Die Photolumineszenzlebensdau-

er ist bei hohen Temperaturen länger als die halbe Periodendauer der Streakkamera-

Sweepspannung. Daher musste vor Berechnung des Polarisationsgrades der sogenann-

te Rücklauf aus den Streakkameradaten herausgerechnet werden. Dies ist in Anhang

C.1genauer beschrieben.

Um die in (110)-Quantenfilmen erwartete (s. Abschnitt3.1.4.2) Anisotropie der

Spinrelaxation durch den Dresselhausterm experimentell nachzuweisen, muss die Re-

laxationszeit von Spins in Wachstumsrichtung und die von Spins in der Quantenfilm-

ebene gemessen werden. Eine Relaxationsanisotropie durch den Rashba-Effekt (s. Ab-

schnitt3.1.4.2) wird nicht erwartet, da die untersuchte Struktur vollkommen symme-

22Die k-Verteilung der Ladungsträger thermalisiert nach der Anregung sehr schnell durch Phononene-

mission und Streuung mit anderen Ladungsträgern.
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trisch aufgebaut ist23. Bei dem im Folgenden benutzten kanonischen Koordinatensy-

stem liegen die Inplane-Achsenx undy in Richtung der Kristallachsen[001] und[110],

jedoch ist die Zuordnung nicht bekannt.

Eine Spinpolarisation in Wachstums-, alsoz-Richtung l̈asst sich direkt durch zir-

kular polarisierte Anregung erzeugen, ebenso wie ihre zeitliche Entwicklungüber die

Photolumineszenz detektieren, wie in Kapitel2.1beschrieben. Anfitten des Polarisati-

onsgrades mit

sz(t) = s0e
−γzt (3.22)

ergibt die Spinrelaxationsrateγz = 1/τs,z , wobeis0 = sz(0). Eine solch direkte Be-

obachtung der Spinrelaxation senkrecht zur Wachstumsrichtung ist hingegen aufgrund

der optischen Auswahlregeln in der Quantenfilmebene nicht möglich: Die Kantene-

mission von Quantenfilmen ist (bei der Energie des Schwerlochexzitons) immer linear

polarisiert, unabḧangig von der elektronischen Spinpolarisation (Oestreichet al.[117],

Hägeleet al. [72], Fiederlinget al. [52], Pfalz et al. [127]). Jedoch kann die mittlere

Relaxationsrate

γxz =
γx + γz

2
=

1

τs,xz

(3.23)

detektiert werden. Dazu wird ein Magnetfeld iny-Richtung angelegt, was inz-Richtung

angeregte Spins in derxz-Ebene rotieren lässt24. Diese Spinquantenschwebungen zei-

gen sich als Oszillationen im Polarisationsgrad der Photolumineszenz, deren Amplitu-

de zeitlich mit der Spinrelaxationsrateγxz abklingt25. Der zeitliche Verlauf des Polari-

sationsgrades wird inz-Richtung detektiert und mit

sz(t) = s0e
−γxzt cos(ωLt) (3.24)

angefittet, woraus sich bei bekanntemγz nunγx = 1/τs,x über Gleichung (3.23) be-

stimmen l̈asst.

Abbildung3.7zeigt den zeitlichen Verlauf des PolarisationsgradesPPL für verschie-

dene angelegte Magnetfelder bei einer Probentemperatur von 200 K. Ohne Magnet-

feld ist der Spin der angeregten Elektronen immer inz-Richtung orientiert, wo der

D’yakonov-Perel’-Mechanismus unterdrückt ist. Anfitten des Polarisationsgrades mit

Gleichung (3.22) ergibt eine lange Spinrelaxationszeit vonτs,z = 3700 ps, vergleich-

bar mit von Ohnoet al.berichteten Zeiten [118]. Bei endlichem Magnetfeld führen die

23In Kapitel 3.2.2wird hierauf n̈aher eingegangen.
24siehe hierzu Kapitel2.2
25Gleichung (3.23) ergibt sich auch aus Gleichung (3.26).
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Abbildung 3.8: Abhängigkeit der Spinrelaxationszeit τs,xz (τs,z bei Bext=0) vom angelegten

Magnetfeld Bext bei 200 K.

Elektronenspins Spinquantenschwebungen aus, so dass sie eine Komponente in der

Quantenfilmebene haben, wo der D’yakonov-Perel’-Mechanismus für eine schnelle

Dephasierung sorgt. Aus dem oszillierenden Polarisationsgrad ergibt sich durch Anfit-

ten mit Gleichung (3.24) eine mittlere Relaxationszeit vonτs,xz = 670 ps, die f̈unfmal

schneller ist als die Relaxation inz-Richtung. Die daraus̈uber Gleichung (3.23) be-

rechnete Relaxationszeit in der Quantenfilmebene ist mitτs,x = 370 ps sogar zehnmal

schneller alsτs,z . Abbildung3.8zeigt, dass der gemessene Wert vonτs,xz von 0,075 T

bis 1 T konstant ist, also nicht vom Magnetfeld abhängt. Ein direkter Einfluss des

Magnetfeldes oder einer inhomogenen Verbreiterung der Präzessionsfrequenz auf die

Spinrelaxation ist also ausgeschlossen. Die theoretisch vorhergesagte Anisotropie der

Spinrelaxation in (110)-Quantenfilmen konnte damit erstmals experimentell bestätigt

werden.

Sp̈ater haben Moritaet al. in speziell daf̈ur designten 5 nm breitenn-In0,08Ga0,92As/

Al 0,4Ga0,6As-(110)-Quantenfilmen auf dieselbe Weise eine noch sechsmal größere An-

isotropie messen k̈onnen [109]. Diese gr̈oßere Anisotropie beruht auf einer deutlich

schnelleren Spinrelaxation inx-Richtung als in den in dieser Arbeit untersuchten 20 nm

breiten (110)-GaAs-Quantenfilmen (τMorita
s,x (150 K) = 35 ps), ẅahrend die Relaxati-

onszeit inz-Richtungähnlich lang ist (τMorita
s,z (150 K) = 2300 ps). Grund f̈ur die

schnellere Spinrelaxation inx-Richtung bei Moritaet al. ist die gr̈oßere Quantisie-
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rungsenergieEe1 in dem schmalen, tiefen Quantenfilmpotential, die einen stärkeren

D’yakonov-Perel’-Mechanismus zur Folge hat:τDP
s ∝ E−2

e1 (Bastardet al. [14]).

Inzwischen haben Coutoet al. in weiterführenden Messungen auch die Anisotropie

der Spinrelaxation durch die Anisotropie des Dresselhaus-Terms imk-Raum nachge-

wiesen, indem sie die unterschiedliche Spindynamik von Elektronen mit wohlpräpa-

riertem〈kx〉 und〈ky〉 untersucht haben [38]. Eine solche Anisotropie konnte im Rah-

men der hier vorliegenden Arbeit nicht untersucht werden, weil PL-Messungenüber

diek-Besetzung mitteln.

3.2.1. Verlangsamung der Pr äzessionsfrequenz

Die Relaxationsanisotropie in (110)-Quantenfilmen hat eine direkte Auswirkung auf

die Pr̈azessionsfrequenz des Elektronenspins: Dieübliche, linear vom Magnetfeld ab-

hängige Frequenz der SpinoszillationenωL = µBgBext/~ (Gleichung (2.3)) wird durch

die Anisotropie verlangsamt. Dies lässt sich anschaulich an der Präzession eines ein-

zelnen Spins um ein Magnetfeld iny-Richtung verstehen. Diex-Komponente des

Spins relaxiert ẅahrend der Pr̈azession in derxz-Ebene immer schneller als diez-

Komponente, diex-Komponente wird also effektiv reduziert. Präzediert der Spin aus

derz-Richtung weg in die Quantenfilmebene hinein, treibt die Reduktion derx-Kom-

ponente den Gesamtspin effektiv in diez-Richtung zur̈uck und verlangsamt somit die

Pr̈azession. Hat der Spin die Quantenfilmebene einmal durchquert, sorgt die schnelle-

re Abnahme derx-Komponente daf̈ur, dass der Spin schneller in Richtungz getrieben

wird. Da der Spin sich längere Zeit in dem Bereich aufhält, wo seine Bewegung ver-

langsamt ist als in dem Bereich, wo seine Bewegung beschleunigt ist, ergibt sich im

Mittel eine bez̈uglich derüblichen Larmorfrequenz verlangsamte Winkelgeschwindig-

keit bzw. Pr̈azessionsfrequenz.

Die Verlangsamung der Präzessionsfrequenz ergibt sich quantitativ aus der zeitli-

chen Entwicklung der Polarisationsgrade des Spins inx- undz-Richtung bei Pr̈azessi-

on um ein Magnetfeld iny-Richtung (D̈ohrmannet al. [42]):

∂

∂t

(
sx

sz

)
= −

(
γx −ωL

ωL γz

)(
sx

sz

)
. (3.25)

Hierbei sindγx undγz die im vorigen Abschnitt eingeführten relevanten Komponenten

des Spinrelaxationstensors. Im Experiment wird, wie im vorigen Abschnitt beschrie-

ben, der Polarisationsgrad inz-Richtung gemessen, für den sich folgende L̈osung er-
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Abbildung 3.9: Abhängigkeit der Präzessionsfrequenz ωa vom angelegten Magnetfeld Bext bei

200 K. In rot dargestellt ist ein Fit mit der herkömmlichen Gleichung (2.3) für die Larmorfre-

quenz, in grün ein Fit nach Gleichung (3.27), der die Spinrelaxationsanisotropie berücksichtigt.

gibt (Döhrmannet al. [42]):

sz(t) = s0

exp
(−γx+γz

2
t
)

cos ϕ
cos (ωat− ϕ) (3.26)

mit tan ϕ =
γx − γz

2ωa

und ωa =

√
ω2

L −
(γx − γz)

2

4
. (3.27)

Die Pr̈azessionsfrequenzωa wird also durch die Anisotropieγx − γz gegen̈uber der

normalen LarmorfrequenzωL verlangsamt.

Abbildung3.9zeigt die Abḧangigkeit der anisotropen Präzessionsfrequenzωa vom

MagnetfeldBext bei 200 K. Die Frequenzen wurden aus den gemessenen Polarisati-

onsgraden durch Fits mit Gleichung (3.26) bestimmt26, wobei Bext und das aus der

Messung beiBext = 0 T erhalteneγz gegeben waren undγx, g unds0 als Fitparameter

erhalten wurden. Aus dem Wert für g ergibt sichüber Gleichung (2.3) ωL, welches

zusammen mit dem Fitergebnis für γx über Gleichung (3.27) die anisotrope Oszillati-

26Zur Verbesserung der Genauigkeit wurden mehrere Fits mit verschiedenen Startwerten gemacht und

die Ergebnisse gemittelt.
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onsfrequenzωa ergibt27.

Um den Unterschied zwischen anisotroper und gewöhnlicher Pr̈azessionsfrequenz

zu verdeutlichen, sind in Abbildung3.9 die entsprechenden Fits an die Werte für ωa

gezeigt. In rot dargestellt ist der Fit mit der linearen Gleichung (2.3) mit g als Fit-

parameter, in gr̈un der Fit mit Relaxationsanisotropie nach Gleichung (3.27), wobei

g und die Differenz(γx − γz) als Fitparameter dienen. Bei FeldernB < 0, 1 T ist

ein signifikanter Einfluß der anisotropen Spinrelaxation auf die Präzessionsfrequenz

erkennbar, und der anisotrope Fit (grün) beschreibt die Daten sehr gut. Aus dem Fit

ergibt sichγx − γz = 1/380 ps−1, was gut mit dem erwarteten Wert von1/410 ps−1

übereinstimmt, der sich aus den Daten in Abbildung3.8ergibt28.

Abbildung 3.10 zeigt die Zeitabḧangigkeit der Polarisation für verschiedene Ma-

gnetfelderBext, wobei Fits mit Gleichung (3.26) in grün und mit Gleichung (3.24) in

rot dargestellt sind. Die Anfangsamplitudes0 diente hierbei als einziger Fitparameter.

Für γx wurde der Mittelwert aus den Fits mit Gleichung (3.26) an den Polarisations-

grad f̈ur Magnetfelder von 0,075 T bis 1 T verwendet. Für g wurde jeweils der Wert

verwendet, den der isotrope bzw. anisotrope Fit anωa(B) in Abbildung 3.9 ergeben

hat. Nur durch das Festlegen dieser beiden Parameter wird ermöglicht, die Funktionen

(3.26) und (3.24) darauf zu testen, ob sie die Messungen richtig beschreiben können -

vergleiche hierzu Fußnote27.

Abbildung3.10(a) verdeutlicht, dass bei Magnetfeldern, bei denen|ωL| À |γx−γz

2
|

gilt, der gemessene Polarisationsgrad sowohl mit Gleichung (3.24), als auch mit Glei-

chung (3.26) richtig beschrieben wird. Bei solch hohen Feldern ist der Einfluss der

Anisotropie der Spinrelaxation auf die Präzession des Elektronenspins vernachlässig-

bar, wie auch schon in Abbildung3.9 für große Felder zu erkennen war. Bei klei-

27Werden die Werte f̈ur ωa aus Fits mit der Funktion nach Gleichung (3.24) bestimmt,ändert sich

Abbildung 3.9 nicht wesentlich. Dies liegt daran, dass die freien Fitparameters0, γxz und ωL in

Gleichung (3.24) die zus̈atzliche Phaseϕ und die ver̈anderte Frequenzωa aus Gleichung (3.27)

kompensieren k̈onnen. Andererseits ist damit gezeigt, dass die in Abbildung3.9 dargestellten Fre-

quenzenωa unabḧangig davon sind, unter welchen Annahmen sie bestimmt werden.
28Sp̈ater hat sich herausgestellt, dass die Feldkalibrierung des verwendeten Magneten gerade bei klei-

nen Feldern ungenau ist, s. Kapitel4.4.1.2. Eine Nachkalibrierung dieser Auswertungändert le-

diglich die einzelnen Werte geringfügig, nicht aber das prinzipielle Ergebnis dieser Messung. Der

anisotrope Fit anωa(B) ergibt nach Kalibrierungγx − γz = 1/407 ps−1, was noch besser zu dem

erwarteten Wert von1/410 ps−1 passt. Die hier gezeigten Ergebnisse sind nicht nachkalibriert und

entsprechen den in Referenz [42] veröffentlichten Daten. Die Abweichung zu dem nachkalibrierten

Ergebnis ist minimal.
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Abbildung 3.10: Experimentell gemessener Polarisationsgrad (schwarz) bei 200 K und ver-

schiedenen Magnetfeldern Bext mit Fits nach Gleichung (3.26), die die Verlangsamung der

Präzessionsfrequenz ωa berücksichtigen (grün), im Vergleich mit Fits mit der Larmorfrequenz

nach Gleichung (3.24) (rot).
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nen FeldernB < 0, 1 T hingegen macht sich die Relaxationsanisotropie deutlich im

zeitlichen Verlauf des Polarisationsgrades bemerkbar, wie Abbildung3.10(b) zeigt.

Während der Fit mit Gleichung (3.24) den gemessenen Polarisationsgrad mit der ver-

langsamten Präzessionsfrequenz nicht beschreiben kann, gibt der Fit mit Gleichung

(3.26) die Messung sehr gut wieder. Bei sehr kleinen FeldernB < 0, 05 T gilt f ür die

Larmorfrequenz|ωL| < |γx−γz

2
|, so dass der Radiant in Gleichung (3.27) negativ und

die Pr̈azession sogar komplett unterdrückt wird, wie in Abbildung3.10(c) zu sehen ist.

In diesem Fall kann der sehr kleine Imaginärteil vernachl̈assigt und nur der Realteil

der Funktion zum Fitten verwendet werden.

Eine solche Unterdrückung der Spinpr̈azession konnten kurze Zeit später auch Mo-

rita et al. beobachten [109]. Bei 150 K sind in ihren 5 nm breitenn-In0,08Ga0,92As/

Al 0,4Ga0,6As-(110)-Quantenfilmen schon bei FeldernB < 1 T keine Oszillationen

mehr m̈oglich. Dort beeinflusst die Relaxationsanisotropie die Präzessionsfrequenz

nach Gleichung (3.27) schon bei solch großen Feldern, weilγMorita
x deutlich gr̈oßer

und |g|Morita etwas kleiner ist als in den in dieser Arbeit untersuchten 20 nm breiten

(110)-GaAs-Quantenfilmen.

3.2.2. Temperaturabh ängigkeit der Relaxationsanisotropie

Im Folgenden wird die Temperaturabhängigkeit der Relaxationsanisotropie betrachtet.

Abbildungen3.11und3.12zeigen die beiB = 0 T undB = 0, 6 T gemessenen Rela-

xationszeitenτs,z undτs,xz bzw. -ratenγz undγxz zwischen 6 K und 314 K, ebenso wie

die daraus berechnete Relaxationszeit bzw. -rate inx-Richtung. F̈ur alle Temperaturen

relaxiert die Spinpolarisation in der Quantenfilmebene deutlich schneller als die inz-

Richtung. Die Auftragung des Verhältnisses der Relaxationsratenγx/γz in Abbildung

3.13verdeutlicht die Temperaturabhängigkeit der Anisotropie. Bei Temperaturenüber

etwa 160 K ist sie mitγx/γz ≈ 10 beachtlich groß.

Bei tiefen Temperaturen ist für beide Relaxationsratenγx undγz der in Kapitel3.1.1

beschriebene Bir-Aronov-Pikus-Mechanismus dominierend. Dies wird durch den zeit-

lichen Verlauf des Polarisationsgrades bestätigt (Ohnoet al. [118]), der nicht einfach-

exponentiell abnimmt29, da der Verlust von L̈ochern durch optische Rekombination für

eine Schẅachung der Spinrelaxation durch den BAP-Mechanismus mit der Zeit sorgt

(Döhrmannet al. [42]). Abbildungen3.11und3.12zeigen, dass auch bei tiefen Tem-

29Die Spinrelaxationszeitenτs,z für tiefe Temperaturen wurden durch den bestmöglichen exponentiel-

len Fit an den Polarisationsgrad zwischen 0 ns und 1,8 ns bestimmt.
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Abbildung 3.11: Abhängigkeit der Spinrelaxationszeit τs von der Temperatur T . Mit einem

äußeren Magnetfeld von 0,6 T wird τs,xz bestimmt, ohne äußeres Magnetfeld τs,z und daraus

die Relaxationszeit in der Quantenfilmebene τs,x berechnet.

peraturen Elektronenspins inz-Richtung etwas langsamer relaxieren als inx-Richtung.

Für geẅohnlich dominiert die langreichweitige Austauschwechselwirkung die exzito-

nische Spinrelaxation in Quantenfilmen, und das für die Relaxation verantwortliche

effektive Magnetfeld liegt in der Quantenfilmebene (Maialleet al. [100]). Damit lässt

sich das experimentelle Ergebnis der schnelleren Spinrelaxation in der Ebene nicht

erklären. Die beobachtete leichte Anisotropie ließe sich jedoch unter der Annahme er-

klären, dass die kurzreichweitige Austauschwechselwirkung hier dominiert. Diese hat

laut Blackwoodet al. ein effektives Magnetfeld zur Folge, das inz-Richtung sẗarker

ist als in der Quantenfilmebene [22], so dass also Spins in der Ebene schneller depha-

sieren.

Mit zunehmender Temperatur steigt die Relaxationszeit in beiden Richtungen zu-

nächst an, weil sich der Elektron-Loch-Überlapp durch thermische Ionisierung von

Exzitonen verringert, so dass der BAP-Mechanismus geschwächt wird. In der Quan-

tenfilmebene beginnt jedoch schon ab ca. 60 K der D’yakonov-Perel’-Mechanismus zu

dominieren und f̈ur wieder abnehmende Relaxationszeitenτs,x zu sorgen. Bei Raum-

temperatur betr̈agt τs,x nur noch etwa 200 ps. Inz-Richtung nimmt die Relaxations-

zeit bis auf beinahe 7 ns bei etwa 120 K wie erwartet zu, weil der Bir-Aronov-Pikus-

Mechanismus mit steigender Temperatur schwächer wird. Ohnoet al.haben in 7,5 nm
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Abbildung 3.12: Abhängigkeit der für verschiedene Richtungen gemessenen Spinrelaxations-

rate γ von der Temperatur T als Inverses der in Abbildung 3.11 gezeigten Relaxationszeiten.

Abbildung 3.13: Verhältnis der Spinrelaxationsraten γx von Spins in der Quantenfilmebene

und γz von Spins in Wachstumsrichtung in Abhängigkeit von der Temperatur T .
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breiten, undotierten (110)-GaAs/Al0,4Ga0,6As-Quantenfilmen ebenfalls einen Anstieg

der Spinrelaxationszeitτs,z mit der Temperatur beobachtet, sogar bis zu Temperatu-

ren von 300 K [118]. Dabei sind dieτs,z insgesamt k̈urzer als hier, weil der BAP-

Mechanismus in undotierten und dünneren Quantenfilmen stärker ist.

Überraschend bei den in Abbildung3.11 dargestellten Relaxationszeiten ist eine

bei Temperaturen̈uber 120 K erfolgende Abnahme vonτs,z . Bei Raumtemperatur be-

trägt die Relaxationszeit nur noch etwa 1,5 ns. Dieses Ergebnis lässt sich mit keinem

der bekannten Spinrelaxationsmechanismen erklären. Der Einfluss des Bir-Aronov-

Pikus-Mechanismus schwindet mit steigender Temperatur, wie soeben beschrieben.

Es ist auszuschließen, dass er bei noch höheren Temperaturen wieder stärker wird. Die

Hyperfeinwechselwirkung nimmt mit steigender Temperatur ab, kommt also als Er-

klärung der beobachteten Temperaturabhängigkeit nicht in Frage. Im Folgenden wer-

den die Elliott-Yafet- und die D’yakonov-Perel’-Relaxation diesbezüglich genauer be-

trachtet.

Der Elliott-Yafet-Mechanismus ist nur in Materialien mit deutlich kleinerer Band-

lücke relevant. In Volumen-GaAs ist durch den Elliott-Yafet-Mechanismus eine Rela-

xationszeit vonτs ≈ 4 ns bei 300 K zu erwarten (Kikkawaet al. [88]). Tackeuchiet al.

scḧatzen die EY-Relaxationsrate in Quantenfilmen ab als [150]:

1

τEY
s

≈ 8

9

(
∆0

E0 + ∆0

)2 (
1− m∗

m0

)2
Ee1kBT

E2
0

1

τ ∗p
, (3.28)

wobeiE0 die temperaturabḧangige Bandl̈ucke bezeichnet,∆0 den energetischen Ab-

stand des Splitoffbandes von der Bandkante,m∗ die effektive Elektronenmasse,m0

die freie Elektronenmasse,Ee1 die Quantisierungsenergie,kB die Boltzmannkonstan-

te,T die Temperatur undτ ∗p die Impulsstreuzeit. Mit den in AnhangB.1 angegebenen

Parametern ergibt Gleichung (3.28) für 20 nm dicke GaAs-Quantenfilme mit einer

Impulsstreuzeit von 50 fs eine Relaxationszeit von fast 13 ns bei Raumtemperatur.

Die gemessene Relaxationszeit vonτs,z ≈ 1, 5 ns bei Raumtemperatur ist also zu

kurz, um mit Elliott-Yafet-Spinrelaxation erklärt zu werden. Außerdem haben Ohno

et al. in dünneren Quantenfilmen keine Abnahme der Relaxationszeit bei hohen Tem-

peraturen beobachtet, also ganz offensichtlich keine EY-Spinrelaxation. Da die EY-

Spinrelaxationszeit umgekehrt proportional zur Quantisierungsenergie ist, sollte der

EY-Mechanismus in dickeren Quantenfilmen - wie den in dieser Arbeit untersuchten -

noch schẅacher sein.

Der D’yakonov-Perel’-Mechanismus durch BIA ist für Spins in [110]-Richtung un-
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terdr̈uckt, wie in Abschnitt3.1.4.2beschrieben. Dies gilt auch für höhere Subb̈ander,

die mit steigender Temperatur zunehmend besetzt werden (Döhrmannet al. [42]).

Auch D’yakonov-Perel’-Relaxation aufgrund von SIA, also der Rashba-Effekt, ist im

vorliegenden Fall auszuschließen: Zum einen ist die untersuchte Probe wie in Kapitel

2.4 gezeigt vollsẗandig symmetrisch aufgebaut, und eine von Claas Bierwisch durch-

geführte Simulation der Bandstruktur mit einem Schrödinger-Poisson-Solver30 hat er-

geben, dass die elektrischen Felder immer deutlich unter 200 V cm−1 liegen. F̈ur eine

Erklärung der gemessenen Spinrelaxationszeiten durch den Rashba-Effekt wären hin-

gegen laut einer Abschätzung von Daniel Ḧagele Felder im Bereich von 10 kV cm−1

notwendig. Diese Angabe ist konsistent mit Experimenten von Karimovet al., die in

(110)-Quantenfilmen erst bei Feldstärken gr̈oßer als 20 kV cm−1 einen Einfluss des

von ihnen angelegten elektrischen Feldes auf die Spinrelaxationszeit beobachtet haben

[87].

Zum anderen konnte auch experimentell ausgeschlossen werden, dass der Rashba-

Effekt für die beobachtete Abnahme vonτs,z bei hohen Temperaturen verantwortlich

ist. Wie in Abschnitt3.1.4.2beschrieben, f̈uhrt das simultane Auftreten von Rashba-

und Dresselhausspinaufspaltung in (110)-Quantenfilmen zu einem Spinrelaxations-

tensor. Daniel Ḧagele hat die Spindynamik im verkippten Magnetfeld mit diesem

Relaxationstensor für Anregung und Detektion inz-Richtung numerisch berechnet.

Demnach ergeben sich unterschiedliche Spindynamiken für die Magnetfeldrichtungen

Bext = (Bx, 0, Bz) undBext = (Bx, 0,−Bz), wenn ein Rashba-Term vorhanden ist.

Für die MagnetfeldrichtungenBext = (0, By, Bz) undBext = (0, By,−Bz) ist hinge-

gen keine Anisotropie in der Spindynamik zu erwarten31. Diese Messungen wurden bei

einem geeigneten Winkel des Magnetfeldes von70◦ zur Quantenfilmebene zur Kon-

trolle durchgef̈uhrt. Dazu wurde die in Abbildung4.3dargestellte Geometrie verwen-

det, in der die Verkippung des externen Magnetfeldes durch Drehen des Probenstabes

erreicht wurde. Da f̈ur die vermessene Probe die Zuordnung vonx- undy-Achse nicht

bekannt ist, wurden die Messungen nach Drehen der Probe auf dem Probenhalter um

90◦ wiederholt. F̈ur beide Probenorientierungen hat sich eine bei beiden Feldorientie-

30
”
1D Poisson“ von G.Snider, www.nd.edu/∼gsnider.

31Im Übrigen ergeben die Berechnungen mit Rashba-Term auch gleiche Spindynamiken für Bext =
(Bx, 0, 0) undBext = (0, By, 0). Dies ist f̈ur den FallαBIA = 0 und den FallαSIA = 0 aus Glei-

chungen (3.20) und (3.21) anschaulich klar: Dann sind die Relaxationszeiten in der Ebene gleich, so

dass eine Präzession in jeder dazu senkrechten Ebene immer denselben Schnitt durch das Ellipsoid

ergibt.
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rungen jeweils identische Spindynamik gezeigt. Damit konnte also auch experimentell

nachgewiesen werden, dass in der untersuchten Probe kein nennenswerter Rashba-

Beitrag vorhanden ist, der für die beobachteten Relaxationszeiten verantwortlich sein

könnte.

Die beobachtetëuberraschende Abnahme der Relaxationszeitenτs,z mit steigender

Temperatur l̈asst sich also mit keinem der oben beschriebenen bekannten Spinrelaxati-

onsmechanismen erklären. Jedoch liefert ein neuer Spinrelaxationsmechanismus eine

mögliche Erkl̈arung: die Intersubband-Relaxation.

3.3. Intersubband-Spinrelaxationsmechanismus

Der Intersubband-Spinrelaxationsmechanismus (im Folgenden kurz ISR genannt) be-

zieht sich auf die Spinrelaxation durch Spinflips bei Streuung zwischen den Subbändern

eines Quantenfilmes. ISR beruht auf dem Zusammenspiel von Spin-Bahn-Kopplung

mit Intersubband-Streuung und wurde erstmalig von Daniel Hägele vorgeschlagen

(Döhrmannet al. [42], Hägeleet al. [71]).

Gäbe es keine Spin-Bahn-Kopplung, wäre eine Streuung zwischen zwei Subbändern

zwingend spinerhaltend. Das heißt, einÜbergang wie|ψ(0)
ki,1,↑〉 → |ψ(0)

kf ,2,↓〉 wäre verbo-

ten, weil weder Phononen noch Elektronen einen Spinflip während eines Streuvorgan-

ges vermitteln k̈onnen. Hierbei bezeichnenki bzw.kf die Elektronen-Wellenvektoren

in der Quantenfilmebene32 vor bzw. nach dem Stoß. Der zweite Index beschreibt die

Nummer des Subbandes, auf das sich die Elektronenwellenfunktion bezieht, und der

dritte Index den Elektronenspinzustand inz-Richtung. Unter Einfluss von Spinbahn-

kopplung mischen die Zustände der einzelnen Subbänder untereinander, so dass sie

Beiträge mit verschiedenen Spins enthalten. Dadurch werden Spinflips bei Streuung

zwischen den Subbändern schwach erlaubt, wie in Abbildung3.14veranschaulicht ist.

Die mit steigender Temperatur zunehmende Besetzung höherer Subb̈ander und ḧaufi-

gere Streuung sorgt für schnellere Spinrelaxation.

3.3.1. Absch ätzung der Intersubband-Spinrelaxationsrate

Der ISR-Mechanismus wird im Folgenden abgeschätzt. Dazu wird der Dresselhaus-

term als Sẗoroperator neben der
”
ungesẗorten“ Bandstruktur ohne Spinaufspaltung be-

32Oft werden die Elektronen-Wellenvektoren in der Quantenfilmebene mitk‖ bezeichnet. In dieser

Arbeit wird auf das‖-Symbol verzichtet.
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Stre
uung

LB

Abbildung 3.14: Schematische Darstellung des Intersubband-Spinrelaxationsmechanismus im

Quantenfilm: Der Wellenfunktion des Elektrons (rot) im Leitungsband sind aufgrund der Spin-

bahnkopplung (grün) Anteile mit umgekehrtem Spin aus anderen Subbändern beigemischt.

Bei Streuung kann dies zu einem Spinflip führen.

trachtet und diëUberg̈ange in erster Ordnung Störungstheorie berechnet. Im Folgen-

den werden nur die beiden unteren Subbänder ber̈ucksichtigt und mit den Indizesν und

µ bezeichnet. Diese Annahme ist dadurch gerechtfertigt, dass sich in den vermessenen

20 nm breiten Quantenfilmen bei 300 K etwa 75 % der Elektronen im ersten, 22 % im

zweiten und nur 3 % in den höheren Subb̈andern befinden33. In erster Ordnung zeit-

unabḧangiger Sẗorungstheorie ohne Entartung gilt dann für die Wellenfunktionen der

beiden Subb̈ander:

|ψν〉 = |ψ(0)
ν 〉+ ενµ|ψ(0)

µ 〉 mit ν, µ = 1, 2 undν 6= µ, wobei

ενµ =
〈ψ(0)

µ |H3D,(110)
Dressel |ψ(0)

ν 〉
E

(0)
ν − E

(0)
µ

. (3.29)

E
(0)
ν und |ψ(0)

ν 〉 sind die Eigenwerte und Eigenvektoren des ungestörten Hamiltonope-

rators. Bei Ber̈ucksichtigung des Spins ergeben sich hiermit für jedes Subband zwei

33Die Abscḧatzung zur Besetzung der einzelnen Subbänder geht von der gesamten Ladungsträger-

dichte (Dotierdichte und Anregungsdichte), den SubbandenergienEν (Subbandnummerν), der 2-

D-ZustandsdichteD(E) und der Fermiverteilungf(E) aus. Gleichsetzen der gesamten Ladungs-

trägerdichte mit der Summe der Integrale
∫∞

Eν
dE D(E)f(E) der einzelnen Subbänder ergibt die

Fermienergie. Damit werden dann die einzelnen Integrale berechnet, um die Besetzung des jeweili-

gen Subbandes zu erhalten.
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mögliche Wellenfunktionen, die nach Gleichung (3.29) lauten:

|ψ1〉 =

{
|k, 1, ↑〉+ εk12↑↓|k, 2, ↓〉 oder

|k, 1, ↓〉+ εk12↓↑|k, 2, ↑〉

|ψ2〉 =

{
|k, 2, ↑〉+ εk21↑↓|k, 1, ↓〉 oder

|k, 2, ↓〉+ εk21↓↑|k, 1, ↑〉 .
(3.30)

In die Notation|ψ(0)
k,ν,s〉 + εkνµsb|ψ(0)

kµb〉 = |k, ν, s〉 + εkνµsb|k, µ, b〉 gehen nun noch

der Wellenvektork und der Spin inz−Richtung mit den Bezeichnungen s und b für

↑ und↓ ein. Der urspr̈unglichen Wellenfunktion wird also ein kleiner Anteil aus dem

jeweils anderen Subband mit umgekehrtem Spin beigemischt. Da diese Beimischung

nur sehr klein ist, l̈asst sich der Mischzustand noch wie der Eigenzustand als Spinup-

oder Spindownzustand bezeichnen.

Die Koeffizientenε berechnen sich nach Gleichung (3.29) in erster Ordnung Störungs-

theorie zu (s. AnhangA.1)

εkνµsb =
〈k, µ, b|H3D,(110)

Dressel |k, ν, s〉
ESB

mit ν, µ = 1, 2, ν 6= µ unds, b =↑, ↓

=
Γ

2ESB

{
4kxky〈µ|kz|ν〉〈b|σx|s〉+ (3.31)

+
[
(−k2

y − 2k2
x)〈µ|kz|ν〉+ 〈µ|k3

z |ν〉
] 〈b|σy|s〉

}
,

wobeiH3D,(110)
Dressel aus Gleichung (3.10) verwendet wurde.ESB bezeichnet den energe-

tischen Abstand zwischen den beiden Subbändern34. Die einzelnen Beitr̈age zu Glei-

chung (3.31) werden im Folgenden berechnet.

Die Matrixelemente der Pauli-Spinmatrizen werden in AnhangA.2 berechnet und

ergeben:

〈↓ |σx| ↑〉 = 1 〈↑ |σx| ↓〉 = 1

〈↓ |σy| ↑〉 = i 〈↑ |σy| ↓〉 = −i . (3.32)

Für jeweils gleiche Spinss = b ergeben die in Gleichung (3.31) ben̈otigten Matrix-

elemente Null. Dies erklärt den obigen Ansatz nach Gleichung (3.30) für die Wel-

lenfunktionen, in dem immer nur der umgekehrte Spin im jeweils anderen Subband

beigemischt werden kann.
34Hier und im Folgenden wird der Unterschied der Subbandenergien mit und ohne Spinaufspaltung

vernachl̈assigt.
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Die Nebendiagonalelemente〈µ|kn
z |ν〉 werden in AnhangA.3 für einen Quantentopf

der Breited mit unendlichen Barrieren berechnet zu

〈µ|kn
z |ν〉 =

(
−iνπ

d

)n
1

π

(
(−1)ν+µ − 1

ν + µ
− (−1)ν−µ − 1

ν − µ

)
<(in+1). (3.33)

Für die Betragsquadrate der Koeffizientenε ergibt sich hieraus die im Folgenden

ben̈otigte Beziehung:

|εk12↑↓|2 = |εk12↓↑|2 =: |εk12|2

|εk21↑↓|2 = |εk21↓↑|2 =: |εk21|2 (3.34)

Aus den Wellenfunktionen (3.30) lassen sich vier m̈ogliche Intersubband̈uberg̈ange

mit Spinflip konstruieren – zwei vom ersten ins zweite und zwei vom zweiten ins

erste Subband. Die folgendenÜberlegungen zielen auf eine Abschätzung der gesamten

Spinfliprate. Dazu wird zun̈achst jedoch nur der̈Ubergang|ki, 1, ↑〉+ εki12↑↓|ki, 2, ↓ 〉
→ |kf , 2, ↓〉+ εkf21↓↑|kf , 1, ↑〉 betrachtet, also der̈Ubergang eines einzelnen Elektrons

von

|ψi〉 = |ki, 1, ↑〉+ εki12↑↓|ki, 2, ↓〉
nach |ψf〉 = |kf , 2, ↓〉+ εkf21↓↑|kf , 1, ↑〉 . (3.35)

Die Spinfliprate wird durch Fermis Goldene Regel beschrieben, wobeiA eine spin-

erhaltende Wechselwirkung beschreibt, wie z. B. Streuung mit anderen Elektronen

oder Phononen:

γS =
2π

~
|〈ψf |A|ψi〉|2δ(Ei − Ef) . (3.36)

Die SpinfliprateγS ergibt sich also als die Rate, mit der die Wahrscheinlichkeit anwächst,

den geflippten Endzustand besetzt vorzufinden. Für den betrachteten̈Ubergang (3.35)

ergibt Gleichung (3.36) (siehe AnhangA.4) :

γS(k, 1, 2, ↑, ↓) =
2π

~
| ε∗kf21↓↑〈kf , 1, ↑ |A|ki, 1, ↑〉+εki12↑↓〈kf , 2, ↓ |A|ki, 2, ↓〉|2δ(Ei−Ef) .

(3.37)

Die vorkommenden Matrixelemente zeigen, dass zur Intersubband-Spinflip-Streuung

nur Wechselwirkungen beitragen, die Elektronen innerhalb desselben Subbandes kop-

peln. In Abschnitt3.3.2.3wird hierauf im Vergleich mitIntrasubbandstreuung näher

eingegangen.
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Um die Spinrelaxationsrate durch den betrachteten Intersubbandübergang̈uber Glei-

chung (3.37) abzuscḧatzen, l̈asst sich ausnutzen, dass die Ausdrücke〈kf , 1, ↑ |A|ki, 1, ↑〉
und〈kf , 2, ↓ |A|ki, 2, ↓〉 auch in der herk̈ommlichen, spinerhaltenden Impulsstreuung

im Band auftauchen:

γp(k, 1) =
2π

~
|〈kf , 1, ↑ |A|ki, 1, ↑〉|2δ(Ei − Ef)

=
2π

~
|〈kf , 1, ↓ |A|ki, 1, ↓〉|2δ(Ei − Ef)

γp(k, 2) =
2π

~
|〈kf , 2, ↑ |A|ki, 2, ↑〉|2δ(Ei − Ef)

=
2π

~
|〈kf , 2, ↓ |A|ki, 2, ↓〉|2δ(Ei − Ef) .

(3.38)

Die Impulsstreurateγp = 1/τ ∗p wird im Folgenden als in beiden Subbändern gleich

und konstant angenommen:γp(k, 1) = γp(k, 2) = γp. Damit lässt sich Gleichung

(3.37) nähern zu:

γS(k, 1, 2, ↑, ↓) =
(|εki12↑↓|2 + |εkf21↓↑|2

)
γp e−ESB/(kBT ) . (3.39)

Als erste Abscḧatzung ist es sinnvoll, die Betragsquadrate der Koeffizientenε aus

Gleichung (3.37) inkohärent zu addieren. Der Boltzmannfaktor berücksichtigt, dass

bei dem betrachteten̈Ubergang im Vergleich zur Impulsstreuung im Band zusätzliche

Energie ben̈otigt wird, um das Elektron vom ersten ins zweite Subband zu heben.

Der Ausdruck (3.39) beschreibt also die Wahrscheinlichkeit, dass ein einzelnes Elek-

tron bei Streuung vom ersten ins zweite Subband seinen Spin von↑ nach↓ ändert. Um

eine Abscḧatzung f̈ur die gesamte Spinfliprate bei Intersubbandstreuung zu erhalten,

müssen auch diëubrigen drei m̈oglichenÜberg̈ange ber̈ucksichtigt werden.

Für denÜbergang eines Elektrons vom ersten ins zweite Subband mit Spinflip von

↓ nach↑ gelten die Wellenfunktionen

|ψi〉 = |ki, 1, ↓〉+ εki12↓↑|ki, 2, ↑〉
|ψf〉 = |kf , 2, ↑〉+ εkf21↑↓|kf , 1, ↓〉 . (3.40)

Völlig analog zur obigen̈Uberlegung ergibt sich daraus eine Spinfliprate von

γS(k, 1, 2, ↓, ↑) =
(|εki12↓↑|2 + |εkf21↑↓|2

)
γp e−ESB/(kBT ) . (3.41)
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Wegen Gleichung (3.34) sind die beiden Raten identisch:

γS(k, 1, 2, ↑, ↓) = γS(k, 1, 2, ↓, ↑) =: γS(k, νi = 1) (3.42)

mit γS(k, 1) =
(|εki12|2 + |εkf21|2

)
γp e−ESB/(kBT ) .

Bei Übergang vom zweiten ins erste Subband mit Spinflip von↑ nach↓ gelten die

Wellenfunktionen

|ψi〉 = |ki, 2, ↑〉+ εki21↑↓|ki, 1, ↓〉
|ψf〉 = |kf , 1, ↓〉+ εkf12↓↑|kf , 2, ↑〉 . (3.43)

Die Spinfliprate bei diesem̈Ubergang ergibt sich zu

γS(k, 2, 1, ↑, ↓) =
(|εki21↑↓|2 + |εkf12↓↑|2

)
γp . (3.44)

Hier tritt der Boltzmannfaktor aus Gleichung (3.39) und (3.41) nicht auf, da der̈Uber-

gang des Elektrons ins untere Subband keine Energie benötigt, sondern sogar freigibt.

Ansonsten verl̈auft die Herleitung wieder analog.

Die Wellenfunktionen

|ψi〉 = |ki, 2, ↓〉+ εki21↓↑|ki, 1, ↑〉
|ψf〉 = |kf , 1, ↑〉+ εkf12↑↓|kf , 2, ↓〉 (3.45)

beschreiben schließlich den letztmöglichenÜbergang, n̈amlich vom zweiten ins erste

Subband mit Spinflip von↓ nach↑. Mit ihnen ergibt sich aus Fermis Goldener Regel

wieder analog eine Spinfliprate von

γS(k, 2, 1, ↓, ↑) =
(|εki21↓↑|2 + |εkf12↑↓|2

)
γp . (3.46)

Wegen Gleichung (3.34) ist diese wieder identisch zur Rate bei umgekehrtem Spinflip:

γS(k, 2, 1, ↑, ↓) = γS(k, 2, 1, ↓, ↑) =: γS(k, νi = 2)

mit γS(k, 2) =
(|εki21|2 + |εkf12|2

)
γp . (3.47)

Um nun aus der Summe der Raten der vier möglichenÜberg̈ange eines Elektrons

die mittlere Spinflip-Streurate aller Elektronen zu erhalten, muss die thermische Be-

setzung derk-Werte mitk = (kx, ky) der Elektronen berücksichtigt werden:

γISR =
2 ·∑2

νi=1

∫∞
−∞ dkx

∫∞
−∞ dky γS(k, νi) exp

(
−EElektron(k,νi)

kBT

)

2 ·∑2
νi=1

∫∞
−∞ dkx

∫∞
−∞ dky exp

(
−EElektron(k,νi)

kBT

) . (3.48)
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Abbildung 3.15: Abschätzung der Intersubband-Relaxationsrate nach Gleichung (3.50) (Linie)

im Vergleich mit den experimentellen Relaxationsraten γz (Punkte) in Abhängigkeit von der

Temperatur T .

In dieser Notation ergeben sich die Faktoren 2 in Zähler und Nenner durch Ausnutzen

der Gleichungen (3.42) und (3.47): Da jeweils zwei der vier m̈oglichenÜberg̈ange

dieselben Spinflipraten haben, kann hier einfachüber die Subbandnummer des Aus-

gangszustandesνi integriert und anschließend mit 2 multipliziert werden. Die Energie

der ElektronenEElektron, die bei der thermischen Mittelung eingeht, setzt sich aus der

kinetischen Energie und der Subbandenergie zusammen:

EElektron(k, νi = 1) =
~2(k2

x + k2
y)

2m∗

EElektron(k, νi = 2) =
~2(k2

x + k2
y)

2m∗ + ESB . (3.49)

Des Weiteren ist zu beachten, dass wegen der Integrationüberk nun nicht mehr zwi-

schen|εkiνµ|2 und |εkfνµ|2 unterschieden werden muss. Damit ergibt sich für die ISR-

Streurate letztendlich:

γISR =
2
∫∞
−∞ dkx

∫∞
−∞ dky (|εk12|2 + |εk21|2) γp exp

(
−ESB

kBT

)
exp

(
−~2(k2

x+k2
y)

2m∗
1

kBT

)
(
1 + exp

(
−ESB

kBT

)) ∫∞
−∞ dkx

∫∞
−∞ dky exp

(
−~2(k2

x+k2
y)

2m∗
1

kBT

) .

(3.50)

Die SpinrelaxationsrateγISR ist also proportional zur Impulsstreurateγp = 1/τ ∗p
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Abbildung 3.16: Vergleich der experimentellen Relaxationsraten γx und γz (Punkte) mit der

Abschätzung der Intersubband-Relaxationsrate nach Gleichung (3.50) (rote Linie) und der

D’yakonov-Perel’-Relaxationsrate nach Gleichung (3.7) (grüne Linie).

und nimmt mit steigender Temperatur zu, wie eine numerische Berechnung verdeut-

licht. Das dazu verwendete Maple-Programm ist in AnhangA.5 gezeigt. Die Koeffi-

zientenεkνµ werden dabeïuber Gleichung (3.31) berechnet. Der Abstand der beiden

Subb̈ander der untersuchten Probe beträgt35 ESB = 31 meV, und f̈ur die Impulsstreu-

zeit wird temperaturunabhängigτ ∗p = 50 fs angenommen36. Für Γ wird ein Wert von

24 eV Å3 verwendet37. Abbildung 3.15 zeigt, dass die so berechnete Relaxationsra-

te γISR in Abhängigkeit von der Temperatur die Messergebnisse richtig beschreibt.

Abbildung3.16zeigt zum Vergleich die nach Gleichung (3.7) mit denselben Parame-

tern abgescḧatzte D’yakonov-Perel’-Relaxationsrate. Die Herleitung und das Maple-

Programm f̈ur diese Abscḧatzung finden sich in AnhangA.6. Auch diese einfache

Abscḧatzung beschreibt die Temperaturabhängigkeit der gemessenen Relaxationsrate

richtig. Somit ist besẗatigt, dass die verwendeten Werte der Parameter realistisch sind.

35Rechnung von Roland Winkler für einen 20 nm dicken (110)-orientierten GaAs/Al0,33Ga0,67As-

Quantenfilm bei 0 K. Der Subbandabstand sollte sich nicht wesentlich mit der Temperaturändern.
36Dieser Wert liegt im typischen Bereich für Elektronen-Impulsstreuzeiten (Leeet al. [95])
37Dieser Wert liegt zwischen einem experimentell bestimmten Wert vonΓ = 26, 1 eV Å3 (Dresselhaus

et al. [44]) und demüblichen theoretischenk · p-Wert für GaAs vonΓ = 19, 55 eV Å3 (Wink-

ler [160]). Der Wert vonΓ = 24 eV Å3 ergibt sich zusammen mitτ∗p als Anpassparameter bei

gleichzeitiger Anpassung der DP- und ISR-Abschätzung an die Messwerte.
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Abbildung 3.17: Abschätzung der ISR-Spinrelaxationszeit τs in (110)-GaAs/Al0,33Ga0,67As-

Quantenfilmen bei 300 K in Abhängigkeit von der Quantenfilmdicke dQW nach Gleichung

(3.50).

Die trotz der eingehenden Näherungen gutëUbereinstimmung der ISR-Abschätzung

(3.50) mit dem Experiment spricht dafür, dass der im Rahmen dieser Messungen erst-

mals betrachtete Intersubband-Spinrelaxationsmechanismus in (110)-Quantenfilmen

eine entscheidende Rolle spielt.

3.3.2. Diskussion des ISR-Mechanismus

3.3.2.1. ISR in Abh ängigkeit von der Quantenfilmdicke

Der ISR-Mechanismus lässt eine Zunahme der Spinrelaxationszeit mit steigender Quan-

tisierungsenergie erwarten, da in dünneren Quantenfilmen die Subbandabstände gr̈oßer

sind, was die Besetzung der höheren Subb̈ander und die Streuung zwischen ihnen

verringert. Abbildung3.17zeigt eine Abscḧatzung der ISR-Relaxationszeit, die nach

Gleichung (3.50) mit dem Programm in AnhangA.5 in Abhängigkeit von der Quan-

tenfilmdicke berechnet wurde38. In dünneren Quantenfilmen als etwa 5 nm kann der

ISR nicht auftreten, da nur noch ein Subband vorhanden ist.

38Hierfür wurde wiederΓ=24 eV Å3 und τ∗p = 50 fs angenommen. F̈ur die Subbandabstände in

Abhängigkeit von der Quantenfilmdicke wurden 0 K-Werte für (110)-GaAs/Al0,33Ga0,67As-Quan-

tenfilme verwendet (Rechnung von Roland Winkler).
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Ohnoet al. haben bei ihrer Messung der Temperaturabhängigkeit der Spinrelaxati-

onszeit keinen Einfluss des ISR-Mechanismus sehen können [118]. Grund daf̈ur ist,

dass die von Ohno untersuchten Quantenfilme nur 7,5 nm dick sind, der ISR also

schwach ist, und die Probe ausserdem undotiert ist, so dass der BAP-Mechanismus do-

miniert. Inn-dotierten Proben hingegen haben Ohnoet al.bei Raumtemperatur einen

Anstieg der Spinrelaxationszeitτs mit steigender Elektronenmobilität µ beobachtet,

was im Rahmen des ISR-Mechanismus zu verstehen ist39.

3.3.2.2. Vergleich zwischen ISR- und EY-Mechanismus

Der Intersubband-Relaxationsmechanismus ist dem Elliott-Yafet-Mechanismus for-

mal sehr̈ahnlich. Jedoch beruht der ISR-Mechanismus auf dem Dresselhausterm, der

EY-Mechanismus hingegen auf gitterioneninduzierter Spinbahnkopplung. Direkte Fol-

ge daraus ist, dass der ISR-Mechanismus nur in nichtinversionssymmetrischen Quan-

tenfilmen auftritt, ẅahrend der EY-Mechanismus auch in inversionssymmetrischen Vo-

lumenmaterialien und Quantenfilmen vorkommen kann. Beim EY-Mechanismus führt

die Beimischung von Valenzbandzuständen mit umgekehrtem Spin zur Spinrelaxation,

beim ISR-Mechanismus die Beimischung von Zuständen anderer Subbänder innerhalb

des Leitungsbandes. Der EY-Mechanismus beinhaltet keineÜberg̈ange der Elektronen

zwischen verschiedenen Subbändern in Quantenfilmen, sondern bezieht sich nur auf

Streuung im untersten Leitungsband.

3.3.2.3. Intrasubbandstreuung

Die bisher betrachteteIntersubbandstreuung mit Spinflip unterscheidet sich von der

ebenfalls m̈oglichenIntrasubbandstreuung mit Spinflip. Letztere findet innerhalb des-

selben Subbandes statt, bezeichnet alsoÜberg̈ange der Art

|ki, ν, s〉+ εkiνµsb|ki, µ, b〉 → |kf , ν, b〉+ εkfνµbs|kf , µ, s〉 (3.51)

für ν, µ = 1, 2 unds, b =↑, ↓ mit ν 6= µ , s 6= b .

Hierbei sind wieder vier verschiedeneÜberg̈ange m̈oglich. F̈ur denÜbergang von

|ψi〉 = |ki, 1, ↑〉+ εki12↑↓|ki, 2, ↓〉 nach

|ψf〉 = |kf , 1, ↓〉+ εkf12↓↑|kf , 2, ↑〉 (3.52)

39Für den ISR-Mechanismus giltτs ∝ τ∗p . Wenn die Impulsstreuzeitτ∗p sich ungef̈ahr wie die Trans-

portstreuzeitτp verḧalt (Vergleiche Fußnote10), dann folgt ausτp ∝ µ (D’yakonovet al. [45]) ein

Anstieg der Relaxationszeitτs mit der Beweglichkeitµ.
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beispielsweise ergibt sich aus Fermis Goldener Regel (3.36) eine Spinfliprate von:

γS(k, 1, 1, ↑, ↓) =
2π

~
| ε∗kf12↓↑〈kf , 2, ↑ |A|ki, 1, ↑〉+εki12↑↓〈kf , 1, ↓ |A|ki, 2, ↓〉|2δ(Ei−Ef) .

(3.53)

In diesem Ausdruck zeigt sich, dass die WechselwirkungA im Fall von Intrasub-

bandstreuung Elektronen in verschiedenen Subbändern koppelt, ẅahrend Gleichung

(3.37) gezeigt hatte, dass beiIntersubbandstreuung Elektronen im gleichen Subband

koppeln. Dadurcḧuberwiegt die Intersubband-Spinrelaxation die Intrasubband-Spin-

relaxation, wie im Folgenden durch Betrachten der paritätsabḧangigen Kopplung von

Zusẗanden bei den verschiedenen möglichen Streupartnern begründet wird. Bei Streu-

ung mit anderen Elektronen ist die Coulombkopplung am stärksten f̈ur Zusẗande glei-

cher Pariẗat. F̈ur den inplane Wellenvektork = 0 ist dies eine strenge Auswahlregel,

für endlichen Wellenvektor koppeln aber auch Zustände umgekehrter Parität schwach

(Winkler [159]). Mit anderen Worten bedeutet dies also, dass Elektronen im selben

Subband sẗarker aneinander koppeln als Elektronen in verschiedenen Subbändern. Bei

Streuung mit LO-Phononen sind bei Berücksichtigung von Energie- und Impulserhal-

tung sowohl pariẗatserhaltende als auch paritätswechselndëUberg̈ange m̈oglich. Da

sich bei Vernachl̈assigung von Impulserhaltung aber hauptsächlich pariẗatserhaltende

Überg̈ange ergeben, liegt nahe, dass auch hierbei die Kopplung von Elektronen im sel-

ben Subband̈uberwiegt (Winkler [159]). Für Streuung an akustischen Phononen gilt

dieselbe Argumentation40. Alle Streuprozesse sind also effizienter für Zusẗande glei-

cher Pariẗat, d.h. f̈ur Kopplung der Elektronen im selben Subband. Da dies bei Inter-

subband-Spinrelaxation der Fall ist,überwiegt diese die Intrasubband-Spinrelaxation,

so dass letztere hier nicht weiter betrachtet wird.

3.4. Anwendung von (110)-Quantenfilmen in

Spin-VCSELn

Oberfl̈achenemittierende Halbleiterlaser, sogenannte VCSEL41, sind monolithisch her-

gestellte Halbleiterlaser, die senkrecht zur Substratoberfläche emittieren. Ihr Resonator

wird aus zwei Braggspiegeln mit einer dünnen Zwischenschicht gebildet, deren Dicke

40Allerdings spielen akustische Phononen hier ohnehin keine große Rolle, da sie lediglichüber Defor-

mationspotentialkopplung teilnehmen, die nur schwach ist.
41vertical-cavity surface-emitting laser
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typischerweise in der Größenordnung der emittierten Lichtwellenlänge liegt. Als ak-

tives Medium dienen in VCSELn Quantenfilme. In einem sogenannten Spin-VCSEL

kann die Laserschwelle durch Pumpen mit spinpolarisierten Elektronen im Vergleich

zum Pumpen mit unpolarisierten Elektronen herabgesetzt werden, da spinpolarisierte

Elektronen aufgrund der optischen Auswahlregeln nur eine der beiden fundamentalen

zirkular polarisierten Lasermoden pumpen. Diese kann somit effizienter verstärkt wer-

den und erreicht die Laserschwelle bei schwächerer Pumpleistung als wenn beide Mo-

den gepumpt und verstärkt werden. Bei tiefen Temperaturen wurde in einem optisch

gepumpten Spin-VCSEL bereits eine Schwellenreduktion um 50 % erreicht (Rudolph

et al. [136]). Bei Raumtemperatur konnte die Laserschwelle jedoch nur um 2,5 % re-

duziert werden. Simulationen haben gezeigt, dass dies durch schnelle Spinrelaxation

(τs = 40 ps) in den 7 nm breiten (001)-GaAs-Quantenfilmen bedingt ist, die in der

verwendeten VCSEL-Struktur als Verstärkungsmedium dienen (Rudolphet al. [135]).

Bei einer Spinrelaxationszeit von 800 ps könnte bei Pumpen mit 50 % bzw. 100 %

spinpolarisierten Elektronen eine Schwellenreduktion von 33 % bzw. 50 % erzielt

werden. Damit sind (110)-orientierte GaAs-Quantenfilme wegen ihrer langen Spinle-

bensdauer42 eine vielversprechende M̈oglichkeit, um den Spin-VCSEL zu einem rea-

len Raumtemperatur-Spintronikbauteil zu machen. Im Folgenden werden Messungen

der Spinrelaxationszeit in undotierten (110)-Quantenfilmen in Abhängigkeit von der

Quantenfilmdicke und bei hoher Anregungsdichte vorgestellt, um ihre Eignung für ei-

ne Anwendung in Spin-VCSELn zu untersuchen.

3.4.1. Spinrelaxation in Abh ängigkeit von der

Quantenfilmdicke

Die in Kapitel2.4.2vorgestellte undotierte, keilförmig gewachsene (110)-GaAs-Mehr-

fachquantenfilmprobe enthält ortsabḧangig verschiedene Quantenfilmdicken. Die in

dem vermessenen Probenstück vorliegenden Filmdicken lassen sich anhand der Exzi-

tonenenergie bestimmen, dieüber Photolumineszenzmessungen bei tiefen Temperatu-

ren experimentell bestimmt wurde. Ein Vergleich mit Rechnungen für diese Proben-

struktur (Roland Winkler, s. AnhangB.2) ergibt dann die Quantenfilmdicke, die von

2,4 nm bis 8,6 nm reicht. Typische Quantenfilmdicken in VCSEL-Strukturen liegen in

42In VCSELn spielt nur die Spinlebensdauer in Wachstumsrichtung eine Rolle. Schnelleres Dephasie-

ren in der Quantenfilmebene durch den D’yakonov-Perel’-Mechanismus ist in dieser Anwendung

nicht von Bedeutung.



58 3. Spinrelaxation in (110)-GaAs-Quantenfilmen

Abbildung 3.18: Spinrelaxationszeit τs in keilförmigen (110)-Quantenfilmen in Abhängigkeit

von der Quantisierungsenergie Ee1 bzw. der Quantenfilmdicke dQW bei Anregung einer La-

dungsträgerdichte von etwa 2 · 1010 cm−2 bei Raumtemperatur.

diesem Bereich, und für geẅohnlich ist die laseraktive Region in VCSELn wie in der

hier untersuchten Probe undotiert.

Die Spinrelaxationszeiten in Abhängigkeit von der Quantenfilmdicke wurden wie-

der wie in Kapitel2 beschrieben mit zeitaufgelöster Photolumineszenzspektroskopie

bestimmt. Die Probe befand sich dabei in einem Mikrokryostaten auf einem elek-

tronisch gesteuerten Verschiebetisch, um eine genaue Reproduktion der Eichung der

Quantenfilmdicke in Abḧangigkeit von der Messposition auf der Probe zu gewährlei-

sten. Die Anregungsenergie der ps-Laserpulse betrug konstant 1,734 eV, die erzielte

Anregungsdichte etwa2 · 1010 cm−2. Bei 300 K und ohne externes Magnetfeld wur-

den die beiden zirkularen Photolumineszenzkomponenten aufgenommen, der schwa-

che R̈ucklauf aufgrund langer Rekombinationszeiten aus den Streakkamerabildern wie

in AnhangC.1 beschrieben herausgerechnet und die Spinrelaxationszeiten durch An-

fitten des Polarisationsgrades mit Gleichung (3.22) bestimmt.

In Abbildung3.18sind die gemessenen Spinrelaxationszeiten in Abhängigkeit von

der QuantenfilmdickedQW bzw. der QuantisierungsenergieEe1 dargestellt43. Die Quan-

43Mit Quantisierungsenergie wird der energetische Abstand zwischen Leitungsbandkante im Volumen-



3.4. Anwendung von (110)-Quantenfilmen in Spin-VCSELn 59

tisierungsenergien wurden für (001)-GaAs/Al0,33Ga0,67As-Quantenfilme bei 300 K be-

rechnet (J. Rudolph, s. Ref. [135])44. Die Spinrelaxationszeit nimmt mit steigender

Quantisierungsenergie, also abnehmender Quantenfilmdicke, ab. Für Quantisierungs-

energien zwischen etwa 43 meV und 103 meV, entsprechend einer Quantenfilmdicke

zwischen 8,6 nm und 4,5 nm, nimmt die Spinrelaxationszeit proportional zuE−0,7
e1 ab.

In dünneren Quantenfilmen mit Quantisierungsenergien größer als 100 meV nimmt

die Spinrelaxationszeit schneller ab, proportional zuE−3,1
e1 .

Die in Abbildung 3.18 dargestellte Abnahme der Spinrelaxationszeit mit zuneh-

mender Quantisierungsenergie zeigt, dass in den hier untersuchten undotierten Quan-

tenfilmen der ISR-Mechanismus nicht dominiert, denn Abschnitt3.3.2hatte ergeben,

dass mit zunehmender Quantisierungsenergie längere Intersubbandspinrelaxationszei-

ten zu erwarten sind. Die Ergebnisse in Abbildung3.18 sind vielmehr dem BAP-

Mechanismus zuzuschreiben. Dieser kann die Spinrelaxation auch bei Raumtempe-

ratur dominieren, wenn wie in diesem Fall andere, sonst stärkere Relaxationsmecha-

nismen ausgeschaltet sind und die Probe nichtn-dotiert ist. Einen-Dotierung kann den

BAP-Mechanismus unterdrücken, wie im Fall der 20 nm dicken Quantenfilme der ISR-

dominierten Probe. In undotierten Quantenfilmen sind hingegen bei optischer Anre-

gung immer genausoviele Löcher wie Elektronen vorhanden, die somit die Elektronen-

Spinrelaxation̈uber die Austauschwechselwirkung dominieren können. Die gemesse-

ne Abnahme der Relaxationszeit mit zunehmender Quantisierungsenergie ist durch ei-

ne vergr̈oßerte Elektron-Loch-Wechselwirkung aufgrund des engeren räumlichen Ein-

schlusses der Wellenfunktionen zu verstehen (Blackwoodet al.[22]). Ohnoet al.[118]

leiten aus numerischen Berechnungen von Maialleet al. [100] ab, dass f̈ur den BAP-

Mechanismusτs ∝ E
−β/2
e1 mit 1 < β < 2 gilt, was mit den in Abbildung3.18gezeig-

ten Messungen bei Quantisierungsenergien unter 100 meVübereinstimmt.

Diese Ergebnisse sind mit Daten von Ohnoet al.konsistent, die in undotierten (110)-

GaAs/Al0,4Ga0,6As-Quantenfilmen verschiedener Dicke eine Abhängigkeitτs ∝ E−1
e1

zeigen [118]. Zwischen etwa 33 meV und 62 meV Quantisierungsenergie nimmt die

von Ohnoet al. gemessene Spinrelaxationszeit von etwasüber 1 ns auf etwa 600 ps

material und erstem Subband im Quantenfilm bezeichnet.
44Die Werte f̈ur Quantisierungsenergien und Subbandabstände unterscheiden sich vor allem für dünne

Quantenfilme etwas zwischen den in Abschnitt3.3.2für die Abscḧatzungen des ISR verwendeten

Rechnungen bei 0 K in (110)-GaAs-QWs unter Berücksichtigung der Nichtparabolizität der effekti-

ven Masse und den hier für die Darstellung der Messergebnisse verwendeten Rechnungen bei 300 K

in (001)-QWs. An den prinzipiellen Ergebnissen dieses Kapitelsändert sich dadurch jedoch nichts.
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ab45, liegt also im selben Größenbereich wie die Ergebnisse in Abbildung3.18. Mes-

sungen in Abḧangigkeit von Dotierung, Anregungsdichte und Temperatur in Ref. [118]

besẗatigen, dass dort der BAP-Mechanismus die Spinrelaxation dominiert.

Ungekl̈art ist, warum die Spinrelaxationszeit in Quantenfilmen, die dünner als 4,5 nm

sind, einen sẗarkeren Abfall mitE−3,1
e1 zeigen. Dennoch bleibt festzuhalten, dass in

dickeren Quantenfilmen mit QuantisierungsenergienEe1 ≤ 73 meV (Quantenfilm-

dicke≥ 5,9 nm) die Spinrelaxationszeiten̈uber 900 ps lang sind. Da die Quanten-

filmdicke in VCSEL-Strukturen typischerweise in diesem Bereich liegt und für einen

Raumtemperatur-Spin-VCSEL Relaxationszeiten vonτs ≥ 800 ps ben̈otigt werden

(Rudolphet al. [135]), sind die hier vorgestellten (110)-Quantenfilme ein vielverspre-

chendes Material für eine signifikante Laserschwellenreduktion.

3.4.2. Spinrelaxation bei hohen Anregungsdichten

Die in Abschnitt3.4.1 vorgestellten Messungen wurden mit einer Anregungsdichte

von etwa2 · 1010 cm−2 aufgenommen. Die Laserschwelle in entsprechenden VCSEL-

Strukturen liegt hingegen im Bereich von8 · 1013 cm−2 (Rudolphet al. [135]). Um zu

überpr̈ufen, ob die Spinrelaxationszeiten in den (110)-Quantenfilmen auch bei solch

hohen Anregungsdichten noch lang genug sind, wurde für zwei Quantenfilmdicken

die Spinrelaxationszeit in Abhängigkeit von der Anregungsleistung gemessen.

Der verwendete Versuchsaufbau war im Wesentlichen derselbe wie für die Messun-

gen in Abschnitt3.4.1. Die Energie des anregenden ps-Lasers lag bei 1,653 eV, und die

Intensiẗat der Laseranregung wurde mit einem optischen Chopper mit 1,8 kHz modu-

liert, um die Probenerẅarmung aufgrund der hohen Anregungsleistung zu minimieren.

Zum Fokussieren des anregenden Laserstrahles auf die Probe wurde ein Kameraobjek-

tiv verwendet, mit dem ein Fokusdurchmesser46 von etwa 41µm erreicht wurde. Die

Abscḧatzung der Anregungsdichte beruht auf der Annahme, dass nach Reflexionsver-

lusten von 30 % an Linse, Fenster und Probenoberfläche pro Quantenfilm 1,5 % der

Laserleistung absorbiert werden. Mit diesem Aufbau und der zur Verfügung stehenden

Laserausgangsleistung wird eine maximale Anregungsdichte von1, 4 · 1013 cm−2 er-

reicht, was hoch genug ist, um eine prinzipielle Eignung von (110)-Quantenfilmen für

45Die in Ref. [118] gezeigten Relaxationszeiten sind nominell doppelt so lang wie hier angegeben, weil

Ohnoet al.zum Anfitten des Polaristionsgrades die Funktionsz(t) = s0 exp(−2t/τs) verwenden.

Vergleiche Gleichung (3.22).
46FWHM (full width athalf maximum)
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Abbildung 3.19: Ungefähre Spinrelaxationszeit τs in Abhängigkeit von der Anregungsdichte

nexc für 7,0 nm und 8,5 nm dicke (110)-Quantenfilme bei Raumtemperatur. Die Dichten liegen

im Bereich der VCSEL-Laserschwelle.

Spin-VCSEL zuüberpr̈ufen47. Die Messungen wurden an 7,0 nm und 8,6 nm dicken

Quantenfilmen durchgeführt, weil erstere mit 59 meV dieselbe Quantisierungsener-

gie haben wie die (001)-Quantenfilme in der in Referenz [135] untersuchten VCSEL-

Struktur und letztere laut Abschnitt3.4.1 die längsten Spinrelaxationszeiten in der

untersuchten Probe aufweisen.

Abbildung3.19zeigt die bei 300 K gemessenen Spinrelaxationszeiten in Abhängig-

keit von der Anregungsdichte. Bei den verwendeten hohen Dichten sind die Photolu-

mineszenzlinien der Quantenfilme und des Substrates sehr stark verbreitert undüber-

lappen spektral, weil auch Elektron-Loch-Paare mit hohenk-Werten strahlend rekom-

binieren (Amoet al. [3]). Der Polarisationsgrad wurde aus einem die Quantenfilmlinie

umfassenden Bereich nach Herausrechnen des Rücklaufes (s. AnhangC.1) bestimmt.

Da die Photolumineszenz des Substrates sehr kurzlebig ist, kann der Polarisationsgrad

zu sp̈aten Zeiten der Quantenfilm-Photolumineszenz zugeordnet werden. Deswegen

wurden die Spinrelaxationszeiten als Mittelwert aus Fits bestimmt, die erst zwischen

150 ps und 200 ps nach Laseranregung beginnen. Bei sehr hohen Intensitäten ist der

47Die erreichbare Anregungsdichte liegt etwas unter der Laserschwelle. Der Schwellenwert von8 ·
1013 cm−2 bezieht sich allerdings zum einen auf Pumpen mit unpolarisierten Elektronen, und zum

anderen sind Dichteabschätzungen prinzipiell fehlerbehaftet.
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Polarisationsgrad sehr klein, so dass sich die Relaxationszeiten daraus nicht exakt be-

stimmen lassen. Die in Abbildung3.19 dargestellten Zeiten geben also nur den un-

gef̈ahren Wert der Hochdichterelaxationszeiten wieder. Der bei hohen Anregungsdich-

ten kleine Polarisationsgrad ist durch sogenanntes Ausbleichen zu erklären (Milleret

al. [108]). Hierbei handelt es sich um die Folge von anisotroper (spinabhängiger) opti-

scher Absorption aufgrund von Auffülleffekten (Oudaret al. [120], Smirl et al. [146]).

Wenn nahezu alle Zustände der Majoriẗatsspins besetzt sind, können diese keine ange-

regten Elektronen mehr aufnehmen, während Elektronen mit Minoritätsspin weiterhin

in gen̈ugend freie Zusẗande angeregt werden können. Dadurch ist der erzeugte Pola-

risationsgrad deutlich kleiner, als durch die optische Anregung möglich wäre, wenn

gen̈ugend freie Zusẗande vorhanden ẅaren.

Bei Anregungsdichten von1012 cm−2 betr̈agt die Spinrelaxationszeit für beide Quan-

tenfilmdickenüber 300 ps und steigt mit zunehmender Anregungsdichte an. Bei Dich-

ten um1013 cm−2 erreicht die Spinrelaxationszeit in den 8,6 nm dicken Quantenfilmen

Werte zwischen 500 ps und 600 ps, in den 7 nm dicken Quantenfilmen sogar bis zu

800 ps. Dieses Verhalten lässt sich mit dem BAP-Mechanismus im Hochdichteregime

erklären, wie von Amoet al.[3] beschrieben: Bei hohen Anregungsdichten werden die

Bänder weit aufgef̈ullt und mit zunehmender Dichte werden höherek-Werte besetzt.

Niederenergetische Zustände sind dann nahezu vollständig besetzt, so dass Spinflips

niederenergetischer Elektronen durch Pauli-Blockade unterdrückt werden [3]. Höher-

energetische Elektronen in nicht vollständig aufgef̈ullten Zusẗanden k̈onnen zwar ihren

Spin umklappen, jedoch ergibt sich für die PL-Linie insgesamt eine mit zunehmender

Dichte l̈angere Spinrelaxationszeit.

Diese Ergebnisse stehen nicht im Widerspruch zu der von Ohnoet al. [118] und

Adachi et al. [1] gemessenen Abnahme der Relaxationszeit mit zunehmender Anre-

gungsdichte, weil Ohnos und Adachis Messungen im Niederdichteregime des BAP-

Mechanismus stattfanden. Dort spielen Auffülleffekte keine Rolle und die mit zu-

nehmender Anregungsdichte steigende Lochkonzentration verringert das sogenannte

Abschirmen [1], so dass die Elektronenspinpolarisation schneller relaxiert. Eine ent-

sprechende Abnahme vonτs ≈ 1 ns bei einer Anregungsdichte von2 · 1010 cm−2 auf

τs ≈ 300 ps bei einer Anregungsdichte von1 · 1012 cm−2 wurde auch in dieser Arbeit

beobachtet, wie ein Vergleich der Abbildungen3.18und3.19zeigt.

Abschließend festzuhalten bleibt, dass die Spinrelaxationszeiten in (110)-Quanten-

filmen von in VCSELn typischerweise verwendeten Dicken auch bei Anregungsdich-
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ten im Bereich der Laserschwelle lang genug für eine fast maximale Schwellenredukti-

on sind. Damit sind (110)-orientierte GaAs-Quantenfilme ein sehr vielversprechendes

Material zur Realisierung eines Raumtemperatur-Spin-VCSELs.

3.5. Zusammenfassung und Ausblick

Schwerpunkt dieses Kapitels ist die Relaxation des Elektronenspins in (110)-orien-

tierten GaAs-Quantenfilmen, welche in den letzten Jahren großes Interesse im Hin-

blick auf mögliche Spintronikanwendungen geweckt haben (Ohnoet al. [118], Kari-

mov et al. [87]). Mittels zeitaufgel̈oster Photolumineszenzspektroskopie im Magnet-

feld wurde erstmals eine starke Anisotropie der Spinrelaxation in (110)-Quantenfilmen

experimentell nachgewiesen: In Wachstumsrichtung orientierte Spins relaxieren deut-

lich langsamer als Spins in der Quantenfilmebene. Von 160 K bis 314 K unterschei-

den sich die Relaxationszeiten in 20 nm breiten Quantenfilmen um einen Faktor zehn

(Döhrmannet al.[42]). Diese Anisotropie wird anhand von theoretischen Vorhersagen

von D’yakonov und Kachorovskiǐ dadurch erkl̈art, dass der D’yakonov-Perel’-Spin-

relaxationsmechanismus für Spins senkrecht zum (110)-Quantenfilm unterdrückt ist,

während Spins in der Quantenfilmebeneüber den D’yakonov-Perel’-Mechanismus re-

laxieren [45].

Diese Spinrelaxationsanisotropie hat direkte negative Implikationen für die Ein-

satzm̈oglichkeit von (110)-Quantenfilmen in Spintronikanwendungen, in denen eine

stabile Spinorientierung in beliebigen Richtungen benötigt wird. Dar̈uber hinaus wirkt

sich die Anisotropie auf die Spindynamik in externen Magnetfeldern aus. Die Messung

der Spinpr̈azession um ein in der Quantenfilmebene liegendes externes Magnetfeld

hat eine Verlangsamung bezüglich derüblichen Pr̈azession mit der Larmorfrequenz

offengelegt. Bei kleinen Feldern kann die Präzession sogar ganz unterdrückt werden.

Erst die Ber̈ucksichtigung der Spinrelaxationsanisotropie ermöglicht eine korrekte Be-

schreibung der beobachteten Spindynamik.

Außerdem wurde gezeigt, dass die Spinrelaxationszeit in (110)-GaAs-Quantenfil-

men auch in Wachstumsrichtung trotz der Unterdrückung des D’yakonov-Perel’-Me-

chanismus begrenzt sein kann. In 20 nm breitenn-dotierten Quantenfilmen wurde

eine Abnahme der Relaxationszeit mit steigender Temperatur beobachtet, von etwa

7 ns bei 120 K auf etwa 1,5 ns bei Raumtemperatur. Diesesüberraschende Verhal-

ten l̈asst sich mit einem neuen Spinrelaxationsmechanismus erklären, der auf einem
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Mischen der Zusẗande verschiedener Subbänder im Leitungsband aufgrund des Dres-

selhausterms im Zusammenwirken mit Intersubbandstreuung beruht. Eine einfache

Abscḧatzung dieses Intersubband-Spinrelaxationsmechanismus (ISR), der vor allem

bei hohen Temperaturen an Relevanz gewinnt, stimmt gut mit der gemessenen Tem-

peraturabḧangigkeit der Relaxationszeit in Wachstumsrichtungüberein (Ḧageleet al.

[71]). Genauer ẅare jedoch ein auf einer mikroskopischen Theorie basierender Ansatz.

Eine Erweiterung bestehender Theorien, die den ISR mit einschließt, wäre ẅunschens-

wert, denn bisher behandeln Theorien der Spinrelaxation nur das unterste Subband

oder vernachl̈assigen Intersubbandkohärenz, wenn die Besetzung höherer Subb̈ander

ber̈ucksichtigt wird (Wenget al.[157])

Wesentliche Parameter für die Sẗarke des ISR-Mechanismus sind der Subbandab-

stand, der vor allem durch die Quantenfilmbreite bestimmt ist, und die Intersubband-

streuzeit, diëuber die Impulsstreuzeit von der Dotierungsdichte abhängt. Eine Schẅa-

chung des ISR-Mechanismus ist bei großen Subbandabständen, also in d̈unnen Quan-

tenfilmen, und bei langen Streuzeiten, also schwacher Dotierung zu erwarten. An-

dererseits wird der BAP-Mechanismus in dünnen Quantenfilmen und bei schwacher

Dotierung effizienter. Daher ẅaren Experimente zur Bestimmung der Spinrelaxations-

zeit in n-dotierten (110)-Proben in Abhängigkeit von der Quantenfilmdicke und der

Dotierungsdichte interessant, um (110)-Quantenfilme für lange Spinrelaxationszeiten

optimieren zu k̈onnen. Dar̈uber hinaus ẅurde eine Messung der Spinrelaxationszeit

in Abhängigkeit von der Quantenfilmdicke den ISR-Mechanismus noch klarer vom

Elliott-Yafet-Mechanismus abgrenzen, bei dem die Spinrelaxationszeit mit abnehmen-

der Quantenfilmdicke k̈urzer wird.

Trotz der oben genannten Einschränkungen sind die Spinrelaxationszeiten in (110)-

Quantenfilmen in Wachstumsrichtung außerordentlich lang. Damit besitzen (110)-Quan-

tenfilme ein großes Potential für Spintronikanwendungen. Im Hinblick auf einen mögli-

chen Einsatz von (110)-Quantenfilmen in Spin-VCSELn wurde die Spinrelaxations-

zeit in undotierten (110)-Quantenfilmen bei Raumtemperatur in Abhängigkeit von der

Quantisierungsenergie und bei hohen Anregungsdichten gemessen, die im Bereich der

Laserschwelle bei VCSELn lagen. Mit diesen Messungen konnte bestätigt werden,

dass die Zeiten mit einigen Hundert Pikosekunden lang genug sind, um die Laser-

schwelle in einem Raumtemperatur-Spin-VCSEL signifikant zu reduzieren (Rudolph

et al. [135]). Angesichts des Fortschrittes im Wachstum von (110)-Cavity-Strukturen

(Heyet al. [69]) kann in naher Zukunft auf die Realisierung eines solchen (110)-Spin-

VCSELs gehofft werden.
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4. Elektron- g -Faktor und

Wechselwirkung von

Elektronen- und

Kernspinsystem in GaAs

Der Elektron-Land́e-Faktorg∗ verkn̈upft das magnetische Momentµ eines Elektrons

im Leitungsband mit seinem Spins:

µ

µB

= −g∗
s

~
, (4.1)

wobeiµB das Bohr’sche Magneton und~ das reduzierte Planck’sche Wirkungsquan-

tum bezeichnet. In Halbleitern unterscheidet sichg∗ aufgrund der Spin-Bahn-Kopplung

vom Wertg0 = 2, 0023 für freie Elektronen im Vakuum und kann sehr hohe Beträge

und ein negatives Vorzeichen annehmen – in InSb gilt z.B.g∗ ≈ −50 (Isaacson [78]).

Des Weiteren beschreibt der Elektron-Landé-Faktorg∗ die Gr̈oße der Zeemanauf-

spaltung elektronischer Zustände in Halbleitern, d. h. die energetische Aufspaltung der

Leitungsband-Spineigenzustände im Magnetfeld, die durch die Dipolwechselwirkung

zwischen angelegtem MagnetfeldB und magnetischem Momentµ verursacht wird.

Mit Gleichung (4.1) unds = ±~
2

ergeben sich die Energien der beiden Zustände zu:

E = −µ ·B = ±g∗µBB

2
. (4.2)

Derg-Faktor ist als einer der Schlüsselparameter von Halbleitern von großem theo-

retischen und praktischen Interesse. So eignet er sich etwa als Testparameter für un-

terschiedliche Verfahren zur Berechnung der Halbleiter-Bandstruktur, von der er sehr

empfindlich abḧangt. Beispielsweise haben Messungen der Temperaturabhängigkeit

von g∗ in GaAs eine große Diskrepanz zuk · p-Rechnungen gezeigt (Oestreichet

al. [115], [112]), worauf in Kapitel5 genauer eingegangen wird. Außerdem ist die
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Möglichkeit, deng-Faktor in Halbleiterstrukturen maßzuschneidern, für die koḧarente

Manipulation von Elektronenspins wichtig, die für eine potentielle Quanteninformati-

onsverarbeitung notwendig wäre. Eine genaue Kenntnis und ein gutes Verständnis des

g-Faktorsg∗ der Ausgangsmaterialien ist also von großer Bedeutung. Als Tieftempe-

raturwert f̈ur g∗ in GaAs wird f̈ur geẅohnlich der Wertg∗ = −0, 44 verwendet, jedoch

variieren die Werte in der Literatur um̈uber10 % (Weisbuchet al. [156], Secket al.

[141], Coltonet al. [37]).

In den bisherigen Abschnitten dieser Arbeit wurde nur der Spin der Elektronen be-

trachtet. In GaAs besitzen aber alle Isotope auch einen Kernspin. Kernspins können

von Elektronenspins dynamisch polarisiert werden, wie in Volumenhalbleitern (Lam-

pel [92], Pagetet al. [122, 105], D’yakonov et al. [105]), Quantenfilmen (Barrettet

al. [13], Malinowski et al. [102]) und Quantenpunkten (Gammonet al. [56], Brown et

al. [28]) beobachtet wurde. Dieser Prozess geschiehtüber die Hyperfeinwechselwir-

kung, die die Spins lokalisierter Elektronen mit benachbarten Kernspins koppelt. Ei-

ne Kernspinpolarisation wirkt ihrerseits als effektives Magnetfeld auf das Spinsystem

der Elektronen zur̈uck. Fluktuationen des lokalen Kernmagnetfeldes beispielsweise

wirken dephasierend auf die Spinkohärenz lokalisierter Elektronen, etwa in Quanten-

punkten oder flachen Störstellen. Dies ist vor allem angesichts der interessanten Per-

spektiven von Elektronenspins in Quantenpunkten für die Quanteninformationsverar-

beitung relevant (Gammonet al. [57], Burkhardet al. [32]). Auch können makro-

skopische Kernfelder Stärken annehmen, die mit angelegten externen Magnetfeldern

vergleichbar sind und somit die Dynamik auch der nicht lokalisierten Elektronenspins

im Magnetfeld drastisch beeinflussen. Daher ist bei einer Nutzung des Elektronenspins

immer auch die Wechselwirkung mit dem Kernspin zu beachten.

Der Einfluss des Kernmagnetfeldes auf die Dynamik des Elektronenspins lässt sich

andererseits auch gezielt nutzen. Die Kopplung des elektronischen und nuklearen Spin-

systems erlaubt beispielsweise rein optische Kernspinresonanz (Kikkawaet al. [89],

Saliset al. [138, 137]), und in zeitaufgel̈oster optischer Spektroskopie lässt sicḧuber

die Larmorpr̈azession des Elektronenspins die Größe des Kernfeldes bestimmen (Ma-

linowski et al. [102], Kikkawa et al. [89], Salis et al. [138, 137]). Darüber hinaus

wäre auch denkbar, den Kernspin zur Informationsspeicherung und zur Kontrolle des

Elektronenspins zu verwenden (Gammonet al. [57]). Da Kernspins eine um mehrere

Größenordnungen längere Lebenszeit als Elektronenspins haben, sind sie vielverspre-

chende Kandidaten für die Realisierung von Quantenbits, deren Verschränkung via



4.1. Messung des Elektron-g-Faktors mittels Spinquantenschwebungsspektroskopie 67

Hyperfeinkopplung mit Elektronenspins stattfindet (Kane [83]). Daher ist die Dyna-

mik von koḧarenter Elektronen-Kern-Wechselwirkung von hochaktuellem Interesse.

In jedem Fall ist notwendig, ein genaueres Verständnis der Wechselwirkungen zwi-

schen Elektronenspin- und Kernspinsystem zu entwickeln, bevor solche Ideen umge-

setzt werden k̈onnen.

In diesem Kapitel werden detaillierte Untersuchungen der Kernspindynamik und

der Wechselwirkung der beiden Spinsysteme in GaAs vorgestellt. In Abschnitt4.1

wird zun̈achst auf die Messung des Elektron-Landé-g-Faktors mittels Spinquanten-

schwebungsspektroskopie eingegangen. Anschließend wird in Abschnitt4.2 die Ent-

stehung einer Kernspinpolarisation erläutert und in Abschnitt4.3der Kernspineinfluss

auf den gemesseneng-Faktor beschrieben. In Abschnitt4.4werden schließlich detail-

lierte und sehr genaue Messungen desg-Faktors ohne verfälschende Kernspineinflüsse

und Messungen der Kernspindynamik vorgestellt. Messungen desg-Faktors bei hohen

Temperaturen bis hin zur Raumtemperatur werden in Kapitel5 getrennt behandelt.

4.1. Messung des Elektron- g -Faktors mittels

Spinquantenschwebungsspektroskopie

In dieser Arbeit wurde der Elektron-Landé-Faktorg∗ mittels zeitaufgel̈oster Photo-

lumineszenzspektroskopie aus der Frequenz von Spinquantenschwebungen bestimmt.

Versuchsaufbau und -methode sind in Kapitel2 erläutert, und die untersuchte leichtn-

dotierte Volumen-GaAs-Probe ist in Abschnitt2.4.3beschrieben. Die Wellenlänge des

anregenden Lasers wurdeüber einen Pulsformer quasiresonant eingestellt. Die Dich-

te optisch angeregter Ladungsträger lagüblicherweise im Bereich von5 · 1015 cm−3.

Detektiert wurde immer die zur Anregung entgegengesetzt zirkular polarisierte Photo-

lumineszenzkomponente, um reflektiertes Laserlicht auszukreuzen. Die zirkulare Po-

larisation von anregendem Laser und detektierter Photolumineszenz wurde mit Hilfe

von Flüssigkristallverz̈ogerern eingestellt und synchron zueinander und zum Daten-

aufnahmeprogramm der Streakkamera zwischenσ+ und σ− hin- und hergeschaltet.

Der Großteil der im Folgenden beschriebenen Messungen wurde in superfluidem He-

lium bei 2 K < T < 3 K durchgef̈uhrt. Die Probe wurde durch Drehen des Proben-

stabes um die vertikale Achse leicht im horizontal verlaufenden Magnetfeld verkippt

(Winkel ϑ in Abbildung 4.3), welches meistens1 T betrug. Die im Folgenden ange-

gebenen Werte desg-Faktors wurden, wie in Kapitel2 und AnhangC.2 beschrieben,
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mit Hilfe automatisierter DOF-Fits erhalten. In die Messgenauigkeit gehen verschie-

dene Fitfehler, Zeitkalibrierungsfehler und Feldkalibrierungsfehler ein - eine genaue

Fehlerbetrachtung wird in Abschnitt4.4.1vorgenommen.

Bei erḧohten Ladungsträgertemperaturen aufgrund nichtresonanter optischer Anre-

gung oder Heizen der Probe werden nicht nur Zustände nahe der Leitungsbandkante,

sondern auch ḧoherenergetische Zustände besetzt. Die entsprechende Energievertei-

lung der Elektronen f̈uhrt zu leicht unterschiedlichen Werten für deng-Faktor verschie-

dener Elektronen, dag∗ energieabḧangig ist (z. B. Yanget al. [165]). Die Messung

von Spinquantenschwebungen mitteltüber viele Elektronen, die ihre Energie durch

Streuung mit anderen Elektronen deutlich schnellerändern als die Periodendauer der

Spinquantenschwebungen ist. Dadurch ergibt die Messung nicht deng-Faktor am Lei-

tungsbandminimum, sondern einen energetisch gemittelteng-Faktor 〈g∗〉 (Oestreich

et al. [112]). Genaueres zur Energieabhängigkeit und energetischen Mittelung desg-

Faktors findet sich in den Abschnitten5.2.1und5.2.3.

Die detektierte Photolumineszenz entsteht teilweise durch exzitonische Rekombi-

nation. Da die angeregten Ladungsträger jedoch schnell streuen und der Lochspin in

Volumen-GaAs sehr schnell dephasiert (s. Abschnitt2.1), werden die beobachteten

Spinquantenschwebungen allein von Elektronen verursacht, so dass der aus ihnen be-

stimmteg-Faktor der reine Elektron-g-Faktor ist (Oestreichet al. [112], Hannaket al.

[64]).

Lokalisierte Elektronen haben aufgrund der Energieabhängigkeit vong∗ einen gr̈oße-

ren1 g-Faktor als freie Elektronen, weil die Lokalisierung im Ortsraum zur Besetzung

höhererk-Werte f̈uhrt. Abbildung4.1 zeigt das Photolumineszenzspektrum der un-

tersuchten Probe bei resonanter Anregung und einer Probentemperatur von 2,6 K. Die

beiden Linien k̈onnen freien und gebundenen Exzitonen zugeordnet werden2. Die Pho-

tolumineszenz freier Exzitonen entspricht der höherenergetischen Linie und ist insge-

samt intensiẗatssẗarker als die der gebundenen Exzitonen. Bei nichtresonanter Anre-

gung versẗarkt sich diese Ungleichheit noch. Die meisten der im Folgenden vorge-

stellten Messungen wurden mit geringerer spektraler Auflösung aufgenommen als in

Abbildung4.1gezeigt, so dass die beiden Linien nicht aufgelöst wurden. Daher wur-

den immer beide Linien gemeinsam ausgewertet. Da die Elektron-Elektron-Streuung

1Mit
”
größererg-Faktor“ ist hier und im Folgenden ein kleinerer Betrag des negativeng∗ gemeint.

2Die Literaturwerte f̈ur die Emissionsenergien sind1, 5153 eV für freie Exzitonen und1, 5141 eV für

gebundene Exzitonen (Brozelet al. [29]). Das hier gezeigte Spektrum weicht von diesen Werten

leicht ab, weil der verwendete Aufbau keine genauere Kalibrierung erlaubt.
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Abbildung 4.1: Photolumineszenzspektrum bei resonanter Anregung und 2,6 K. In schwarz

dargestellt ist das Spektrum der von 80 ps bis 1930 ps nach Anregung integrierten PL, in blau

das Spektrum der PL nur zu späten Zeiten (integriert von 1440 ps bis 1930 ps nach Anregung).

Die beiden Linien können freien und gebundenen Exzitonen zugeordnet werden.

deutlich schneller ist als die Larmorpräzession, ergeben die Messungen allerdings oh-

nehin einen zwischen freien und lokalisierten Elektronen gemittelteng-Faktor.

Das negative Vorzeichen desg-Faktors wurde aus der Literaturübernommen (Whi-

te et al. [158], Weisbuchet al. [156], Hannaket al. [64]), da die verwendete Voigt-

Geometrie mit Detektion antiparallel zur Anregung auf die Messung des Betrages von

g∗ beschr̈ankt ist (Oestreichet al. [114], [113]).

4.2. Dynamische Polarisation von Kernspins,

Kernspindiffusion und Relaxation

Eine Kernspinpolarisation entsteht durch sogenannte dynamische Polarisation von Kern-

spins3 (DNP) (Lampel [92], Pagetet al.[122], D’yakonovet al.[48]), bei der die Rela-

xation von Nichtgleichgewichtselektronenspins mittels Hyperfeinwechselwirkung ei-

ne Kernspinpolarisation aufbaut. Dies geschieht bildlich gesehen durch wechselseiti-

ges Umklappen von Elektronen- und Kernspins und ist ein inkohärenter thermischer

3dynamicnuclearpolarization
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Prozess (Saliset al. [138]).

In GaAs besitzen alle Isotope einen KernspinI = 3/2. Im thermischen Gleichge-

wicht ist der gemittelte Kernspin im Dunkeln bei Temperaturenüber etwa1 K in guter

Näherung unpolarisiert (Kuhnset al. [90]), da das magnetische Moment der Kerne

etwa drei Gr̈oßenordnungen kleiner ist als das der Elektronen. Das thermische Gleich-

gewicht von Elektronenspins ist im MagnetfeldB leicht polarisiert, d. h. die beiden im

Magnetfeld aufgespaltenen Spinzustände sind unterschiedlich besetzt. Bei negativem

g-Faktor, wie in GaAs, liegt der Spinup-Zustand energetisch tiefer als der Spindown-

Zustand, die Gleichgewichts-Elektronenspinpolarisation ist also in Feldrichtung ori-

entiert. Der Erwartungswert des Spins in Feldrichtung beträgt im thermischen Gleich-

gewicht (Gotoet al. [59], Brunettiet al. [31], Bowers [24]):

Seq = −1

2
tanh

(
g∗µBB

2kBT

)
, (4.3)

wobeiµB das Bohr’sche Magneton,kB die Boltzmannkonstante undT die Temperatur

ist.

Nichtgleichgewichtselektronenspins werden optisch angeregt durch zirkular polari-

siertes Pumpen (D’yakonovet al. in [105]). Die Spinpolarisation der angeregten frei-

en Elektronen̈ubertr̈agt sich durch Spinaustauschwechselwirkung auf Zeitskalen von

etwa 10−11 s auf das Spinsystem der lokalisierten Elektronen (Paget [121]). Somit

werden auch lokalisierte Elektronen bei optischer Anregung polarisiert. Die Hyper-

feinwechselwirkung in GaAs ist hauptsächlich skalaren Types (Fermikontaktwechsel-

wirkung) und nicht dipolar (Patelet al. [126]) und wird durch den Fermi-Kontakt-

Hamiltonian beschrieben (Pagetet al. [122]):

HF =
8π

3

µ0

4π
g0µBγN~I · Sδ(r)

=
2

3
µ0g0µBγN~|ψ(0)|2I · S . (4.4)

Hierbei istS der Spin eines einzelnen Elektrons, das mit einem Kern mit SpinI wech-

selwirkt, undr die Koordinate des Elektrons bezüglich des Kernes. Des Weiteren ist

µ0 die Vakuumpermeabilität, g0 der g-Faktor des freien Elektrons undγN das gyro-

magnetische Verḧaltnis des Kernes. Die Deltafunktionδ(r) rührt daher, dass es sich

um eine Kontaktwechselwirkung handelt, und eine Mittelungüber die Bahnbewegung

des Elektrons ergibt obigen Ausdruck in Abhängigkeit von|ψ(0)|2 als Betragsquadrat

der elektronischen Wellenfunktionψ(r) am Ort des Kernes. Die Wellenfunktion hat
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nur für lokalisierte Elektronen einen signifikantenÜberlapp mit dem Kern, f̈ur aus-

gedehnte Zustände ist der̈Uberlapp hingegen sehr klein, so dass die Hyperfeinwech-

selwirkung zwischen lokalisierten Elektronen und benachbarten Kernen am stärksten

ist (Pagetet al. [122], [121]). Vor allem die Spinpolarisation lokalisierter Elektronen

führt also zu dynamischer Polarisation der Kernspins in der Umgebung der Donatoren.

Dieser Prozess findet auf Zeitskalen von Sekunden statt (Paget [121], D’yakonovet al.

in [105], Strandet al. [148], Coltonet al. [37]).

Ausgehend von Kernen in der Umgebung lokalisierter Elektronen breitet sich die

Kernspinpolarisation durch Diffusion in die gesamte Probe aus (Paget [121]). Die

Kernspindiffusion erfolgt durch wechselseitiges Umklappen benachbarter Kernspins,

vermittelt durch Dipol-Dipol-Wechselwirkung zwischen den Kernen (Bayotet al.[16],

Malinowski et al. [101], Panichet al. [123], Zhanget al. [166], Suteret al. [149]).

Durch weiteres optisches Pumpen wird in Donatornähe neue Kernspinpolarisation

aufgebaut, so dass sich die in der gesamten Probe angesammelte Kernspinpolarisa-

tion mit der Zeit erḧoht. Die Kernspin-Diffusionskonstante in GaAs liegt im Bereich

von D75As ≈ 10−13 cm2s−1 (Paget [121]), Bowers und Kuhnset al. erhieltenD =

3 · 10−13 cm2s−1 [90], [24]. Damit verl̈auft Kernspindiffusion f̈ur geẅohnlich in Zeit-

bereichen von Sekunden bis Stunden.

Verschiedene Relaxationsprozesse wirken dem Aufbau einer Kernspinpolarisation

entgegen: Bei der Spin-Gitter-Relaxation relaxieren Kernspins durch Kopplung ih-

rer Quadrupolmomente an die piezoelektrischen Felder von Phononen (McNeilet al.

[104]). Charakteristische Zeiten für Spin-Gitter-Relaxation liegen im Bereich von Mi-

nuten bis Stunden (Malinowskiet al.[102]). Die sogenannte cross-Relaxation beinhal-

tet zum einen Relaxation durch Präzession im fluktuierenden lokalen Magnetfeld, das

durch die Dipol-Dipol-Wechselwirkung mit benachbarten Kernen entsteht, und zum

anderen Relaxation durch Präzession im Hyperfeinfeld der Elektronenspins (Strandet

al. [148]).

Die Kombination von fortẅahrendem optischen Pumpen von Nichtgleichgewicht-

selektronenspins, DNP von Kernspins in Donatornähe, Kernspindiffusion und Kern-

spinrelaxation f̈uhrt mit der Zeit zu einem̈ortlich variierendem Gleichgewichtszustand

der Kernspinpolarisation. Folgende Differentialgleichung beschreibt die Dynamik der

Kernspinpolarisation und wird in der Literatur zur Simulation der Ergebnisse optisch
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freie Elektronen                  lokalisierte Elektronen

alle Kerne                           benachbarte Kerne
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Abbildung 4.2: Wechselwirkung von Elektronenspin- und Kernspinsystem: Optische Anregung

spinpolarisierter Elektronen führt zu einem effektiven Kernmagnetfeld, das auf die Elektronen

zurückwirkt und über Photolumineszenzmessungen detektiert werden kann. Die unterschied-

lichen dabei beteiligten Prozesse sind durch Pfeile symbolisiert und ihre charakteristischen

Zeitskalen sind angegeben.

untersẗutzer NMR4 verwendet (Kuhnset al. [90], Patelet al. [126], Bowers [24]):

d〈I(r, t)〉
dt

= − 1

T IS
1 (r)

(〈S(r, t)〉−Seq)+D∇2〈I(r, t)〉−(
1

T1

+
1

T II
1 (r)

)(〈I(r, t)〉−Ieq) .

(4.5)

Dabei ist〈I〉 der mittlere Spin pro Kern,〈S〉 der mittlere Elektronenspin,Ieq undSeq

die entsprechenden Werte im thermischen Gleichgewicht,1/T IS
1 die Pumprate durch

DNP,D die Diffusionskonstante,1/T1 die Spin-Gitter-Relaxationsrate und1/T II
1 die

cross-Relaxationsrate.

Eine entstandene mittlere Kernspinpolarisation wirkt auch ihrerseits auf das Elektro-

nenspinsystem zurück. Ursache hierf̈ur ist, dass eine Kernspinpolarisation mit einem

magnetischen Moment verbunden ist, das auf die Elektronenspins wie ein effektives

Magnetfeld wirkt (D’yakonovet al. in [105], Pagetet al. in [105], [122]). Abbildung

4.2 veranschaulicht das beschriebene Zusammenspiel von Elektronen- und Kernspin-

system. Das effektive Magnetfeld des mittleren Kernspins〈I〉 wird als KernfeldBN

4nuclearmagneticresonance
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bezeichnet und berechnet sich zu

BN = bN
〈I〉
I

, (4.6)

wobeibN das Kernfeld ist, das im Falle vollständiger Polarisation aller Kernspins ent-

stehen ẅurde. In GaAs giltbN = −5, 3 T, was die Mittelungüber alle Isotope75As,
69Ga und71Ga mit jeweilsI = 3/2 einschließt (Pagetet al. in [105], [122], D’yakonov

et al. in [105]). Ein effektives Kernfeld kann mittels Larmorpräzession des Elektro-

nenspins gemessen werden und Messungen des Elektron-g-Faktors stark verf̈alschen.

Hierauf wird im Folgenden eingegangen.

4.3. Kernspineinfluss auf den gemessenen

Elektron- g -Faktor und Messung der

Kernspindynamik

Das magnetische FeldB, das die LarmorperiodendauerTL = 2π/ωL von Spinquan-

tenschwebungen nach Gleichung (2.3) bestimmt, setzt sich aus dem angelegtenäuße-

ren FeldBext und dem von Kernspinpolarisation hervorgerufenen effektiven Kernfeld

BN zusammen (B = Bext + BN), so dass gilt:

TL =
h

µB|g∗|(Bext ±BN)
. (4.7)

Das Vorzeichen ḧangt dabei von der Richtung ab, dieBN bez̈uglichBext hat: für BN

parallel zuBext gilt
”
+“, und für BN entgegengerichtet zuBext gilt

”
−“. Der g-Faktor

wird aus der gemessenen LarmorperiodendauerTL bestimmt und betr̈agt

|g∗| = h

µB

1

TLB
=

h

µB

1

TL(Bext ±BN)
. (4.8)

Eine Vernachl̈assigung des Kernfeldes in dieser Berechnung ergibt einen verfälschten

Wert desg-Faktors, der im Folgenden als Pseudo-g-Faktorgpseudo bezeichnet wird:

|gpseudo| = h

µB

1

TLBext

= |g∗|
(

1± BN

Bext

)
, (4.9)

wobei die Richtung vonBN bez̈uglich Bext wie oben beschrieben zwischen
”
+“ und

”
−“ entscheidet. Andersherum betrachtet erlaubt eine Messung des Pseudo-g-Faktors

die Bestimmung des KernfeldesBN und eine Beobachtung der zeitlichenÄnderung

von gpseudo Rückschl̈usse auf die Dynamik der Kernspinpolarisation. Diese Zusam-

menḧange werden im Folgenden genauer erläutert.
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4.3.1. Aufbau eines Kernfeldes in Abh ängigkeit von der

Anregungspolarisation

Abbildung4.3 zeigt die verwendete Versuchsgeometrie für (a)σ−-Anregung und (b)

σ+-Anregung. Die Elektronenspins im thermischen GleichgewichtSeq sind in Rich-

tung des externen MagnetfeldesBext orientiert, und die Probe ist bezüglich des̈auße-

ren Magnetfeldes um den Winkelϑ verkippt. Der anregende Laserstrahl fällt senkrecht

zuBext ein, doch die Anregungsrichtung innerhalb der Probe ist aufgrund des großen

Brechungsindex5 von GaAs fast senkrecht zur Probenoberfläche. Der SpinS0 der an-

geregten Elektronen ist deshalb nahezu in Richtung der Probennormale orientiert. Auf-

grund der Probenverkippung haben die angeregten SpinsS0 eine große Komponente

senkrecht zur Magnetfeldachse und eine kleine Komponente parallel zur Magnetfel-

dachse. Die große Spinkomponente senkrecht zuBext führt zu einer kegelf̈ormigen

Pr̈azessionsbewegung vonS0 umBext, so dass das zeitliche Mittel dieser senkrechten

Komponente verschwindet. Die kleine longitudinale SpinkomponenteSav hingegen

verschwindet nicht, sondern bildet das zeitliche Mittel des präzedierenden angeregten

Elektronenspins.

Die Relaxation des optisch angeregten NichtgleichgewichtselektronenspinsSav ins

thermische GleichgewichtSeq führt über Hyperfeinwechselwirkung zur dynamischen

Polarisation von Kernspins. Bei wie in GaAs skalarer Hyperfeinwechselwirkung (4.4)

mit HF ∝ I · S ist die Kernspinpolarisation〈I〉 parallel zu(Sav − Seq) orientiert

(Malinowski et al. [102], Brunetti et al. [31]). Nach Gleichung (4.6) ist das dadurch

entstehende effektive KernfeldBN, das auf den Elektronenspin zurückwirkt, der Kern-

spinpolarisation〈I〉 entgegengesetzt. Damit hängen Gr̈oße und Richtung vonBN also

von den ElektronenspinsSav undSeq ab.

Anregung mitσ−-polarisiertem Licht ergibt vor allem Spinup-Elektronen, so dass

Sav bei der hier verwendeten Magnetfeldrichtung parallel zuBext und damit auch

parallel zuSeq liegt (s. Abbildung4.3(a)). Bei Pumpen mitσ+-polarisiertem Licht

werden vor allem Spindown-Elektronen angeregt, was dazu führt, dassSav entgegen-

gerichtet zuBext undSeq liegt (s. Abbildung4.3(b)). Die Gr̈oße der mittleren ange-

regten Elektronenspinpolarisation hängt vom Verkippungswinkel der Probe und von

der angeregten SpinpolarisationS0 ab und zerf̈allt durch Spinrelaxation und optische

Rekombination. Wie in Abbildung4.4skizziert, giltSav = S0 cos(90◦−ϑ+β), wobei

5nGaAs = 3, 51
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Abbildung 4.3: Verwendete Versuchsgeometrie: Die im äußeren Magnetfeld Bext um den Win-

kel ϑ verkippte Probe ist grau dargestellt. Durch (a) σ−-polarisierte, (b) σ+-polarisierte optische

Anregung wird eine Elektronenspinpolarisation S0 angeregt, die um Bext präzediert, so dass

die Nichtgleichgewichts-Spinpolarisation im zeitlichen Mittel Sav ist. Die Elektronenspins im

thermischen Gleichgewicht Seq sind in schwarz dargestellt.
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Abbildung 4.4: Größe von Sav: Die Probe (grau) ist um den Winkel ϑ gegen das externe Ma-

gnetfeld Bext verkippt. Die optische Anregung (rot gepunktet) erfolgt senkrecht zum Magnet-

feld, so dass der Einfallswinkel ϑ beträgt. Der Brechungswinkel β gibt die Richtung an, in die

der angeregte Spin S0 orientiert ist. Die Komponente Sav von S0 in Richtung des Magnetfeldes

beträgt Sav = S0 cos(90◦ − ϑ + β).

β der Brechungswinkel des anregenden Laserstrahles innerhalb der Probe ist. Für eine

Probenverkippung von beispielsweiseϑ = 5◦ ergibt sich mit einem angeregten Pola-

risationsgrad von2S0 = 50% ohne Spinrelaxation ein mittlerer Polarisationsgrad von

2Sav = 3, 1%. Die Spinpolarisation im thermischen Gleichgewicht hängtüber Glei-

chung (4.3) vom Magnetfeld und von der Temperatur ab. BeiB = 1 T undT = 2, 6 K

ergibt sich z. B. eine Gleichgewichtsspinpolarisation von2Seq ≈ 5, 7%, die jedoch

bei ḧoheren Ladungsträgertemperaturen schnell abnimmt. Bei6 K beispielsweise be-

trägt der Polarisationsgrad2, 5% und bei10 K nur noch1, 5%. Da |Sav| und|Seq| also

im selben Gr̈oßenbereich liegen, m̈ussen drei F̈alle unterschieden werden, um die für

DNP relevante Gr̈oße(Sav − Seq) zu betrachten:

(i) |Sav| > |Seq|
(ii) |Sav| = |Seq|
(iii) |Sav| < |Seq| .

Abbildung4.5verdeutlicht die Richtungen der Kernspinpolarisation〈I〉 und des ef-

fektiven KernfeldesBN für diese drei F̈alle. Beiσ−-Anregung (Abbildung4.5(a)) ist
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Abbildung 4.5: Dynamische Polarisation von Kernspins: Kernspinpolarisation 〈I〉 und Kern-

feld BN in Abhängigkeit vom Größenverhältnis zwischen dem mittleren optisch angeregten

Elektronenspin Sav und dem Elektronenspin im thermischen Gleichgewicht Seq für (a) σ−-

Anregung und (b) σ+-Anregung. Darstellung der Versuchsgeometrie analog zu Abbildung 4.3.

(Sav−Seq) in Fall (i) in Richtung des externen Feldes orientiert, so dass auch〈I〉 par-

allel zuBext ist und damit das KernfeldBN dem externen Feld entgegengerichtet ist,

es also schẅacht. In Fall (ii) ist das Kernfeld Null, da die angeregten Elektronenspins

bereits im thermischen Gleichgewicht sind und somit keine DNP verursachen. In Fall

(iii) ist (Sav−Seq) antiparallel zuBext, was ein Kernfeld in Richtung des externen Fel-

des zur Folge hat.BN versẗarkt Bext in diesem Fall also. F̈ur σ+-Anregung hingegen

(Abbildung4.5(b)) ist(Sav−Seq) dem externen Magnetfeld immer entgegengerichtet,

unabḧangig vom Gr̈oßenverḧaltnis zwischen|Sav| und|Seq|. Die dadurch entstehende

Kernspinpolarisation〈I〉 ist dem externen Magnetfeld entgegengerichtet, das effekti-

ve KernfeldBN versẗarkt Bext bei σ+-Anregung also immer. Des Weiteren sind die

Kernspinpolarisation|〈I〉| und das Kernfeld|BN| beiσ+-Anregung immer gr̈oßer als

beiσ−-Anregung, weil|Sσ+

av − Seq| > |Sσ−
av − Seq|.
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4.3.2. Messung des Pseudo- g -Faktors in Abh ängigkeit von

der Anregungspolarisation

Abbildung 4.6 zeigt zeitabḧangige Messungen vongpseudo bei verschiedenen Anre-

gungspolarisationen, die unter den Bedingungen von Fall (i) durchgeführt wurden, also

mit |Sav| > |Seq|. Jeder Datenpunkt mitteltüber30 s Messzeit. Die in rot dargestellten

Werte f̈ur gpseudo wurden mitσ−-polarisierter Anregung gemessen, die in grün darge-

stellten mitσ+-Anregung. Abschnitt4.3.1hatte gezeigt, dassσ−-Anregung in Fall (i)

zu einem kleinen KernfeldBN führt, das das externe Feld schwächt, und dassσ+-

Anregung ein großes Kernfeld zur Folge hat, dasBext versẗarkt. Gleichung (4.7) ent-

sprechend ist daher die Larmorfrequenz beiσ−-Anregung im Vergleich zur Larmorfre-

quenz ohne Kernfeld verlangsamt und beiσ+-Anregung beschleunigt. Der gemessene

g-Faktorgpseudo hat somit nach Gleichung (4.9) einen kleineren bzw. größeren Betrag

als der wahreg-Faktorg∗. Die jeweils ersten Messpunkte bei den beiden Anregungspo-

larisationen liegen weit auseinander, weil die dynamische Polarisation von Kernen auf

Zeitskalen von Sekunden stattfindet (s. Abschnitt4.2), was bei dieser Messung nicht

aufgel̈ost wird. Auf einer deutlich l̈angeren Zeitskala im Minuten- oder Stundenbe-

reich erreichtgpseudo einen S̈attigungswert. Dieser ergibt sich aus dem Gleichgewicht

der Kernspinpolarisation zwischen Pumpen und Relaxation: Die DNP-gepumpte Pola-

risation der donatornahen Kerne gelangtüber Diffusion in andere Probenbereiche und

wird über weitere DNP
”
nachgeliefert“, ẅahrend gleichzeitig verschiedene Kernspin-

relaxationsprozesse einen Teil der so entstehenden Polarisation wieder abbauen. Das

Zusammenspiel der Zeitskalen der verschiedenen beteiligten Prozesse ergibt das beob-

achtete S̈attigungsverhalten. Exponentielle Fits an die Daten in Abbildung4.6ergeben

bei σ−-Anregung eine S̈attigungszeitkonstante vonτσ−
sat = 35, 7 min ± 3, 2 min und

beiσ+-Anregung eine S̈attigungszeitkonstante vonτσ+

sat = 29, 3 min ± 0, 8 min.

Die Messpunkte der blau dargestellten Messreihe in Abbildung4.6 wurden mit

abwechselndσ−- undσ+-polarisierter Anregung erhalten, die Anregungspolarisation

wurde also alle30 s hin- und hergeschaltet. Die Messpunkte springen zwischen zwei

”
Ästen“ auf und ab. Zun̈achst soll jedoch das Mittel zwischen diesenÄsten betrachtet

werden. Pumpen mit hin- und hergeschalteter Polarisation entspricht im zeitlichen Mit-

tel quasi-unpolarisiertem Pumpen, das quasi-unpolarisierte Elektronen anregt. Da das

thermische Gleichgewicht für Elektronenspins polarisiert ist, verursacht die Relaxati-

on unpolarisierter Elektronen in den Gleichgewichtszustand dynamische Polarisation

von Kernspins. Dieses Pumpen von Kernspinpolarisation führt im Zusammenwirken
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Abbildung 4.6: Messung von gpseudo mit |Sav| > |Seq|. Das mit der Zeit t entstehende Kern-

feld ändert die Larmor-Präzession der Elektronenspins und verfälscht so den gemessenen g-

Faktor. σ− (σ+)-polarisierte Anregung ergibt die rote (grüne) Messkurve, Hin- und Herschalten

der Anregungspolarisation die zweigeteilte blaue Messkurve und Abblocken des anregenden

Lasers zwischen den Messungen nach der σ+-Messung ergibt die schwarze Kurve. Der erste

Messpunkt bei geschalteter Anregung wurde bei σ+-Polarisation aufgenommen. Der Einsatz

zeigt eine Vergrößerung der ersten Minuten. Die Linien sind exponentielle Fits, aus denen

sich der unverfälschte Wert g∗ (türkises Kreuz) bestimmen lässt (s. Abschnitt 4.3.3). Die Mes-

sungen wurden bei einem Verkippungswinkel von ϑ = 5◦, einer Anregungswellenlänge von

λexc = 814, 2 nm, einer Probentemperatur von T = 2, 6 K, einem externen Magnetfeld von

Bext = 1 T und einer Anregungsleistung von Pexc = 8 mW aufgenommen. Jeder Messpunkt

mittelt über 30 s.
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mit Diffusion und Relaxation wie auch schon zuvor beschrieben zu einem Gleich-

gewichtszustand der Kernspinpolarisation. Das zugehörige (mittlere) Kernfeld s̈attigt

dabei, so dass auch der gemessene Pseudo-g-Faktor (im Mittel zwischen den
”
Ästen“)

einen S̈attigungswertgsat erreicht. Die Daten in Abbildung4.6ergeben bei geschalteter

Anregung eine S̈attigungszeitkonstante6 vonτsat = 25, 7 min ±3, 6 min. Eine genaue-

re Betrachtung der Daten in Abbildung4.6 zeigt, dass der erste Messpunkt, der mit

σ+-Anregung erhalten wurde, denselben Wert wie der erste Messpunkt derσ+-Kurve

(grün) ergibt. Bei anschließender Anregung mitσ−-Polarisation baut sich ein Kernfeld

in umgekehrter Richtung auf, so dass der zweite Messpunkt weiter oben liegt, und so

weiter. Auf diese Weise springen die Messwerte zwischen zwei
”
Ästen“ um den oben

beschriebenen, durch quasi-unpolarisierte Anregung auf langen Zeitskalen erzeugten

Mittelwert hin und her. Der Abstand zwischen diesenÄsten spiegelt den Aufbau der

Kernspinpolarisation auf kurzen Zeitskalen in entgegengesetzte Richtungen wider, je

nach momentaner zirkularer Polarisation der Anregung.

Die
”
Spr̈unge“ vongpseudo bei geschalteter Anregung (blau in Abbildung4.6) ha-

ben f̈ur beide Anregungspolarisationen dieselbe Größe, was bedeutet, dass beiσ−-

Anregung gleichviele Kernspins polarisiert werden wie beiσ+-Anregung. Daraus lässt

sich folgern, dass die für DNP verantwortlichen ElektronenspinsSav nicht das ther-

mische Gleichgewicht erreichen, sondern nur ihre Orientierung bezüglich des externen

Magnetfeldes verlieren. Dasselbe gilt für den jeweils ersten Messpunkt der Messreihen

mit reinerσ−- bzw. σ+-Anregung (rot bzw. gr̈un in Abbildung4.6), die gleichgroße

”
Spr̈unge“ in entgegengesetzte Richtungen machen. Eine mögliche Erkl̈arung f̈ur die-

ses Verhalten auf kurzen Zeitskalen könnte in der hohen Ladungsträgertemperatur der

optisch angeregten Elektronen liegen: Wenn die Elektronen rekombinieren, bevor sie

abk̈uhlen, erreicht ihr Spin nicht das thermische Gleichgewicht mit dem Gitter, sondern

relaxiert lediglich. Die langsame Kernspindynamik, die als Kombination aus DNP, Dif-

fusion und Relaxation entsteht und zu einem Sättigungskernfeld f̈uhrt, ist wie zuvor

beschrieben f̈ur σ−-, σ+- und quasi-unpolarisierte Anregung unterschiedlich, weil die

DNP durch Relaxation von unterschiedlichenSav ins thermische GleichgewichtSeq

verursacht wird. Dies k̈onnte darauf schließen lassen, dass in diesem Fall die beteilig-

ten Elektronen langlebig sind, so dass die Elektronen und ihr Spin auf Gittertemperatur

abk̈uhlen und ihr thermisches Gleichgewicht erreichen, bevor die Elektronen rekom-

binieren.

6In Abschnitt4.3.4wird die Bestimmung vonτsat beschrieben.
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Die schwarz dargestellte Messkurve in Abbildung4.6 zeigt die Relaxation von

Kernspinpolarisation im Dunkeln. Nach eineinhalbstündiger Beleuchtung mitσ+-po-

larisiertem Licht (gr̈une Kurve) wurde der anregende Laserstrahl zwischen den Mes-

sungen abgeblockt. In großen Zeitabständen wurden jeweils zwei Messpunkte (schwarz)

mit den beiden zirkularen Anregungspolarisationen aufgenommen, die sich aufgrund

der polarisationsabhängigen DNP stark unterscheiden. Das Abblocken des anregen-

den Laserstrahles zwischen den einminütigen Messungen sorgt dafür, dass keine neuen

Nichtgleichgewichtselektronenspins injiziert werden, dieüber DNP eine Kernspinpo-

larisation verursachen und für Diffusion zur Verf̈ugung stellen k̈onnten. Somit kann

die zuvor mitσ+-Anregung aufgebaute Kernspinpolarisation nicht aufrecht erhalten

werden und zerf̈allt, was sich in einem langsamen Anstieg vongpseudo zeigt. Ein expo-

nentieller Fit an die in Abbildung4.6 dargestellten Daten ergibt eine Relaxationszeit

von τdunkel = 41, 7 min ± 8, 1 min.

Um nicht nach jeder Messreihe auf den Zerfall der angesammelten Kernspinpolari-

sation warten zu m̈ussen, wurde die Probe durch Aufheizen beiBext = 0 depolarisiert.

Dies geschah anfangs mithilfe eines Heizers am Probenstab und später durch kurze

Beleuchtung mit1, 5 W eines frequenzverdoppelten Nd:YVO4-Lasers (vergleiche Ab-

schnitt4.4.5).

4.3.2.1. Einfluss der Magnetfeldrichtung

Das soeben beschriebene Bild des Aufbaus einer Kernspinpolarisation wird durch fol-

gende Messergebnisse untermauert: Abbildung4.7 zeigt den zu erwartenden Rollen-

wechsel vonσ−- undσ+-Anregung bei Umkehr des externen Feldes vonBext = +1 T

zu Bext = −1 T. Bei −1 T verursachtσ−-Anregung das gr̈oßere Kernfeld, dasBext

versẗarkt, undσ+-Anregung das kleinere Kernfeld, dasBext schẅacht. Bei zwischen

σ+ undσ− hin- und hergeschalteter Anregung ist die Messkurve bei−1 T im Vergleich

zur +1 T-Kurve leicht verschoben, weil der erste Messpunkt nun auf dem oberen Ast

liegt und mit dem ersten Messpunkt derσ−-Kurve übereinstimmt.

4.3.2.2. Linear polarisierte Anregung

Die orange dargestellten Messpunkte in Abbildung4.8 wurden mit abwechselndσ−-

und σ+-polarisierter Anregung aufgenommen, wobei jeder Messpunkt wiederüber

30 s mittelt. Zwischen diesen Messungen wurde die Probe mit linear polarisiertem

Licht beleuchtet, welches unpolarisierte Elektronen anregt. Die blaue Messkurve dient
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Abbildung 4.7: Eine Umkehr des externen Magnetfeldes Bext tauscht die Rollen von σ−- und

σ+-Anregung bei der Messung der Zeitabhängigkeit des g-Faktors gpseudo. Die Messungen

wurden bei einem Verkippungswinkel von ϑ = 5◦, einer Anregungswellenlänge von λexc =
816, 1 nm, einer Probentemperatur von T = 2, 7 K und einer Anregungsleistung von Pexc =
8 mW aufgenommen. Jeder Messpunkt mittelt über 30 s, der erste Messpunkt bei geschalteter

Anregung wurde bei σ+-Polarisation aufgenommen.

zum Vergleich und wurde wie gehabt bei kontinuierlich im30-s-Abstand geschalte-

ter Anregung aufgenommen. Linear polarisierte Anregung verursacht ebenso wie ge-

schaltete zirkular polarisierte Anregung ein Kernfeld. Diese Messergebnisse bestätigen

obige Aussage, dass die Anregung unpolarisierter Elektronen ebenfalls zu DNP führt7

(Lampel [92], Bowers [24], Patelet al. [126], Kuhnset al. [90], Barrettet al. [13]),

da das thermische Gleichgewicht der Elektronenspins im Magnetfeld leicht polarisiert

ist. Vermutlich ist auf leicht ver̈anderte Anregungsparameter zurückzuf̈uhren, dass die

lineare Anregung hier ein etwas größeres Kernfeld verursacht als die geschaltete An-

regung.

7Dies wird auch als optischer Overhauser-Effekt bezeichnet.
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Abbildung 4.8: Zeitliche Entwicklung von gpseudo bei linear polarisierter Anregung (orange)

und geschalteter zirkular polarisierter Anregung (blau). In beiden Fällen führt die Anregung

von unpolarisierten Elektronen zu DNP, da das thermische Gleichgewicht der Elektronenspins

polarisiert ist. Die Messungen wurden bei einem Verkippungswinkel von ϑ = 1, 5◦, einer An-

regungswellenlänge von λexc = 815, 8 nm, einer Probentemperatur von T = 2, 6 K, einem

externen Magnetfeld von Bext = 1 T und einer Anregungsleistung von Pexc = 5 mW aufge-

nommen. Jeder Messpunkt mittelt über 30 s, der erste Messpunkt wurde bei σ+-Anregung

aufgenommen.

4.3.3. Bestimmung des unverf älschten Wertes von g ∗

4.3.3.1. Unterdrückung von Kernspinpolarisation

Der wahre Wert desg-Faktorsg∗ ohne Verf̈alschung durch Kernfelder könnte zum

Zeitpunktt = 0 gemessen werden, wo sich noch keine Kernspinpolarisation aufgebaut

hat. Diese M̈oglichkeit kann mit der Empfindlichkeit des verwendeten Aufbaus jedoch

nicht realisiert werden8. Abschnitt4.3.2hatte gezeigt, dass sich die Kernspindynamik

mit einer langsamen und einer schnellen Komponente beschreiben lässt. Aus den̈Uber-

legungen in Abschnitt4.3.1geht hervor, dass sich die langsame Komponente unter-

drücken ließe, wenn die angeregte ElektronenspinpolarisationSav gleich der Spinpo-

larisationSeq im thermischen Gleichgewicht ist. Die angeregte Elektronenspinpolari-

sationSav kann durch Pumpen mit elliptisch polarisiertem Licht oder durch Anpassen

8Die Streakkamera benötigt bei der gegebenen PL-Intensität Integrationszeiten im Bereich von30 s,

um auswertbare Bilder aufzunehmen.
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des Verkippungswinkelsϑ der Probe bei Pumpen mitσ−-polarisiertem Licht entspre-

chend eingestellt werden. Die schnelle Komponente der Kernspindynamik hingegen

kann durch sehr schnelle Modulation der zirkularen Polarisation der Anregung unter-

drückt werden, so dass die Anregung im Mittel unpolarisiert ist, alsoSav = 0. Hierauf

wird im folgenden Abschnitt4.3.3.2kurz eingegangen. Um sowohl die schnelle als

auch die langsame Komponente der Kernspindynamik gleichzeitig zu unterdrücken,

könnte die Anregung sehr schnell zwischenσ− und σ+ hin- und hergeschaltet wer-

den, wobei jedoch jeweils länger mitσ− beleuchtet werden m̈usste als mitσ+. Die

Zeiten m̈ussten so eingestellt werden, dass im zeitlichen Mittel elliptisch polarisiertes

Licht entsteht, das eine Elektronenspinpolarisation gleich der Gleichgewichtspolarisa-

tion anregt. Diese Bedingungen sind jedoch nicht einfach einzustellen, und außerdem

würde eine solche Messung keine Beobachtung der Kernspindynamik erlauben. Des-

halb wurde eine andere Methode zur Bestimmung vong∗ geẅahlt, die im Folgenden

beschrieben wird.

4.3.3.2. Indirekte Bestimmung von g ∗

Eine Beobachtung der zeitlichen Entwicklung des Pseudo-g-Faktors erlaubt eine in-

direkte Bestimmung des Wertes vong∗. Dabei wird von der in Abschnitt4.3.2 be-

schriebenen Beobachtung ausgegangen, dass die zeitlicheÄnderung vongpseudo eine

schnelle Komponente und eine langsame Komponente besitzt. Die langsame Kompo-

nenteτsat beschreibt das Erreichen des Sättigungswertes vongpseudo und ist je nach

Anregungspolarisation verschieden. Die schnelle Komponenteäußert sich beiσ−- und

σ+-Anregung in dem Sprung beit = 0 von g∗ zum ersten Messwert vongpseudo und

bei geschalteter Anregung in dem Unterschied zwischen den beidenÄsten dergpseudo-

Messwerte. Diese schnelle Komponente ist für beide zirkularen Anregungspolarisatio-

nen gleich groß (s. Abschnitt4.3.2).

Da beiσ−- undσ+-Anregung Kernfelder in entgegengesetzte Richtungen aufgebaut

werden, muss der unverfälschte Wert vong∗ zwischen den jeweils ersten Messwerten

beiσ−- undσ+-Anregung liegen, d. h. in Abbildung4.9zwischen dem Beginn der ro-

ten und der gr̈unen Kurve. Und da die sprunghaft schnelleÄnderung vongpseudo zu Be-

ginn einer Messung für beide Anregungspolarisationen gleich groß ist, ist naheliegend,

dass der wahre Wert vong∗ genau mittig zwischen den Wertengpseudo(t = 0) beiσ−-

undσ+-Anregung liegt. Dieser Wert kann durch Fits an dieσ−- undσ+-Messkurven
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Abbildung 4.9: Gezeigt sind dieselben Daten (Punkte) wie in Abbildung 4.6 mit Fits (Linien)

zur Bestimmung des nicht durch Kernfelder verfälschten Wertes von g∗ (oranges und türkises

Kreuz). Der blau gestrichelte Fit ergibt den verfälschten Wert des g-Faktors gsat (violettes

Kreuz) bei gesättigtem Kernfeld bei geschalteter Anregung und die Sättigungszeit τsat.

mit der Exponentialfunktion

gpseudo(t) = A exp (−t/τsat) + gsat (4.10)

bestimmt werden. Extrapolation der Fits (rote und grüne Linie) zum Zeitpunktt = 0

und Bildung des Mittelwertes aus den beiden so erhaltenen Werten für gpseudo(t = 0)

ergibtg∗, wie in Abbildung4.9als oranges Kreuz eingezeichnet.

Dieser Wert f̈ur g∗ teilt den Abstand zwischen den Anfängen der beiden̈Aste bei

halbmin̈utig hin- und hergeschalteter Anregung (blaue Datenpunkte) im Verhältnis

1:2, wie in Abbildung4.9zu erkennen ist. Dabei besteht der größere Abstand zu dem

Ast, der den ersten Datenpunkt enthält. Zur Überpr̈ufung wurden die beiden̈Aste der

Messkurve einzeln mit der Funktion nach Gleichung (4.10) angefittet (blaue Linien)

und zut = 0 extrapoliert.g∗ wurde so berechnet, dass er den Abstand zwischen den

beiden so erhaltenen Werten vongpseudo(t = 0) im Verhältnis 1:2 teilt. Der so erhalte-

ne Wert ist in der Abbildung als türkises Kreuz eingezeichnet und stimmt sehr gut mit

dem in orange dargestellten Ergebnisüberein.



86 4. Elektron-g-Faktor und Wechselwirkung von Elektronen- und Kernspinsystem in GaAs

Abbildung 4.10: Gezeigt sind die ersten Minuten der Messung aus Abbildung 4.7. Der nicht

durch Kernfelder verfälschte Wert des g-Faktors g∗ kann durch Anfitten (Linien) der Messun-

gen (Punkte und Dreiecke) bestimmt werden: g∗ liegt mittig (orange) zwischen den σ+- (grün)

und σ−-Werten (rot) von gpseudo(t = 0) und teilt den Abstand der beiden Äste der Messung mit

alle 30 s geschalteter Anregung (blau) im Verhältnis 1:2 bzw. 2:1 (türkis), je nachdem auf wel-

chem Ast der erste Messpunkt liegt. Die auf diese Weise bei +1 T (a) und −1 T (b) erhaltenen

Ergebnisse stimmen überein.

Damit ist eine M̈oglichkeit gefunden,g∗ aus dem zeitlichen Verlauf des Pseudo-g-

Faktors bei geschalteter Anregungspolarisation zu bestimmen. Diese Lösung ist rein

phänomenologisch, wird jedoch durch die im Folgenden beschriebenen Beobachtun-

gen untersẗutzt. F̈ur geẅohnlich wurde bei den geschalteten Messungen zuerst mit

σ+-Polarisation angeregt. Der erste Messpunkt liegt dann bei+1 T also auf dem unte-

ren Ast, und der Abstand vong∗ zum unteren Ast ist doppelt so groß wie zum oberen

Ast. Wie in Abschnitt4.3.2.1beschrieben, bewirkt ein Umkehren des Magnetfeldes

auf−1 T, dass der erste, mitσ+ angeregte Messpunkt auf dem oberen Ast liegt. In die-

sem Fall istg∗ doppelt so weit vom oberen wie vom unteren Ast entfernt. Dies ist in

Abbildung4.10dargestellt, die die ersten Minuten der Messungen aus Abbildung4.7

zeigt. Bei+1 T (Abbildung4.10(a)) ist der ẗurkis dargestellte Wert für g∗ so berech-

net, dass er doppelt so weit vongpseudo(t = 0) des unteren Astes entfernt ist wie von

gpseudo(t = 0) des oberen Astes der Messungen mit geschalteter Anregung (blau). Er

stimmt mit dem orange dargestellten Wert für g∗ gut überein, der als Mittelwert zwi-

schengpseudo(t = 0) der Messkurven mitσ+- (rot) undσ−-Anregung (gr̈un) erhalten
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wurde. Bei−1 T (Abbildung4.10(b)) liegt der ẗurkis dargestellte Wert doppelt so weit

von gpseudo(t = 0) des oberen Astes entfernt wie vongpseudo(t = 0) des unteren Astes

und stimmt ebenfalls mit dem Mittelwert (orange) zwischen dengpseudo(t = 0) der

einzelnen Anregungen̈uberein. Außerdem sind auch die Ergebnisse für g∗ bei +1 T

und−1 T gleich.

ObigeÜberlegungen werden darüber hinaus durch neue Messungen von Stefan Oer-

tel in Abhängigkeit von der Schaltfrequenz bestätigt. Je schneller die Anregungspo-

larisation hin- und hergeschaltet wird, desto kleiner wird wie erwartet der Abstand

zwischen den beiden̈Asten. Bei Messungen mit500 ms Umschaltzeit k̈onnen kei-

ne Spr̈unge mehr erkannt werden, die beidenÄste liegen alsöubereinander und zei-

gen weiterhin ein exponentielles Sättigungsverhalten vongpseudo(t). Anfitten dieser

Messkurve mit einer doppeltexponentiellen Funktion und Extrapolation zut = 0 er-

gibt direkt den unverf̈alschten Wert vong∗, weil gpseudo nun unabḧangig von der Anre-

gungspolarisation ist und keine Sprünge mehr aufweist. Der auf diese Weise erhaltene

Wert für g∗ teilt den Abstand zwischen den beidenÄsten einer zum Vergleich mit30 s

Schaltzeit aufgenommen Messkurve wie oben beschrieben im Verhältnis 1:2.

All dies spricht also daf̈ur, dass sichg∗ auf die beschriebene Weise aus den beiden

Ästen der geschalteten Anregung richtig bestimmen lässt. Die Genauigkeit dieser Me-

thode wird mit±1/3 der Differenz zwischen den beiden̈Asten zum Zeitpunktt = 0

abgescḧatzt und geht bei allen Messergebnissen in den Fehlerbalken ein. Bei einigen

Messungen sind keinëAste zu erkennen und ein getrenntes Anfitten zweierÄste ist

nicht mehr m̈oglich. Dies ist z.B. bei sehr hohen Magnetfeldern oder hohen Tempera-

turen der Fall. Bei solchen Messungen wird für den Abstand zwischen den̈Asten Null

angenommen undg∗ entsprechend aus einem exponentiellen Fit an alle Einzeldaten

alsgpseudo(t = 0) bestimmt.

4.3.4. Bestimmung charakteristischer Gr ößen zur

Beschreibung der Kernspindynamik

Wie in den bisherigen Messungen zu erkennen ist, hängt die Kernspindynamik sehr

stark von der Polarisation der Anregung ab. In den folgenden Abschnitten werden wei-

tere Messungen mit im30-s-Abstand hin- und hergeschalteter Anregung vorgestellt.

Hier soll deshalb beschrieben werden, wie in diesem Fall die Sättigungswertegsat des

Pseudo-g-Faktors undBN,sat des Kernfeldes, die zugehörige S̈attigungszeitτsat und

der Abstand∆Äste zwischen den beiden̈Asten vongpseudo in der S̈attigung bestimmt
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werden. Ẅahrend die drei erstgenannten Werte die langsame Komponente der Kern-

spindynamik beschreiben, spiegelt der letztgenannte Wert die schnelle Komponente

wider, entsprechend den Beobachtungen in Abschnitt4.3.2.

Als Sättigungswertgsat des Pseudo-g-Faktors wird bei geschalteter Anregung der

Wert bezeichnet, der in der Sättigung mittig zwischen den beiden gemessenenÄsten

von gpseudo liegt. Das Kernfeld, das diesen Wert vongpseudo ergibt, wird entsprechend

SättigungskernfeldBN,sat genannt. Bei geschalteter Anregung schwankt das Kernfeld

zu sp̈aten Zeiten also gleichm̈aßig um seinen S̈attigungswert, der sich aus Gleichung

(4.9) mit gpseudo = gsat ergibt:

BN,sat =
gsat − g∗

g∗
Bext . (4.11)

Der S̈attigungswert des Kernfeldes wird somit aus den experimentell bestimmten Wer-

ten für g∗ undgsat berechnet. Wie in Abbildung4.9gezeigt, wirdgsat (violettes Kreuz)

als Fitparameter bei gemeinsamem Anfitten beiderÄste (blau gestrichelt) mit Glei-

chung (4.10) bestimmt. Derselbe Fit ergibt auch den Wert der Zeitkonstantenτsat als

Fitparameter. Der Wert vong∗ wird wie in Abschnitt4.3.3beschrieben aus zwei ein-

zelnen Fits mit Gleichung (4.10) an die beiden̈Aste vongpseudo erhalten. Aus diesen

beiden Fits wird außerdem der Abstand∆Äste der beidenÄste in der S̈attigung be-

stimmt als∆Äste = gobererAst
sat − guntererAst

sat .

4.4. Messergebnisse für g ∗ und zur

Kernspindynamik

In diesem Abschnitt werden detaillierte experimentelle Ergebnisse des nicht durch

Kernfelder verf̈alschteng-Faktorsg∗ und der Kernspindynamik vorgestellt. Die Kern-

spindynamik wird dabei durch folgende Werte beschrieben: den Sättigungswertgsat

vongpseudo(t), den Abstand∆Äste zwischen den beiden̈Asten des Pseudo-g-Faktors in

der S̈attigung, den S̈attigungswert des effektiven KernfeldesBN,sat und die Zeitkon-

stanteτsat, mit der das Kernfeld die S̈attigung erreicht. All diese Ergebnisse ergeben

sich aus Messungen der zeitlichen Entwicklung vongpseudo in Abhängigkeit von ver-

schiedenen Parametern, wobei die zirkular polarisierte Anregung alle30 s zwischen

σ+ undσ− umgeschaltet wurde. Die Abschnitte4.3.3und4.3.4beschreiben, wie die

verschiedenen Werte aus den Messungen vongpseudo(t) bestimmt werden.
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4.4.1. Messgenauigkeit

Die Messgenauigkeit soll sehr sorgfältig betrachtet werden. Sie ergibt sich aus ver-

schiedenen experimentellen Ungenauigkeiten und Ungenauigkeiten bei der Datenaus-

wertung, die im Folgenden einzeln beschrieben werden.

4.4.1.1. Zeitkalibrierungsfehler

Die Zeitkalibrierung der Streakkamera hängt unter anderem von der Repetitionsfre-

quenz des Lasers ab, die sich bei Umstellung zwischen ps- und fs-Betrieb und bei

Justagëandern kann. Deswegen wurde die Streakkamera in allen verwendeten Zeit-

bereichen mit Hilfe eines Etalons nachkalibriert. Der Fehler dieser Kalibrierungen

wird mit der mittleren prozentualen Abweichung der nach Neukalibrierung gemes-

senen Etalonpeakabstände vom Sollwert des Peakabstandes abgeschätzt zuz̈uglich des

Fehlers durch die Ungenauigkeit der Länge des Etalons. Diese Abschätzung erscheint

sinnvoll, weil sie sowohl statistische Schwankungen als auch systematische Fehler der

Kalibrierung mit einbezieht und der Peakabstand des verwendeten Etalons im Bereich

der bei1 T gemessenen Larmorfrequenz liegt9. In dem zumeist verwendeten Zeitbe-

reich ergibt sich ein Zeitkalibrierungsfehler von0, 15 %, was eine Ungenauigkeit des

g-Faktors von etwa0, 0008 bedeutet.

4.4.1.2. Feldkalibrierungsfehler und Stromabfall im Dauerbetrieb

Das Magnetfeld des Magnetkryostaten wurde mit einem Hallsensor und Gaussmeter

von Lakeshore sorgfältig nachkalibriert. Die Fehlerangabe der Kalibrierung beinhal-

tet die Messungenauigkeiten von Hallprobe und Gaussmeter, verschiedene Fitfehler

bei der Auswertung der Kalibrierungsdaten und eine Toleranz für eineÄnderung der

Messḧohe10 um2 mm. Dar̈uber hinaus wurde bei der Kalibrierung die Sweeprichtung

ber̈ucksichtigt, die sich vor allem beiB ¿ 1 T in einem Hystereseverhalten des Feldes

widerspiegelt11. Fast alle im Folgenden vorgestellten Messungen wurden bei nominell

1 T durchgef̈uhrt, was kalibriert nur etwa0, 9775 T waren. Die Kalibriergenauigkeit

9Fast alle Messungen wurden bei1 T durchgef̈uhrt.
10Mit Messḧohe wird die Ḧohe bezeichnet, in der sich der Laserfokus auf der Probe bezüglich des

Magneten befindet. Mit zunehmender Entfernung von der Spulenmitte nimmt die Feldstärke ab, wie

in AnhangD gezeigt ist.
11Grund f̈ur die Hysterese k̈onnen sowohl Remanenzfelder der Spule als auch vom Netzteil falsch

gelieferte Str̈ome sein.
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bel̈auft sich hierbei auf+0, 0017 T und−0, 0021 T, was eine Ungenauigkeit desg-

Faktors von etwa+0, 0008 bzw.−0, 001 bedeutet.

Des Weiteren wurde auch der kleine Fehler durch den Stromabfall im verwendeten

Dauerbetriebsmodus des Magneten12 ber̈ucksichtigt, der10−4 h−1 betr̈agt. Der Ein-

fachheit halber wurde dieser vernachlässigbar kleine Persistent-Mode-Fehler als der

nach45 min Messzeit abgeschätzt, statt die Feldstärke zu jedem Zeitpunkt zu korrigie-

ren.

4.4.1.3. DOF-Fitfehler

In den90 min Messzeit pro Messreihe wurden 180 Streakkamerabilder aufgenommen

und daraus die zeitlichen Transienten der PL extrahiert. An jede dieser 180 Transi-

enten wurden f̈unf DOF-Fits gemacht (s. AnhangC.2), die zu verschiedenen Zeiten

beginnen und aus deren Mittel der Wert vongpseudo bestimmt wurde. Der Fitfehler

wird dabei entweder durch den von der Fitroutine angegebenen Fehler beschrieben

oder durch die Standardabweichung vongpseudo bei den f̈unf Fits, je nachdem wel-

cher Fehler gr̈oßer ist. Als DOF-Fitfehler des wahreng-Faktorsg∗ wird nun nicht

der Mittelwert aus den so erhaltenen180 Einzelfehlern verwendet, welche in diesem

Fall unn̈otig groß sind, weil die 180 Einzelaufnahmen stärker rauschen als eine Lang-

zeitaufnahme. Vielmehr wird der DOF-Fehler vong∗ abgescḧatzt als der DOF-Fehler

beim Anfitten des Mittelwertes der Transienten aus der zweiten Hälfte der Messzeit

- also einem Mittel der letzten90 Einzelaufnahmen13. Dabei wird wieder der größere

Wert geẅahlt zwischen dem von der Fitroutine angegebenen Fitfehler und dem Fehler

durch Variation der Fit-Startwerte. Die Verwendung des DOF-Fehlers einer gemittel-

ten Messung l̈asst sich dadurch rechtfertigen, dass sichg∗ als Fit an die180 einzelnen

gpseudo ergibt und dadurcḧuber die Einzelmessungen mittelt14. Außerdem stimmt der

über die zweite Ḧalfte der Messzeit gemittelte Wert vongpseudo mit dem Mittel der

Einzelwertëuberein, die etwas größeren Einzel-DOF-Fehler beruhen also wirklich nur

auf sẗarkerem Rauschen der Einzelaufnahmen. Bei der Bestimmung des DOF-Fehlers

des S̈attigungswertesgsat von gpseudo wird mit analoger Argumentation dasselbe Vor-

12Im sogenannten Persistent Mode wird die supraleitende Magnetspule kurzgeschlossen, so dass in ihr

ein Dauerstrom fließen kann.
13Grund f̈ur die Wahl der zweiten Ḧalfte der Messzeit ist, dass diegpseudo-Werte hier schon nahe dem

Sättigungswert sind und die zeitabhängigeg-Faktor-Kurve flach verl̈auft.
14Der Fehler dieses exponentiellen Fits an die einzelnengpseudo wird im folgenden Abschnitt4.4.1.4

beschrieben.
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gehen angewandt. Bei Messungen mit typischen Parametern beträgt der DOF-Fitfehler

desg-Faktors f̈ur geẅohnlich etwa0, 0008.

4.4.1.4. Fehler des exponentiellen Fits und Ästefehler

Wie in Abschnitt4.3.3 beschrieben, wirdg∗ aus exponentiellen Fits mit Gleichung

(4.10) an die beiden̈Aste bestimmt. Als Fitfehler wird hierbei der Mittelwert der von

der Fitroutine angegebenen Fehler der AmplitudenA der beidenÄste verwendet. Bei

der Bestimmung des Sättigungswertes vongpseudo dient entsprechend der von der Fit-

routine angegebene Fitfehler des Sättigungswertesgsat als Fehlerangabe. Darüber hin-

aus wird f̈ur die in den Abschnitten4.3.3und4.3.4beschriebene phänomenologische

Methode zur Bestimmung vong∗ undgsat ein Drittel desÄsteabstandes als Toleranz

angenommen und als̈Astefehler bezeichnet. Typische Größen dieser Fehler desg-

Faktors sind etwa0, 0002 als Fehler des exponentiellen Fits und0, 0005 alsÄstefehler.

4.4.1.5. Gesamtfehler

Der Gesamtfehler für g∗ und gsat ergibt sich als Summe der Einzelfehler: Zeitkali-

brierungsfehler, Feldkalibrierungsfehler (unterschieden nach zu großem Feld und zu

kleinem Feld zuz̈uglich Persistant-Mode-Fehler), DOF-Fitfehler, Fehler des exponen-

tiellen Fits undÄstefehler. Im Folgenden wird immer der Gesamtfehler als Fehlerbal-

ken zug∗ und gsat aufgetragen, und in AbbildungD.2 (im Anhang) werden zusätz-

lich die verschiedenen Einzelfehler für g∗ dargestellt. Die Einzelfehler für gsat werden

nicht gezeigt, weil sie sehr̈ahnlich sind. Der Fehler des ausgsat, g∗ undBext berech-

neten S̈attigungskernfeldesBN,sat berechnet sich mit Gauß’scher Fehlerfortpflanzung

aus den Gesamtfehlern der eingehenden Größen. Als Fehlerangabe für τsat dient der

von der Fitroutine angegebene Fehler. Der Fehler desÄsteabstandes∆Äste besteht aus

dem DOF-Fitfehler und dem Fehler des exponentiellen Fits für gsat.

Alle hier nicht betrachteten experimentellen Parameter, wie z.B. Probentempera-

tur und Anregungsleistung werden in guter Näherung ẅahrend einer Messreihe als

konstant angenommen. Wichtig zu erwähnen bleibt noch, dass das Befüllen des K̈alte-

schildes des Kryostaten mit Stickstoff nicht während der Messungen erfolgte, weil

dabei pl̈otzlich ein betragsm̈aßig gr̈oßerer Wert f̈ur gpseudo gemessen wurde, der sich

dann mit der Zeit wieder dem vorigen Messwert annäherte.
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4.4.2. Messungen in Abh ängigkeit von der

Anregungswellenl änge

Die Messungen vong∗ und der Kernspindynamik in Abhängigkeit von der Anregungs-

wellenl̈ange wurden beiBext = 1 T, ϑ = 1, 5◦, T = 2, 5 K und Pexc = 5 mW

durchgef̈uhrt und sind in Abbildung4.11gezeigt. Der im Folgenden gebrauchte Be-

griff Überschussenergie bezeichnet die Energiedifferenz zwischen anregendem La-

ser und Photolumineszenzmaximum, wobei beide Energien durch Gaussfits an die

Streakkamera-Spektren bestimmt wurden15.

Der wahreg-Faktorg∗ (s. Abbildung4.11(d)) ist bei Anregung mit einer sehr ho-

henÜberschussenergie von 189 meV (Anregungswellenlängeλexc = 728 nm) etwa

g∗ ≈ −0, 459. Bei Anregung mit nur geringer̈Uberschussenergie von beispielsweise

9, 6 meV oder6, 5 meV (λexc = 813, 0 nm bzw.814, 9 nm) wird ein etwas kleinerer

Wert gemessen, etwag∗ ≈ −0, 464. Dies l̈asst sich auf die Energieabhängigkeit des

g-Faktors zur̈uckführen, da Ladungsträgerinjektion mit hohen̈Uberschussenergien zu

hohen Ladungsträgertemperaturen und somit zu einer stärkeren Besetzung hoherk-

Werte f̈uhrt. Bei resonanter16 Anregung (λexc = 816, 8 nm) nimmtg∗ wieder auf etwa

g∗ ≈ −0, 459 zu, was wahrscheinlich an einem größeren Beitrag lokalisierter Elektro-

nen zum gemessenen Wert vong∗ liegt. Abschnitt4.1hatte gezeigt, dass Lokalisierung

zu einer Zunahme desg-Faktors f̈uhrt.

Der S̈attigungswert des Pseudo-g-Faktorsgsat (s. Abbildung4.11(d)) liegt bei nicht-

resonanter Anregung bei etwagsat ≈ −0, 48 und nimmt bei quasiresonanter Anregung

zu, bis bei resonanter Anregung (816, 8 nm) g∗ undgsat ≈ −0, 459 übereinstimmen.

Das S̈attigungskernfeldBN (Abbildung4.11(e)) betr̈agt bei nichtresonanter Anregung

zwischen30 mT und40 mT und nimmt entsprechend mit abnehmenderÜberschuss-

energie ab, um bei resonanter Anregung (816, 8 nm) zu verschwinden, ẅahrend die

Sättigungszeitkonstanteτsat (Abbildung 4.11(f)) zunimmt und bei resonanter Anre-

gung unendlich wird. Mit abnehmenderÜberschussenergie nimmt der Abstand zwi-

schen den beiden̈Asten des Pseudo-g-Faktors zu (Abbildung4.11(b)), was als Tempe-

ratureffekt erkl̈art werden kann (s. Abschnitt4.4.5).

15Zur Genauigkeit der Wellenlängenkalibrierung vergleiche Fußnote2 auf S.68.
16Bei derÜberschussenergie dieser Messung von3, 7 meV überlappen die Linien von PL und Laser

bereits. Bei weniger̈Uberschussenergie sind keine Spinquantenschwebungen mehr zu erkennen,

vermutlich weil die Spinrelaxationszeitτs zu kurz ist. Daher wird eine Anregung bei816, 8 nm hier

bereits als resonant bezeichnet.
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Abbildung 4.11: g∗ und Dynamik von BN in Abhängigkeit von der Anregungswellenlänge λexc.

(a) Zeitliche Entwicklung des mit geschalteter Anregungspolarisation gemessenen g-Faktors

gpseudo bei verschiedenen Anregungswellenlängen. (b) Ästeabstand von gpseudo in Sättigung.

(c) Zeitlicher Verlauf der PL mit SQB. (d) Unverfälschter g-Faktor g∗ und Pseudo-g-Faktor gsat

bei gesättigtem Kernfeld. (e) Sättigungskernfeld BN,sat. (f) Sättigungszeitkonstante τsat und

mittlere Spinrelaxationszeit τs.
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Besonders interessant ist, dass bei resonanter Anregung zwar einerseits dynamische

Polarisation von Kernspins auf der schnellen Zeitskala stattfindet und denÄsteabstand

verursacht17, aber andererseits kein langsames Sättigungsverhalten des Kernfeldes zu

beobachten ist. Eine m̈ogliche Erkl̈arung hierf̈ur wäre, dass sich bei resonanter Anre-

gung bevorzugt kalte freie Exzitonen bilden, die donatorgebundene Elektronen frei-

setzen und sich an die Donatoren binden. Von dort aus könnte die Relaxation ihrer

Elektronenspins bezüglich desäußeren Magnetfeldes DNP auf der schnellen Zeitska-

la verursachen. Aufgrund sehr schneller Rekombinationszeiten der Exzitonen könnte

ihr Elektronenspin aber das thermische Gleichgewicht nicht erreichen und somit kein

langsam s̈attigendes Kernfeld aufbauen. Die durch Stöße mit den kalten Exzitonen

freigesetzten Elektronen ẅurden keinëUberschussenergie erhalten und somit nur klei-

nek-Werte besetzen, so dass sie im thermischen Gleichgewicht bleiben würden. Nach

Rekombination der Exzitonen könnten die Elektronen an die Donatoren zurückkeh-

ren. Ihr Spin ẅare noch im thermischen Gleichgewicht, so dass auch die langlebigeren

Elektronen keine DNP und somit keine langsame Kernspindynamik verursachen. Ob

diese Prozesse wirklich so stattfinden ist nicht bewiesen. Jedoch wird diese Erklärung

von der bei abnehmenderÜberschussenergie geringeren Spinrelaxationszeit18 τs un-

tersẗutzt (Abbildung4.11(f)), die mit der gr̈oßeren Effektiviẗat des Bir-Aronov-Pikus-

Relaxationsmechanismus in Exzitonen erklärt werden kann. Auch die Rekombinati-

onszeitτPL nimmt mit abnehmender̈Uberschussenergie schnell ab, wie in Abbildung

4.11(c) zu erkennen ist.

4.4.3. Messungen in Abh ängigkeit vom angelegten

Magnetfeld

Abbildung 4.12 zeigt Messungen zur Abhängigkeit von der Feldstärke. Die Anre-

gungswellenl̈ange wurde bei Erḧohung der Feldstärke in dem Versuch, diëUberschus-

senergie konstant zu halten, zwischenλexc ≈ 815, 4 nm und812, 2 nm ver̈andert19.

Die Probe war umϑ = 1, 5◦ verkippt, und die Messungen wurden beiT = 2, 5 K und

Pexc = 5 mW durchgef̈uhrt.

Der wahreg-Faktorg∗ steigt aufgrund seiner Energieabhängigkeit mit zunehmender

17In Abbildung4.11(a) verschwinden die beiden̈Aste für das bloße Auge im Rauschen, das aufgrund

schwieriger Fitbedingungen auftritt.
18Die Spinrelaxationszeit wurde als Mittel aus der gesamten Messreihe und allen DOF-Fits bestimmt.
19Mit steigender Feldstärke verschiebt die PL-Linie zu höheren Energien.
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Abbildung 4.12: g∗ und Dynamik von BN in Abhängigkeit vom externen Magnetfeld Bext. (a)

Zeitliche Entwicklung des mit geschalteter Anregungspolarisation gemessenen g-Faktors bei

verschiedenen externen Magnetfeldern. (b) Ästeabstand von gpseudo in Sättigung. (c) Zeitlicher

Verlauf der PL mit SQB. (d) Unverfälschter g-Faktor g∗ mit linearem Fit, Pseudo-g-Faktor gsat

bei gesättigtem Kernfeld. (e) Sättigungskernfeld BN,sat. (f) Sättigungszeitkonstante τsat.
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Feldsẗarke an (s. Abbildung4.12(d)), da das̈außere Magnetfeld die Elektronenwel-

lenfunktionen einschn̈urt, so dass gr̈oßerek-Werte besetzt werden. Ein linearer Fit an

g∗(B), der mit den Fehlerbalken der einzelnen Punkte gewichtet ist, ergibt eine Zunah-

me von0, 00495 T−1 mit einer Genauigkeit von7, 3 ·10−4 T−1. Dieses Ergebnis ist mit

anderen experimentellen (Secket al. [141], Oestreichet al. [112]) und theoretischen

(Najdaet al. [110]) Arbeiten konsistent. Auff̈allig ist, dassg∗ bei 0, 3 T als einziger

Wert der Messreihe nicht in einer Geraden mit den anderen Werten liegt. Hierbei könn-

te es sich sowohl um eine Messungenauigkeit als auch um einen echt größeren Wert

von g∗ bei sehr kleinen Feldern handeln. Eine Extrapolation der Werte zu0 T ergibt

g∗(0 T) ≈ −0, 466.

Die Kernfelds̈attigungszeit nimmt mit steigendem externen Feld zu, wie in Abbil-

dung4.12(f) zu sehen ist. Abbildung4.12(e) zeigt, dass das Sättigungskernfeld eine

mit dem Magnetfeld steigende Tendenz aufweist, die mit der Zunahme der Elektronen-

spinpolarisation im thermischen Gleichgewicht erklärt werden kann. Jedoch schwankt

der Wert des S̈attigungskernfeldes sehr stark, und dementsprechend ist der Anstieg

des S̈attigungswertes des Pseudo-g-Faktors (Abbildung4.12(d)) mit zunehmendem

Magnetfeld unregelm̈aßig. Zwar ist die DNP abhängig von der Feldstärke, wie z.B.

von Patelet al. [126] und Kuhnset al. [90] beschrieben, die beobachtete Schwan-

kung des Kernfeldes lässt sich damit jedoch nicht erklären. Denkbar ẅare, dass die

Überschussenergie beiÄnderung der Feldstärke nicht konstant genug gehalten werden

konnte und dies im Zusammenhang mit den Schwankungen des Kernfeldes steht. In

Abschnitt4.4.2wurde gezeigt, dass sich das Sättigungsfeld bei fast resonanterÄnde-

rung sehr stark mit der̈Uberschussenergiëandert, und die Transienten in Abbildung

4.12(c) besẗatigen, dass zumindest während der Messungen bei hohen Feldern unter-

schiedliche Ladungsträgertemperaturen herrschten.

Der Abstand zwischen den beidenÄsten ist bei kleinen Feldern außerordentlich

groß und nimmt mit steigender Feldstärke schnell ab (Abbildung4.12(b)). Schon ab

2 T können keine einzelnen̈Aste mehr erkannt werden. Dies liegt darin begründet, dass

sich das Gesamtmagnetfeld aus der Summe von externem Magnetfeld und Kernma-

gnetfeld zusammensetzt und dabei der Einfluss der kleinenÄnderung des Kernfeldes

beim Umschalten der Anregung im Vergleich zu großenäußeren Feldern verschwindet

(s. Gleichung (4.9)).
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Abbildung 4.13: g∗ und Dynamik von BN in Abhängigkeit vom Verkippungswinkel ϑ. (a) Zeit-

liche Entwicklung des mit geschalteter Anregungspolarisation gemessenen g-Faktors bei ver-

schiedenen Verkippungswinkeln der Probe. (b) Ästeabstand von gpseudo in Sättigung. (c) Zeit-

licher Verlauf der PL mit SQB. (d) Unverfälschter g-Faktor g∗ und Pseudo-g-Faktor gsat bei

gesättigtem Kernfeld. Die schwarze Linie dient der besseren Betrachtung. (e) Sättigungskern-

feld BN,sat. (f) Sättigungszeitkonstante τsat.
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4.4.4. Messungen in Abh ängigkeit vom Verkippungswinkel

Die Messungen zur Abḧangigkeit vom Winkelϑ, um den die Probe im Magnetfeld

verkippt ist, wurden beiBext = 1 T, T = 2, 6 K und Pexc = 8 mW durchgef̈uhrt.

Abbildung4.13zeigt zwei Datens̈atze, die bei verschiedenen Anregungswellenlängen

λexc ≈ 814, 9 nm undλexc ≈ 812, 8 nm aufgenommen wurden.

EineÄnderung des Verkippungswinkels der Probe hat wie erwartet keinen Einfluss

auf den wahreng-Faktorg∗ (Abbildung4.13(d)). Jedoch vergrößert eine sẗarkere Ver-

kippung die ElektronspinkomponenteSav, die für das Pumpen von Kernspinpolari-

sationüber DNP zusẗandig ist. Dadurch vergrößert sich mit zunehmendem Winkel

der Abstand zwischen den beidenÄsten, wie in Abbildung4.13(b) zu erkennen ist.

Das S̈attigungskernfeld (Abbildung4.13(e)) und somit auch der Sättigungswert desg-

Faktors (Abbildung4.13(d)) zeigen im Rahmen der Messgenauigkeit keine Abhängig-

keit vom Verkippungswinkel, da die Relaxation quasi-unpolarisierter Elektronenspins

ins thermische Gleichgewicht durch eine Verkippung der Probe nicht beeinflusst wird.

Die S̈attigungszeitkonstante schwankt zwischen etwa20 min und30 min (Abbildung

4.13(f)).

Als wichtiges Ergebnis bleibt festzuhalten, dass sich auch in einer nicht verkippten

Probe ein Kernfeld aufbaut, weil das thermische Gleichgewicht der Elektronenspins

polarisiert ist, ẅahrend bei geschalteter Anregung im zeitlichen Mittel unpolarisiert

gepumpt wird. Bei nicht verkippter Probe sind jedoch die Elektronenspinkomponenten

Sav für beide Pumppolarisationen Null, so dass sich keine zweiÄste bilden.

4.4.5. Messungen in Abh ängigkeit von der Temperatur

Abbildung4.14zeigt Messergebnisse zur Abhängigkeit vong∗ und der Kernspindyna-

mik von der Probentemperatur. Die Messungen wurden beiBext = 1 T, ϑ = 1, 5◦ und

Pexc = 8 mW durchgef̈uhrt. Dabei wurde diëUberschussenergie bei der Anregung

durch Nachf̈uhren der Laserwellenlänge vonλexc = 815, 0 nm bisλexc = 816, 9 nm

konstant auf etwa6 meV gehalten.

Der Wert desg-Faktorsg∗ nimmt mit steigender Temperatur zu, wie in Abbildung

4.14(d) dargestellt ist. Hierauf wird in Kapitel5 genauer eingegangen. Lineare Fits

in Abbildung4.14(d) verdeutlichen, dass die Steigung der Messwerte bei tiefen Tem-

peraturen bis etwa20 K auffällig flacher ist als die bei hohen Temperaturen. Dies ist

vermutlich auf die endlichëUberschussenergie von etwa6 meV zur̈uckzuf̈uhren, wel-
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Abbildung 4.14: g∗ und Dynamik von BN in Abhängigkeit von der Probentemperatur T . (a)

Zeitliche Entwicklung des mit geschalteter Anregungspolarisation gemessenen g-Faktors bei

verschiedenen Temperaturen der Probe. (b) Ästeabstand von gpseudo in Sättigung. (c) Zeitlicher

Verlauf der PL mit SQB. (d) Unverfälschter g-Faktor g∗ mit zwei Fits und Pseudo-g-Faktor gsat

bei gesättigtem Kernfeld. Einsatz: Überschussenergie der Anregung im Vergleich mit kBT . (e)

Sättigungskernfeld BN,sat. (f) Sättigungszeitkonstante τsat.
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che gerade bei kleinen Gittertemperaturen eine erhöhte Ladungstr̈agertemperatur zur

Folge hat. Der Einsatz in Abbildung4.14(d) zeigt dieÜberschussenergie als Differenz

zwischen der gemessenen Laserenergie und dem Maximum der gemessenen Photo-

lumineszenz20. Denkbar ẅare auch ein Einfluss der bei tiefen Temperaturen stärkeren

Lokalisierung, dieg∗ vergr̈oßert (s. Abschnitt4.1). Eine lineare Extrapolation der Wer-

te von2, 6 K bis 22, 4 K zu T = 0 ergibtg∗ ≈ −0, 464, eine lineare Extrapolation der

Werte von22, 4 K bis 61, 5 K ergibtg∗ ≈ −0, 475.

Das S̈attigungskernfeld (Abbildung4.14(e)) und der Abstand zwischen den beiden

Ästen des Pseudo-g-Faktors (Abbildung4.14(b)) nehmen mit steigender Temperatur

schnell ab, weil die Kernspinrelaxation aufgrund von Phononen zunimmt (s. Abschnitt

4.2). Bei 2, 6 K betr̈agtBN,sat etwa24 mT, und schon ab40 K ist mit BN,sat ≤ 5 mT

und∆Äste = 0 praktisch kein Kernspineinfluss mehr in den Messungen zu erkennen.

Der S̈attigungswert des Pseudo-g-Faktors (Abbildung4.14(d)) gsat nähert sich mit stei-

gender Temperatur entsprechend schnell ang∗ an.

4.4.6. Messungen in Abh ängigkeit von der

Anregungsleistung

Die Messungen vong∗ und der Kernspindynamik in Abhängigkeit von der Anregungs-

leistungPexc wurden beiλexc = 812, 5 nm,Bext = 1 T, ϑ = 1, 5◦ undT = 2, 4 K bis

2, 7 K durchgef̈uhrt. Die Ergebnisse sind in Abbildung4.15dargestellt.

Der g-Faktorg∗ nimmt aufgrund seiner Energieabhängigkeit mit steigender Anre-

gungsleistung geringfügig zu, weil zunehmend höherek-Werte besetzt werden. Aller-

dings ist die Zunahme bei den verwendeten niedrigen Anregungsdichten im Rahmen

der Messgenauigkeit verschwindend klein. Der lineare Fit in Abbildung4.15(d) ergibt

eine Steigung von etwa1, 5 · 10−4 mW−1. Eine Extrapolation der Werte zuPexc = 0

ergibtg∗ ≈ −0, 465.

Das S̈attigungskernfeld nimmt mit zunehmender Anregungsleistung ab (Abbildung

4.15(e)), und der S̈attigungswert des Pseudo-g-Faktors n̈ahert sich entsprechend an

g∗ an (Abbildung4.15(d)). Eine lineare Extrapolation zuPexc = 0 ergibt ein S̈atti-

gungskernfeld vonBN,sat ≈ 40 mT, währendBN,sat bei Pexc = 11 mW nur noch

etwa23 mT betr̈agt. Dies scheint auf den ersten Blicküberraschend, da mehr spinpo-

larisierte Elektronen mehr Kernspinpolarisation pumpen können. Tats̈achlich jedoch

20Beide Energien wurden mit Gaussfits an die Streakkameradaten bestimmt.
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Abbildung 4.15: g∗ und Dynamik von BN in Abhängigkeit von der Anregungsleistung Pexc. (a)

Zeitliche Entwicklung des mit geschalteter Anregungspolarisation gemessenen g-Faktors bei

verschiedenen Anregungsleistungen. (b) Ästeabstand von gpseudo in Sättigung. (c) Zeitlicher

Verlauf der PL mit SQB. (d) Unverfälschter g-Faktor g∗ mit linearem Fit und Pseudo-g-Faktor

gsat bei gesättigtem Kernfeld. (e) Sättigungskernfeld BN,sat mit linearem Fit. (f) Sättigungszeit-

konstante τsat.
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besẗatigen das mit der Anregungsdichte nicht zunehmende Kernfeld und die konstan-

te S̈attigungszeit (Abbildung4.15(f)), dass haupts̈achlich lokalisierte Elektronen DNP

verursachen. Die optisch angeregte Ladungsträgerdichte ist mitnexc ≈ 5 · 1015 cm−3

nämlich gr̈oßer als die Dotierdichte vonndot = 1, 2 · 1015 cm−3, so dass zus̈atzlich

angeregte, nicht-lokalisierte Elektronen nicht zur DNP beitragen. Die Abnahme des

Kernfeldes und des̈Asteabstandes vongpseudo (Abbildung4.15(b)) mit zunehmender

Anregungsleistung lassen sich mit der steigenden Ladungsträgertemperatur erklären,

die für eine sẗarkere Kernspinrelaxation sorgt (Abschnitt4.4.5). Die PL-Transienten

in Abbildung4.15(c) zeigen klar einen Temperaturanstieg bei erhöhter Anregungslei-

stung, und dar̈uber hinaus steigt die vom Sensor am Probenstab gemessene Temperatur

von2, 4 K bei Pexc = 2 mW auf2, 7 K bei Pexc = 11 mW.

4.5. Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurden präzise, detaillierte Messungen des Landé-Faktorsg∗ teil-

weise lokalisierter Elektronen in leichtn-dotiertem Volumen-GaAs vorgestellt, die

mit zeitaufgel̈oster Photolumineszenzspektroskopie von Spinquantenschwebungen er-

halten wurden. Bei tiefen Temperaturen zeigt sich eine starke Wechselwirkung zwi-

schen dem elektronischen und dem nuklearen Spinsystem. Die daraus resultierende

dynamische Polarisation von Kernspins führt zusammen mit Kernspindiffusion und -

relaxation zu einem effektiven Magnetfeld, das auf den Elektronenspin zurückwirkt

und den gemessenen Wert desg-Faktors drastisch beeinflusst.

Die Beobachtung der zeitlichen Entwicklung des Pseudo-g-Faktors auf langen Zeit-

skalen tr̈agt zum einen zum Verständnis des Aufbaus der Kernspinpolarisation und

ihrer Wechselwirkung mit dem Spinsystem der Elektronen bei. Aufbau und Dynamik

der Kernspinpolarisation bei diesen Messungen konnten qualitativ erklärt werden. Die

dynamische Polarisation von Kernspins entsteht durch Relaxation von Nichtgleich-

gewichtselektronenspins und hängt somit sowohl vom angeregten Elektronenspin als

auch von der Elektronenspinpolarisation im thermischen Gleichgewicht ab. Die Mes-

sungen zeigen eine Kernspindynamik, die durch eine schnelle und eine langsame Kom-

ponente charakterisiert ist. Die schnelle Komponente wird der Relaxation von Elek-

tronenspins bez̈uglich des externen Magnetfeldes zugeordnet, da das entsprechende

Kernfeld für beide zirkularen Anregungspolarisationen gleich groß ist. Die langsame

Kernspindynamik setzt sich zusammen aus dynamischer Kernspinpolarisation durch
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Relaxation von Elektronenspins ins thermische Gleichgewicht, Kernspindiffusion und

-relaxation. Das entstehende Kernfeld erreicht mit einer Zeitkonstanten von meistüber

20 min einen S̈attigungswert, dessen Größe und Richtung u. a. von der Anregungspo-

larisation bestimmt sind. Das Sättigungskernfeld, die S̈attigungszeitkonstante und der

Einfluss der schnellen Kernspinkomponente auf den gemesseneng-Faktor wurden sy-

stematisch in Abḧangigkeit von der Anregungswellenlänge, der Stärke desäußeren

Magnetfeldes, des Verkippungswinkels der Probe bezüglich des externen Magnetfel-

des, der Temperatur und der Anregungsleistung untersucht. Die Ergebnisse zeigen,

dass nukleare Effekte in zeitaufgelöster optischer Spektroskopie fast immer berück-

sichtigt werden m̈ussen, sogar bei linear polarisierter oder schnell zwischen den beiden

zirkularen Polarisationen hin- und hergeschalteter Anregung und bei Anregung exakt

senkrecht zum externen Magnetfeld. Selbst im Dunkeln zerfällt eine Kernspinpolari-

sation bei tiefen Temperaturen nur langsam. Nur bei Temperaturenüber40 K wurden

keine Kerneffekte beobachtet.

Zum anderen erlaubt die Beobachtung der zeitlichen Entwicklung des Kernspin-

einflusses auf den gemesseneng-Faktor die Bestimmung des unverfälschten Wertes

von g∗. In diesem Kapitel wurden detaillierte Messungen desg-Faktors in Abḧangig-

keit von Anregungsenergie, externem Magnetfeld, Temperatur und Anregungsleistung

vorgestellt. Alle Messungen wurden mit großer Genauigkeit durchgeführt, der mittle-

re Fehler der Ergebnisse ist kleiner als 0,9 %. Die Messungen in Abhängigkeit von

der Anregungsenergie zeigen, dassg∗ sowohl f̈ur sehr große als auch für sehr kleine

Überschussenergien zunimmt. Derg-Faktor nimmt bei Erḧohung des Magnetfeldes

und bei Erḧohung der Anregungsleistung linear zu, und mit zunehmender Tempera-

tur steigtg∗ ebenfalls an. Bei der Erklärung der Messergebnisse spielen vor allem die

Energieabḧangigkeit desg-Faktors und seine Abhängigkeit vom Lokalisierungsgrad

der Elektronen wichtige Rollen. Die gezeigten Tieftemperaturmessungen ergeben im-

mer einen mit verschiedener Gewichtung zwischen freien und gebundenen Elektronen

gemittelten Wert f̈ur g∗. Schon hier ist erkennbar, dassg∗ deutlich kleiner als der g̈angi-

ge Literaturwert von−0, 44 ± 0, 02 ist (Weisbuchet al. [156]). Im nächsten Kapitel

wird derg-Faktor freier Elektronen aus der Temperaturabhängigkeit desg-Faktors bis

Raumtemperatur bestimmt.
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5. Temperaturabh ängigkeit des

Elektron- g -Faktors in GaAs

In Kapitel 4 wurde bereits darauf eingegangen, dass der Elektron-g-Faktor ein zentra-

ler Parameter bei der Beschreibung von Halbleiter-Bandstrukturen ist. Dadurch spielt

g∗ zum einen eine wichtige Rolle bei der Realisierung von Spintronik-Anwendungen

und eignet sich zum anderen als Testparameter für theoretische Bandstrukturberech-

nungen. F̈ur eine Realisierung von Bauteilen ist die Kenntnis der Materialparameter

und die Berechenbarkeit der Bandstruktur bei Raumtemperatur relevant. Vor diesem

Hintergrund wird in diesem Kapitel die Temperaturabhängigkeit desg-Faktors experi-

mentell untersucht und mitk · p -Rechnungen verglichen.

Die k · p -Störungstheorie erlaubt die Berechnung der Bandstruktur von Halblei-

tern und Halbleiterheterostrukturen auch unter dem Einfluss externer elektrischer und

magnetischer Felder und kann Modifikationen der Bandstruktur durch Verspannungen

oder paramagnetische Wechselwirkung beschreiben, so dass sie weite Anwendung fin-

det (siehe z. B. Winkler [160]). Die theoretische Beschreibung von Phänomenen im

Magnetfeld ist seit ihrer Einführung durch Kane [84, 85, 86] sowie Luttinger und

Kohn [98] Mitte der Fünfziger Jahre deutlich weiterentwickelt worden. Heutzutage

sind Modelleüblich, die f̈unf oder mehr B̈ander ber̈ucksichtigen, und viele Tieftem-

peraturexperimente haben die hohe Genauigkeit vonk · p -Berechnungen bestätigt.

Die experimentell bestimmte Temperaturabhängigkeit des Elektron-Landé-g-Faktors

zeigt jedoch eine starke Diskrepanz zurk · p -Theorie. Diese Diskrepanz ist seitüber

zehn Jahren bekannt und noch immer ungeklärt (Oestreichet al. [115, 112, 113]).

In diesem Kapitel werden neue, sehr genaue Messungen der Temperaturabhängig-

keit desg-Faktors vorgestellt, die die Diskrepanz zuk · p -Rechnungen bestätigen.

Abschließend wird die Einführung einer starken Temperaturabhängigkeit des Impuls-

Matrixelementes diskutiert, die die korrekte Beschreibung der experimentell bestimm-

ten Temperaturabhängigkeit desg-Faktors im Rahmen desk · p -Formalismus erlaubt.



5.1. Messung der Temperaturabhängigkeit des g-Faktors 105

Abbildung 5.1: Abhängigkeit des g-Faktors von der Temperatur. Die Werte von 2, 6 K bis 61, 5 K

wurden mit den in Kapitel 4 vorgestellten Messungen der zeitlichen Entwicklung des Pseudo-

g-Faktors erhalten und stimmen mit den in Abschnitt 4.4.5 gezeigten Ergebnissen für g∗ ohne

Kernspineinfluss überein. Die Werte von 81, 1 K bis 300 K wurden aus Messungen mit langen

Integrationszeiten gewonnen.

5.1. Messung der Temperaturabh ängigkeit des

g -Faktors

Im Folgenden werden Messungen des Elektron-Landé-g-Faktors zwischen2, 6 K und

300 K vorgestellt. Die verwendete, mit1, 2 · 1015 cm−3 n-dotierte Volumen-GaAs Pro-

be ist in Abschnitt2.4.3beschrieben. Die Tieftemperaturwerte1 von2, 6 K bis 61, 5 K

wurden bereits in Abschnitt4.4.5gezeigt, und in Abschnitt4.3 wurde erl̈autert, wie

die gemesseneng-Faktor-Werte von dem bei tiefen Temperaturen fast immer vorhan-

denen Kernspineinfluss bereinigt wurden. Die Werte zwischen81, 1 K und 300 K

wurden ebenso wie die Tieftemperaturwerte mit Hilfe von Spinquantenschwebungs-

Spektroskopie bestimmt, wie in Kapitel2 beschrieben. Die experimentellen Details

wichen bei den Hochtemperaturmessungen jedoch in einigen Punkten von der in Ab-

schnitt 4.1 beschriebenen Durchführung der Tieftemperaturmessungen ab: Bei den

Messungen zwischen81, 1 K und 300 K wurde nicht die zeitlicheÄnderung desg-

Faktors detektiert, da bei diesen hohen Temperaturen kein Einfluss von Kernfeldern

1Der Begriff
”
Tieftemperatur“ bezieht sich in diesem Kapitel auf den TemperaturbereichT < 70 K,

der Begriff
”
Hochtemperatur“ auf den BereichT > 70 K.
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auf den gemesseneng-Faktor zu erwarten ist. Vielmehr wurden die Messungen oh-

ne Probenverkippung und mit langen Integrationszeiten durchgeführt, um rauscharme

Ergebnisse zu erhalten. Die langen Integrationszeiten wurden durch viele Einzelauf-

nahmen realisiert, die in der Auswertung nach Korrektur des Zeitnullpunktes2 aufad-

diert wurden. Die zirkulare Polarisation des anregenden Lasers wurde mit Hilfe eines

Soleil-Babinet-Kompensators eingestellt, und die zirkulare Polarisation der detektier-

ten Photolumineszenz wurde mit einemλ/4-Verzögerer selektiert. Ein Umschalten

der Anregungs- und Detektionspolarisation war bei diesen Messungen nicht nötig. Die

Hochtemperaturmessungen wurden mit ps-Pulsen durchgeführt, so dass der Pulsfor-

mer keine Verwendung fand.

Abbildung5.1stellt die Ergebnisse der temperaturabhängigeng-Faktor-Messungen

zusammen. Die in schwarz dargestellten, von Kernspineinfluss bereinigten Tieftempe-

raturmessungen wurden bei einemäußeren Magnetfeld vonBext = 1 T, einer Anre-

gungsleistung vonPexc = 8 mW und mit einerÜberschussenergie von etwa6 meV

durchgef̈uhrt. Diese Anregungsleistung entsprach einer Dichte optisch angeregter La-

dungstr̈ager von etwa5 · 1015 cm−3. Bei 2, 6 K betr̈agt der gemesseneg-Faktorg∗ =

−0, 4631± 0, 0031. Der in ẗurkis dargestellte Messwert bei81, 1 K wurde beiBext =

2 T, Pexc = 10 mW und einerÜberschussenergie von etwa7 meV aufgenommen.

Die Ergebnisse der Messungen zwischen101, 1 K und 300 K sind in blau abgebildet

und wurden beiBext = 4 T und Pexc = 10 mW erhalten, wobei die Anregungs-

wellenl̈ange unver̈andert blieb, so dass diëUberschussenergie in diesem Temperatur-

bereich von etwa130 meV bis etwa210 meV anstieg. Die Anregungsdichte bei den

Hochdichtemessungen betrug etwa6·1015 cm−3. Derg-Faktor bei300 K ergibt sich zu

g∗ = 0, 3289± 0, 0029. Bei den Hochtemperaturmessungen wurden größere Magnet-

felder verwendet, damit trotz der kurzen Spinrelaxationszeit genügend Larmorpr̈azes-

sionsperioden aufgenommen werden konnten, um die Larmorfrequenz mit großer Ge-

nauigkeit zu bestimmen.

Der in Abbildung5.1gezeigte Fehlerbalken der Messwerte enthält die in Abschnitt

4.4.1beschriebenen Ungenauigkeiten der Zeitkalibrierung der Streakkamera, der Feld-

kalibrierung des Magneten, des Stromabfalls im Dauerbetriebsmodus und den Fitfeh-

ler des DOF-Fits. Bei den Tieftemperaturmessungen bis einschließlich61, 5 K ge-

hen außerdem der Fitfehler des exponentiellen Fits an die zeitliche Entwicklung des

Pseudo-g-Faktors und die Toleranz von1/3 desÄsteabstandes in den Fehlerbalken ein

(s. Abschnitt4.4.1).

2Der Zeitnullpunkt verschiebt sich im Laufe der Zeit durch Drift des Lasers.
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5.1.1. Messung der Feld- und Leistungsabh ängigkeit des

g -Faktors bei verschiedenen Temperaturen

Da die Messungen bei verschiedenen Temperaturen mit unterschiedlichen Feldstärken

und Anregungsleistungen durchgeführt wurden, werden die Ergebnisse im Folgenden

aufBext = 0 undPexc = 0 extrapoliert. Dazu wurden die Magnetfeld- und Leistungs-

abḧangigkeit desg-Faktors bei verschiedenen Temperaturen bestimmt. Die Abbildun-

gen5.2(a) und (b) zeigen die Ergebnisse dieser Messungen, wobei die Werte bei2, 5 K

mit den in Abschnitt4.4.3und4.4.6gezeigten Ergebnissen für g∗ ohne Kernspinein-

flussübereinstimmen.

Derg-Faktor steigt mit zunehmendem Magnetfeld an. Dieser Anstieg ist, wie in Ab-

schnitt4.4.3beschrieben, auf die Energieabhängigkeit desg-Faktors zur̈uckzuf̈uhren

und ist f̈ur hohe Temperaturen schwächer als f̈ur tiefe Temperaturen, weil bei hohen

Temperaturen bereits größerek-Werte besetzt sind. Die Steigung des linearen Anstiegs

vong∗(Bext) ergibt sich aus Fits an die in Abbildung5.2(a) dargestellten Daten, wobei

die einzelnen Werte mit ihrem Fehlerbalken gewichtet werden. Bei2, 5 K betr̈agt die

Steigung0, 00495 T−1 ± 7, 3 · 10−4 T−1, bei101, 2 K betr̈agt sie0, 00170 T−1 ± 3, 4 ·
10−4 T−1 und bei241, 6 K ergibt sich eine Steigung von0, 00089 T−1±7, 1 ·10−4 T−1.

In Abbildung5.2(c) sind diese Steigungen aufgetragen und mit ihren Fehlern gewich-

tet mit einer Exponentialfunktion angefittet. Dieser Fit ergibt für jede Temperatur die

Steigung, mit der der temperaturabhängigeg-Faktor aufBext = 0 extrapoliert wird.

Die Ungenauigkeit dieser Extrapolation wird mit den Fitfehlern abgeschätzt, die die

linearen Fits ang∗(Bext) in Abbildung 5.2(a) für die Achsenschnitte beiBext = 0 T

haben3. Die Fehler f̈ur die einzelnen Temperaturen ergeben sich dabei aus einer linea-

ren Extrapolation der Fitfehler bei2, 5 K, 101, 2 K und241, 6 K.

Bei Erḧohung der Anregungsleistung nimmt derg-Faktor ebenfalls aufgrund seiner

Energieabḧangigkeit zu. Lineare Fits an die mit ihren Fehlerbalken gewichteten Da-

ten in Abbildung5.2(b) ergeben f̈ur 2, 5 K eine Steigung von1, 5 · 10−4 mW−1±3, 9 ·
10−4 mW−1, für 101, 1 mW eine Steigung von2, 4 · 10−4 mW−1±0, 4 · 10−4 mW−1

und für 241, 6 K von 1, 1 · 10−4 mW−1±0, 5 · 10−4 mW−1. Die Anregungsleistun-

gen bei den Tieftemperaturmessungen sind aufgrund eines unterschiedlichen Strahl-

durchmessers nicht mit den Anregungsleistungen bei den Hochtemperaturmessungen

vergleichbar. Deshalb werden die in Abbildung5.2(d) aufgetragenen Steigungen der

3Für diese Fits werden die einzelneng∗-Werte nicht mit ihrem Fehler gewichtet.



108 5. Temperaturabhängigkeit des Elektron-g-Faktors in GaAs

Abbildung 5.2: Abhängigkeit des g-Faktors (a) vom äußeren Magnetfeld Bext und (b) von der

Anregungsleistung Pexc bei verschiedenen Temperaturen. (c) Bestimmung der Steigung von

g∗(Bext) für den gesamten Temperaturbereich durch einen exponentiellen Fit (rote Linie) an

die drei Steigungen aus (a). (d) Bestimmung der Steigung von g∗(Pexc) für den gesamten

Temperaturbereich aus Werten aus (b). Für tiefe Temperaturen wird eine konstante Steigung

verwendet, für hohe Temperaturen werden die beiden vorhandenen Datenpunkte linear ex-

trapoliert (rote Linie). Die Unstetigkeit ist durch die nicht vergleichbaren Anregungsleistungen

begründet (s. Text).
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Abbildung 5.3: Abhängigkeit des g-Faktors von der Temperatur. Die offenen grauen Symbole

sind die unbearbeiteten Daten aus Abbildung 5.1, die roten vollen Symbole sind eine Extrapo-

lation dieser Werte zu Bext = 0 und Pexc = 0.

Leistungsabḧangigkeiten nicht gemeinsam angefittet. Für die Extrapolation des tem-

peraturabḧangigeng-Faktors zuPexc = 0 wird für die Tieftemperaturwerte von2, 6 K

bis 61, 5 K die bei2, 5 K gemessene Steigung vong∗(Pexc) verwendet. F̈ur die Tem-

peraturen von81, 1 K bis 300 K werden die bei101, 1 K und bei241, 6 K gemessenen

Steigungen linear extrapoliert, wie in Abbildung5.2(d) zu erkennen ist. Der Fehler

der Extrapolation des temperaturabhängigeng-Faktors zuPexc = 0 wird wieder mit

den Fitfehlern abgeschätzt, die die linearen Fits3 an g∗(Pexc) für den Achsenschnitt

bei Pexc = 0 ergeben. Dabei wird der Fehler bei tiefen Temperaturen als konstant an-

genommen und der bei hohen Temperaturen durch lineare Extrapolation der beiden

vorhandenen Werte erhalten.

5.1.2. Zu B ext= 0 und Pexc= 0 extrapolierte

Temperaturabh ängigkeit des g -Faktors

Abbildung5.3zeigt die aufBext = 0 undPexc = 0 extrapolierte Temperaturabhängig-

keit desg-Faktors. F̈ur diese linearen Extrapolationen wurden für jede Temperatur die

entsprechenden Steigungen vong∗(Bext) und g∗(Pexc) verwendet, die in Abschnitt

5.1.1 bestimmt wurden. Die gezeigten Fehlerbalken enthalten zusätzlich zu den in

Abbildung 5.1 angegebenen Fehlern die in Abschnitt5.1.1 beschriebenen Extrapo-
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lationsfehler. In AnhangD.3 findet sich eine Darstellung der einzelnen Beiträge zum

hier angegebenen Fehlerbalken. Der so bestimmteg-Faktor steigt vong∗ = −0, 4692±
0, 0039 bei2, 6 K und6 meVÜberschussenergie zug∗ = −0, 3327±0, 0049 bei300 K

an. Der bei tiefen Temperaturen gemessene Wert ist zwischen freien und lokalisierten

Elektronen gemittelt.

Der gemessene Tieftemperaturwert für g∗ weicht vom allgemein verwendeten Li-

teraturwert von−0, 44 ± 0, 02 deutlich ab (Weisbuchet al. [156]). In der Literatur

findet sich allerdings ein weiter Bereich für den Tieftemperaturwert vong∗. Colton

et al. beispielsweise haben für lokalisierte Elektronen einen noch höheren Wert von

−0, 41 ± 0, 01 gemessen [37]. Secket al. [141] hingegen erhielten für lokalisierte

Elektronen mit−0, 464± 0, 002 einenähnlich kleinen Wert wie in dieser Arbeit. Der

Grund f̈ur diese unterschiedlichen Werte ist nicht klar zu identifizieren – verschiede-

ne m̈ogliche Einfl̈usse wie beispielsweise der Lokalisierungsgrad der Elektronen oder

experimentelle Ungenauigkeiten durch Kernfelder, Magnetfeldkalibrierungen, Mess-

und Auswertmethoden erschweren einen Vergleich. Der in dieser Arbeit bei tiefen

Temperaturen gemesseneg-Faktor ist ein zwischen freien und gebundenen Elektronen

gemittelterg∗, wobei experimentelle Ungenauigkeiten mit größter Sorgfalt minimiert

wurden. Im folgenden Abschnitt wird aus einem aufk · p -Formeln basierenden Fit

an die gemessene Temperaturabhängigkeit derg-Faktor freier Elektronen bei tiefen

Temperaturen extrapoliert.

5.2. Der g -Faktor in der k ·p -Theorie

Die k · p -Störungstheorie erlaubt, die Bandstruktur von Halbleitern in der Nähe von

Symmetriepunkten zu berechnen, ausschließlich ausgehend von experimentellen Wer-

ten der Energielücken und Matrixelementen an diesen Punkten. Die5-Band-k · p -

Entwicklung des effektiveng-Faktorsg∗ und der effektiven Massem∗ ergibt (Hermann

et al. [68], [105]):

g∗

g0

− 1 =
P 2

3

(
1

E0

− 1

E0 + ∆0

)
− P ′2

3

(
1

E ′
0 − E0

− 1

E ′
0 + ∆′

0 − E0

)
+ C ′ (5.1)

m0

m∗ − 1 =
P 2

3

(
2

E0

+
1

E0 + ∆0

)
− P ′2

3

(
1

E ′
0 − E0

+
2

E ′
0 + ∆′

0 − E0

)
+ C . (5.2)
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Abbildung 5.4: Schematische Darstellung der Bandstruktur von GaAs am Γ-Punkt mit der im

Text verwendeten Notation (entnommen aus [103]).

Hierbei istg0 = 2, 0023 derg-Faktor freier Elektronen im Vakuum undm0 die freie

Elektronenmasse.P 2 bezeichnet das Interbandmatrixelement, das das unterste Lei-

tungsband und die oberen Valenzbänder koppelt. Das MatrixelementP ′2 koppelt das

unterste Leitungsband an die beiden nächstḧoheren, und die KonstantenC und C ′

ber̈ucksichtigen Beitr̈age ḧoherer B̈ander. Die Bezeichnungen der EnergielückenE0,

E ′
0, ∆0 und ∆′

0 sind Abbildung5.4 zu entnehmen. Derg-Faktor wird also von der

Kopplung und den Energielücken zwischen den einzelnen Bändern bestimmt. Das In-

terbandmatrixelementP 2 ist der dominante4 Term in Gleichung (5.1) (Hermannet al.

[68], [105]).

4Bereits eine3-Band-k · p -Störungstheorie (Rothet al. [132]), die nur denP 2-Term entḧalt, liefert

gute Ergebnisse für g∗. Bei der Berechnung vonm∗ hingegen spielt auch das Interbandmatrixele-

mentP ′2 eine wichtige Rolle. Dies bedeutet andererseits, dass sichg∗ zur Bestimmung des nicht

direkt messbarenP 2 eignet. Die Bestimmung vonP ′2 hingegen ist schwieriger, dennP ′2 ist nur in

m∗ wichtig und ḧangt stark von der Wahl vonC ab (Hermannet al. in [105]).
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5.2.1. Diskrepanz zwischen Experiment und k ·p-Theorie

In diesem Abschnitt werden die experimentellen Werte des temperaturabhängigeng-

Faktors mitk · p -Berechnungen von Roland Winkler verglichen. Diese gehen von der

5-Band-k · p -Entwicklung (5.1) für g∗ aus, wobei die eingehenden Bandlücken tem-

peraturabḧangig sind. Die Temperaturabhängigkeit der Bandlücken beschreibt Roland

Winkler mit der Varshni-Formel (Varshni [152]):

E(T ) = E(0)− αT 2

T + β
(5.3)

mit Parametern von Lautenschlageret al.5 [93]. Die fundamentale BandlückeE0 nimmt

dabei zwischen0 K und 300 K um etwa6 % ab, die Spin-Bahn-L̈ucke∆0 ist tempe-

raturunabḧangig. Kanes Impuls-Matrixelemente sind umgekehrt proportional zur Git-

terkonstanten (Hermannet al. [68, 105], Lawaetz [94]), woraus sich f̈ur P undP ′ zwi-

schen0 K und300 K eine Abnahme im Promillebereich ergibt6, die in der Berechnung

vernachl̈assigt wird7. Der energetisch gemittelteg-Faktor 〈g∗〉(T ) ergibt sich durch

Mittelung über die Differenz der Spinsubbandverteilungen:

〈g∗〉(T ) =
1

N

∫ ∞

0

dE g∗(E, T ) · [f+(E)− f−(E)] ·D(E) . (5.4)

Hierbei bezeichnetf±(E) die Fermiverteilung der Spinsubbänder,D(E) die Zustands-

dichte undN =
∫∞

0
dE [f+(E)− f−(E)] · D(E) die Differenz der Spinsubband-

dichten. Die Energieabhängigkeit desg-Faktors ergibt sich dadurch, dass in den Ener-

gien in den Nennern von Gleichung (5.1) jeweils die Energie oberhalb der Leitungs-

bandkante hinzugefügt wird. In die ZustandsdichteD(E) = 1
2π2

(
2m∗
~2

)3/2
E1/2 geht

die effektive Massem∗(E, T ) nach Gleichung (5.2) ein, wobei sich Temperatur- und

5Jedoch mitE0(0 K) = 1, 519 eV und∆0(0 K) = 0, 341 eV (s. Fußnoten4 und5 auf S.5 und [160]

(Winkler)).
6Laut Sirotaet al. ändert sich die Gitterkonstantea von GaAs zwischen0 K und 300 K nichtlinear

um etwa 0,005̊A[145]. Dies entspricht einer̈Anderung vonP zwischen0 K und300 K um weniger

als0, 1 %. Für eine thermische Ausdehnung proportional zuT 3 (Ashcroft Mermin [5]) ergibt sich

damit:a(T ) ≈ a(T = 0) + 1, 85 · 10−10ÅK
−3

T−3. Vurgaftmanet al.beschreiben die Temperatu-

rabḧangigkeit der Gitterkonstanten alsa(T ) = 5, 65325Å+3, 88·10−5ÅK
−1

(T−300K) [155], was

allerdings f̈ur hohe Temperaturen zu gelten scheint, weil dieser Ausdruck konsistent mit Angaben

in [99] (Landolt Börnstein) f̈ur Daten zwischen211 K und 473 K ist und von Sirotas Ergebnissen

abweicht. Nach Vurgaftman beträgt dieÄnderung vonP zwischen0 K und300 K 0, 2 %.
7Eine Ber̈ucksichtigung dieses Effektes nach Sirotaet al. [145] ergibt nahezu dasselbe Ergebnis für

g∗(T ).
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Abbildung 5.5: Temperaturabhängigkeit des g-Faktors: Vergleich der experimentellen extrapo-

lierten Werte (Abbildung 5.3) mit von Roland Winkler durchgeführten k · p -Rechnungen.

Energieabḧangigkeit wie beig∗ ergeben. Roland Winklers Ergebnisse sind in Abbil-

dung5.5 zusammen mit den experimentellen Daten aus Abschnitt5.1.2gezeigt. Die

k · p -Rechnungen ergeben einen mit steigender Temperatur abnehmendeng-Faktor.

Die Diskrepanz zwischen Experiment undk · p -Theorie bleibt also bestehen, obwohl

sowohl Mess- als auch Rechengenauigkeit bezüglich der Erstver̈offentlichung 1995

(Oestreichet al. [115]) deutlich verbessert wurden.

5.2.2. Diskussion der Verl ässlichkeit des Experimentes und

der theoretischen Beschreibung

Der deutliche Unterschied zwischen gemessener und mitk · p -Theorie berechneter

Temperaturabḧangigkeit desg-Faktors wirft Fragen nach der Verlässlichkeit des Ex-

perimentes und der theoretischen Beschreibung auf. Sind die experimentellen Daten

nicht verl̈asslich? Stimmt die in den Rechnungen verwendete Temperaturabhängigkeit

der Bandparameter nicht, oder ist diek · p -Theorie f̈ur Raumtemperatur nicht geeig-

net?

Die Ergebnisse dieser Arbeit haben die früheren Messungen von Oestreichet al. re-

produziert [115, 112], und in den20 nm breiten Quantenfilmen der in Abschnitt2.4.1

beschriebenen (110)-GaAs-Quantenfilmprobe hat sich ebenfalls einähnlicher Anstieg
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desg-Faktors mit steigender Temperatur gezeigt (unveröffentlicht). Des Weiteren ha-

ben vor Kurzem andere Gruppenähnliche Daten zur Temperaturabhängigkeit desg-

Faktors in Volumen-GaAs veröffentlicht: Hohageet al.habeng∗ in n-GaAs zwischen

2 K und 300 K bei 1, 2 T mit zeitaufgel̈oster Kerr-Rotation bestimmt und erhielten

sehrähnliche Ergebnisse wie in dieser Arbeit [74]. Die Werte f̈ur g∗ liegen bei Ho-

hageet al. besonders bei tiefen Temperaturen zwar etwas höher als die Werte dieser

Arbeit, aber beide Arbeiten zeigen einen sehrähnlichen Anstieg vong∗ mit steigen-

der Temperatur, der sogar dieselbe leichte Krümmung aufweist. Laiet al.habeng∗ in

intrinsischem GaAs bei1, 41 T zwischen8, 1 K und 260 K mit Spinquantenschwe-

bungsspektroskopie gemessen und ebenfalls einenähnlichen Anstieg der Werte mit

steigender Temperatur beobachtet [91]. Insgesamt messen Laiet al.allerdings ḧohere

Werte f̈ur g∗ als in dieser Arbeit. Bratschitschet al. haben die Temperaturabhängig-

keit von g∗ in intrinsischem GaAs zwischen4, 5 K und 190 K mit Faraday-Rotation

bei 4 T gemessen und fast dieselben Ergebnisse wie in dieser Arbeit erhalten [26].

Zwar beruhen alle diese Messungen vong∗(T ) auf Spinquantenschwebungen, aber

verwenden verschiedene Detektionsmethoden, und die Bestimmung desg-Faktors aus

der Larmorfrequenz ist sehr direkt, also fehlerunanfällig. Dar̈uber hinaus haben Meyer

et al. [107] mit paramagnetischer Elektronenresonanz für den temperaturabhängigen

g-Faktor in CdTe qualitativ dieselben Ergebnisse erhalten wie Oestreichet al. [112]

mit Spinquantenschwebungen. Da der Anstieg vong∗ mit steigender Temperatur also

mehrmals in verschiedenen Laboren beobachtet wurde, scheinen die experimentellen

Ergebnisse zuverlässig.

Die Temperaturabḧangigkeit der effektiven Massem∗ ist gut bekannt (Stradlinget

al. [147], Hopkins, Brummelet al. [76, 30], Hazamaet al. [65], Schneideret al. [139])

und wird vonk · p -Rechnungen im Prinzip richtig beschrieben (Hazamaet al. [65],

Stradlinget al.[147], Schneideret al.[139]). Auch sindk · p -Berechnungen des tem-

peraturabḧangigeng-Faktors in InP den experimentellen Daten bis180 K nahe (Oe-

streichet al. [112]). Daher scheint diek · p -Theorie auch bei hohen Temperaturen

anwendbar zu sein.

Als mögliche Ursache f̈ur die beobachtete Diskrepanz zwischenk · p -Rechnungen

und experimenteller Temperaturabhängigkeit desg-Faktors bleibt damit die Tempe-

raturabḧangigkeit der eingehenden Parameter. Die Temperaturabhängigkeit der einge-

henden BandlückenE0(T ), ∆0(T ), undE ′
0(T ) ist sehr genau bekannt (Lautenschlager

et al. [93], Grilli et al. [60], Panishet al. [124]). Die Temperaturabḧangigkeit von∆′
0
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ist zwar nicht bekannt8, aber tr̈agt nur sehr schwach zur Temperaturabhängigkeit von

g∗ bei. Damit bleiben nur die InterbandmatrixelementeP und P ′ zu betrachten. Sie

sind umgekehrt proportional zur Gitterkonstantena (Hermannet al.[68, 105], Lawaetz

[94]), so dass f̈ur sie f̈ur geẅohnlich nur eine vernachlässigbar kleine Temperaturab-

hängigkeit durch die Ẅarmeausdehnung der Gitterkonstanten aufgrund des anharmo-

nischen Gitterpotentiels angenommen wird (s. Abschnitt5.2.1und Fußnote6 auf S.

112). Diese kleine Temperaturabhängigkeit kann die gemessene Temperaturabhängig-

keit desg-Faktors nicht erkl̈aren (s. Fußnote7 auf S.112 ). Temperaturunabhängige

Interbandmatrixelemente ergeben hingegen wie oben erwähnt eine gutëUbereinstim-

mung vonk · p -Berechnungen mit experimentellen Werten der temperaturabhängi-

gen effektiven Masse in GaAs9. Dennoch ẅare denkbar, dass die Interbandmatrixele-

mente eine stärkere Temperaturabhängigkeit aufweisen als bisher angenommen. Diese

Möglichkeit wird im Folgenden betrachtet.

5.2.3. Fit mit starker Temperaturabh ängigkeit des

Interbandmatrixelementes

Der einzige noch verbleibende Parameter, mit dessen Wert dask · p -Ergebnis f̈ur den

temperaturabḧangigeng-Faktor gëandert werden k̈onnte, ist also das Interbandmatrix-

elementP (Hübneret al. [77]). Ein Fit an die experimentellen Daten des tempera-

turabḧangigeng-Faktors ergibt, dass sich das Quadrat des Interbandmatrixelementes

P 2 um −6, 3 % von 0 K bis 300 K ändern m̈usste, um einëUbereinstimmung von

k · p -Rechnungen mit den experimentellen Daten zu erhalten (Hübneret al. [77]).

Für diesen Fit hat Jens Ḧubner die5-Band-k · p -Formel (5.1) verwendet und gleich-

zeitig mit demg-Faktor-Fit die Daten anderer Gruppen zur Temperaturabhängigkeit

der effektiven Masse mit Gleichung (5.2) angefittet, so dass die Fitergebnisse mit bei-

den Datens̈atzen konsistent sind. Dabei hat er nicht die allgemeinüblichenk · p -

Parameter verwendet, sondern an die Daten angepasste Werte für P (T ) und P ′(T )

(Hübneret al. [77]). Die Details dazu werden im Folgenden beschrieben: Die Tempe-

raturabḧangigkeit der Energielücken in Gleichung (5.1) ergibt sich mit der Formel von

8Die Bandl̈ucke∆′
0 wird in den Abschnitten5.2.1und5.2.3als temperaturunabhängig angenommen.

9Um die Temperaturabhängigkeit der effektiven Masse in InP richtig beschreiben zu können, schlagen

Schneideret al.eine Temperaturabhängigkeit des Interbandmatrixelementes vor [140].
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Abbildung 5.6: Temperaturabhängigkeit des g-Faktors: Vergleich der experimentellen extra-

polierten Werte (Abbildung 5.3) mit einem von Jens Hübner durchgeführten, auf k · p -

Entwicklungen basierenden Fit mit temperaturabhängigem Interbandmatrixelement.

Vi ñaet al.10 [154]:

E(T ) = EB − αB

(
1 +

2

eΘ/T − 1

)
, (5.5)

und die Energieabḧangigkeit desg-Faktors betr̈agt nach Yanget al. [165]:

g∗(E) = g∗c + 6, 3eV−1E , (5.6)

wobei derg-Faktorg∗c am Leitungsbandminimum mit Gleichung (5.1) berechnet wird.

Den energetisch gemittelteng-Faktor〈g∗〉 erḧalt Jens Ḧubner durch die Gewichtung

vong∗(E) mit der thermischen Verteilung der Elektronen in den Leitungsbändern, f̈ur

die eine Maxwell-Boltzmann-Verteilung angenommen wird (Oestreichet al. [112],

Hübneret al. [77]):

〈g∗〉 =

∫∞
0

dE g∗(E) D(E) exp(− E
kBTe

)∫∞
0

dE D(E) exp(− E
kBTe

)
. (5.7)

Die Integration beginnt am Leitungsbandminimum undD(E) bezeichnet die Zustands-

dichte, in die die temperaturabhängige effektive Masse nach Gleichung (5.2) eingeht.

Te ist die effektive Elektronentemperatur, die bei Gittertemperaturen unter19, 3 K auf-

grund derÜberschussenergie der optischen Anregung auf19, 3 K festgesetzt ist. Bei

10Mit der Varshni-Formel (5.3) ergeben sich fast identische Ergebnisse
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höheren Gittertemperaturen ist die Elektron-Phonon-Kopplung effizienter undTe in

guter N̈aherung gleich der Gittertemperatur. Für die quadratischen Interbandmatrixele-

menteP 2 undP ′2 nimmt Jens Ḧubner zuz̈uglich zur kleinen Temperaturabhängigkeit

durch die Ẅarmeausdehnung der Gitterkonstanten dieselbe Temperaturabhängigkeit

nach Gleichung (5.5) an wie f̈ur die Bandl̈ucken. Dabei werdenP 2
B undP ′2

B durch die

Werte vong∗ undm∗ bei T = 0 festgelegt11 auf P 2
B = P 2(0 K) + αB = 30, 62 eV

und P ′2
B = P ′2(0 K) + αB = 8, 85 eV, undΘ wird auf 240 K gesetzt.αB dient als

einziger Fitparameter und ergibt sich, konsistent mit dem Fit an die Daten zur Tem-

peraturabḧangigkeit der effektiven Masse, zuαB = 1066 meV (Hübneret al. [77]).

Damit gilt P 2(0) = 29, 55 eV undP 2(300 K) = 27, 81 eV. Das Quadrat des Inter-

bandmatrixelementesP 2 ändert sich dabei um−5, 9 % von0 K bis 300 K. Mit einer

Wärmeausdehnung der Gitterkonstantena(T ) nach Vurgaftmanet al. [155] (s. Fuß-

note6 auf S.112): a(T ) = 5, 65325Å + 3, 88 · 10−5ÅK
−1

(T − 300K) ergibt sich

zuz̈uglich dazu einëAnderung vonP 2 um−0, 4 % in diesem Temperaturbereich. Ins-

gesamt betr̈agt dieÄnderung vonP 2 zwischen0 K und 300 K also−6, 3 %. Der so

erhaltene Fit beschreibt die experimentellen Daten sehr gut und ist in Abbildung5.6

gezeigt.

Eine Extrapolation des Fits auf0 K ergibt für g∗ ohneÜberschussenergieg∗ =

−0, 484 ± 0, 7 %. Dies ist derg-Faktor freier Elektronen, da bei den zugrundelie-

genden Hochtemperaturmessungen der Beitrag lokalisierter Elektronen zumg-Faktor

vernachl̈assigbar ist12.

5.2.4. Einfluss von Phononen auf die

Temperaturabh ängigkeit des

Interbandmatrixelementes

Damit stellt sich die Frage, was der physikalische Hintergrund einer solch unerwar-

tet starken Temperaturabhängigkeit der Interbandmatrixelemente sein könnte. Zus̈atz-

lich zur kleinen Temperaturabhängigkeit aufgrund der Ẅarmeausdehnung der Git-

terkonstanten betrachtet Jens Hübner als weiteren m̈oglichen Beitrag zur Tempera-

11Für die KonstantenC undC ′ werden die Werte von Hermannet al. verwendet:C = −2 undC ′ =
−0, 02 [68, 105].

12Markus Beck hat an derselben Probe bei verschiedenen Feldstärken Messungen der Elektronenmobi-

lit ät in Abḧangigkeit der Temperatur durchgeführt, aus denen ersichtlich ist, dass die Lokalisierung

der Elektronen mit steigender Temperatur sehr schnell abnimmt [17].
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turabḧangigkeit der Interbandmatrixelemente den Einfluss von Fluktuationen in den

Absẗanden zwischen den Gitteratomen aufgrund der thermischen Verteilung von Pho-

nonen (Ḧubneret al. [77]).

Dazu scḧatzt er das mittlere Quadrat〈u′2〉 der relativen Orts̈anderung der Gitterato-

me für ein harmonisches Potential der Gitterschwingungen ab. In die Betrachtung wer-

den ausschließlich akustische Phononen einbezogen, und die Phononenstatistik wird

im Debye-Modell beschrieben. Für die Elektronen im Leitungsband wird angenom-

men, dass sie den Gitterauslenkungen durch Phononen adiabatisch folgen, weil eine

Zunahme der Auslenkung eine Absenkung der fundamentalen Bandlücke bedeutet.

Damit ergibt sich das temperaturabhängige Interbandmatrixelement zu (Hübneret al.

[77]):

P (T ) ∝ 1

a(T )
√

1 + 〈u′2〉(T )
. (5.8)

Mit einer Wärmeausdehnung der Gitterkonstantena(T ) nach Vurgaftmanet al. [155]

(wie in Abschnitt5.2.3) erḧalt Jens Ḧubner eine Abnahme vonP 2 um3, 7 % zwischen

0 K und 300 K [77]. Obwohl in eine solche Abschätzung auch optische Phononen

einbezogen werden m̈ussten und die verwendete Annahme des adiabatischen Folgens

für großek-Werte nicht mehr gilt, kommt das Ergebnis dieser Abschätzung der zur

Beschreibung der experimentellen Daten benötigten Abnahme des quadratischen In-

terbandmatrixelementes um6, 3 % recht nahe.

Dies zeigt, dass die Einbeziehung von Phononen in bestehende Theorien zur Band-

strukturberechnung wichtig ist, um temperaturabhängige Experimente richtig beschrei-

ben zu k̈onnen. Die Einbeziehung der Elektron-Phonon-Wechselwirkung in diek · p -

Theorie ist jedoch problematisch, da Phononen bei Raumtemperatur großek-Werte

haben, wodurch elektronische Zustände amΓ-Punkt an elektronische Zuständeüberall

in der Brillouinzone gekoppelt werden können, die diek · p -Theorie nicht beinhaltet.

Eine Beschreibung der experimentellen Daten zug∗(T ) könnte durch Einbeziehung

von Phononen in Tight-Binding-Rechnungen möglich sein,ähnlich wie bei der Be-

rechnung der Temperaturabhängigkeit der Bandlücke mit LCAO-Rechnungen13 (Ol-

gúın et al. [119]). Jedoch ist die Ber̈ucksichtigung eines Magnetfeldes in der Tight-

Binding-Formulierung kompliziert, und bisher finden sich in der Literatur keine Tight-

Binding-Rechnungen, die sowohl Phononen als auch Magnetfelder berücksichtigen.

13linearcombination ofatomicorbitals
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5.3. Zusammenfassung

Schon vorüber zehn Jahren hat sich eine starke Diskrepanz zwischen Messungen der

Temperaturabḧangigkeit des Elektron-g-Faktors in Volumen-GaAs undk · p -Berech-

nungen gezeigt (Oestreichet al. [115, 112, 113]). In diesem Kapitel wurden neue,

sehr genaue Messungen des temperaturabhängigeng-Faktors zwischen2, 6 K und

300 K vorgestellt, die mit Spinquantenschwebungsspektroskopie erhalten wurden und

nicht durch Kernfelder verfälscht sind. Eine Messung der linearen Abhängigkeit des

g-Faktors vom externen Magnetfeld und von der Anregungsleistung bei verschiedenen

Temperaturen erlaubt eine Extrapolation des temperaturabhängigeng∗ zu Bext = 0

und Pexc = 0. Bei tiefen Temperaturen wird ein zwischen freien und lokalisierten

Elektronen gemittelterg-Faktor gemessen, der deutlich kleiner ist als derüblicher-

weise verwendete Tieftemperaturwert von−0, 44± 0, 02 (Weisbuchet al. [156]). Mit

zunehmender Temperatur steigtg∗ an.

Ein Vergleich mitk · p -Rechnungen von Roland Winkler zeigt, dass die Diskre-

panz zwischen Experiment und Theorie trotz beiderseits verbesserter Genauigkeit wei-

terbesteht: lautk · p -Theorie nimmtg∗ mit steigender Temperatur ab. Eine genaue Be-

trachtung der eingehenden Parameter und ein Fit an die experimentellen Daten zeigt,

dass die Messungen imk · p -Formalismus richtig beschrieben werden könnten, wenn

das InterbandmatrixelementP mit steigender Temperatur unerwartet stark abnimmt.

Diese Abnahme ẅurde auch die Beschreibung der Temperaturabhängigkeit der effek-

tiven Masse mitk · p -Theorie verbessern (Ḧubneret al. [77]). Eine Abscḧatzung von

Jens Ḧubner legt nahe, dass eine starke Temperaturabhängigkeit der Interbandmatrix-

elemente auf Fluktuationen des zwischenatomaren Abstandes aufgrund von Phononen

und adiabatischem Folgen der Elektronen beruht. Eine Extrapolation des Fits an die

experimentellen Daten mit dem stark temperaturabhängigen Matrixelement ergibt für

deng-Faktor freier Elektroneng∗(0 K) = −0, 484± 0, 7 %.
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6. Zusammenfassung

In dieser Arbeit werden die Elektronenspinrelaxation in (110)-GaAs-Quantenfilmen

sowie die Kernspindynamik und der Elektron-Landé-g-Faktor in Volumen-GaAs mit

zeitaufgel̈oster Photolumineszenzspektroskopie im Magnetfeld untersucht.

In (110)-GaAs/AlGaAs-Quantenfilmen wird eine starke Anisotropie der Elektro-

nenspinrelaxation erstmals experimentell nachgewiesen. In Wachstumsrichtung orien-

tierte Spins haben in 20 nm breiten Quantenfilmen eine bis zu zehn mal längere Le-

benszeit als in der Quantenfilmebene liegende Spins. Theoretische Vorhersagen von

D’yakonov und Kachorovskiǐ erklären diese Anisotropie dadurch, dass der D’yako-

nov-Perel’-Spinrelaxationsmechanismus für Spins senkrecht zum (110)-Quantenfilm

unterdr̈uckt ist, ẅahrend Spins in der Quantenfilmebeneüber den D’yakonov-Perel’-

Mechanismus relaxieren. Die Relaxationsanisotropie wirkt sich auf die Dynamik der

Elektronenspins im Magnetfeld aus, indem sie eine Verlangsamung der Larmorfre-

quenz verursacht. Bei kleinen Magnetfeldern kann die Larmorpräzession des Elektro-

nenspins sogar vollständig unterdr̈uckt werden. Diese Beobachtung wird quantitativ

erklärt.

Messungen der richtungsabhängigen Relaxationszeiten in Abhängigkeit von der Tem-

peratur zwischen 6 K und 314 K ergeben, dass die Spinrelaxationszeit in (110)-GaAs-

Quantenfilmen auch in Wachstumsrichtung trotz der Unterdrückung des D’yakonov-

Perel’-Mechanismus begrenzt sein kann. In 20 nm breitenn-dotierten Quantenfilmen

wird eine Abnahme der Relaxationszeit mit steigender Temperatur von etwa 7 ns bei

120 K auf etwa 1,5 ns bei Raumtemperatur beobachtet. Diesesüberraschende Ver-

halten l̈asst sich mit einem neuen Spinrelaxationsmechanismus erklären, der auf ei-

nem Mischen der Zustände verschiedener Subbänder im Leitungsband aufgrund des

Dresselhausterms im Zusammenwirken mit Intersubbandstreuung beruht. Eine einfa-

che Abscḧatzung dieses Intersubband-Spinrelaxationsmechanismus (ISR), der vor al-

lem bei hohen Temperaturen an Relevanz gewinnt, stimmt gut mit der gemessenen

Temperaturabḧangigkeit der Relaxationszeit in Wachstumsrichtungüberein.
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Trotz der oben genannten Einschränkungen sind die Spinrelaxationszeiten in (110)-

Quantenfilmen in Wachstumsrichtung außerordentlich lang. Im Hinblick auf einen

möglichen Einsatz von (110)-Quantenfilmen in Spin-VCSELn wird die Spinrelaxati-

onszeit in undotierten (110)-Quantenfilmen bei Raumtemperatur in Abhängigkeit von

der Quantisierungsenergie und bei hohen Anregungsdichten gemessen, die im Bereich

der Laserschwelle bei VCSELn liegen. Diese Messungen bestätigen, dass die Zeiten

mit einigen Hundert Pikosekunden lang genug sind, um die Laserschwelle in einem

Raumtemperatur-Spin-VCSEL signifikant zu reduzieren.

In leicht n-dotiertem Volumen-GaAs zeigt sich bei tiefen Temperaturen eine starke

Wechselwirkung der Spinsysteme von Elektronen und Kernen. Die daraus resultieren-

de dynamische Polarisation von Kernspins und anschließende Kernspindiffusion und

-relaxation verursachen ein effektives Magnetfeld, das auf den Elektronenspin zurück-

wirkt, indem es seine Larmorfrequenz verändert und damit den gemessenen Wert des

g-Faktors drastisch beeinflusst.

Eine Beobachtung der zeitlichen Entwicklung des Pseudo-g-Faktors auf langen Zeit-

skalen tr̈agt zum einen zum Verständnis des Aufbaus der Kernspinpolarisation und

ihrer Wechselwirkung mit dem Spinsystem der Elektronen bei. Die dynamische Pola-

risation von Kernspins entsteht durch Relaxation von Nichtgleichgewichtselektronen-

spins und ḧangt somit sowohl vom angeregten Elektronenspin als auch von der Elek-

tronenspinpolarisation im thermischen Gleichgewicht ab. Messungen in Abhängigkeit

von der Polarisation der optischen Anregung zeigen eine Kernspindynamik, die durch

eine schnelle und eine langsame Komponente charakterisiert ist. Die schnelle Kompo-

nente wird der Relaxation von Elektronenspins bezüglich des externen Magnetfeldes

zugeordnet, und die langsame Kernspindynamik setzt sich zusammen aus dynamischer

Kernspinpolarisation durch Relaxation von Elektronenspins ins thermische Gleichge-

wicht, Kernspindiffusion und -relaxation. Das entstehende Kernfeld erreicht mit einer

Zeitkonstanten von meistüber20 min einen S̈attigungswert, dessen Größe und Rich-

tung u. a. von der Anregungspolarisation bestimmt sind. Das Sättigungskernfeld, die

Sättigungszeitkonstante und der Einfluss der schnellen Kernspinkomponente auf den

gemesseneng-Faktor werden systematisch in Abhängigkeit von der Anregungswel-

lenlänge, der Stärke desäußeren Magnetfeldes, des Verkippungswinkels der Probe

bez̈uglich des externen Magnetfeldes, der Temperatur und der Anregungsleistung un-

tersucht. Dabei zeigt sich, dass nukleare Effekte in zeitaufgelöster optischer Spektro-

skopie fast immer berücksichtigt werden m̈ussen.
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Zum anderen erlaubt die Beobachtung der zeitlichen Entwicklung des Kernspin-

einflusses auf den gemesseneng-Faktor die Bestimmung des unverfälschten Wertes

vong∗. Detaillierte, sehr genaue Messungen desg-Faktors in Abḧangigkeit von Anre-

gungsenergie, externem Magnetfeld, Temperatur und Anregungsleistung werden vor-

gestellt. Die Messungen in Abhängigkeit von der Anregungsenergie zeigen, dassg∗

sowohl f̈ur sehr große als auch für sehr kleineÜberschussenergien zunimmt. Derg-

Faktor steigt mit zunehmendem Magnetfeld und zunehmender Anregungsleistung li-

near an, und mit ḧoheren Temperaturen nimmtg∗ ebenfalls zu. Bei der Erklärung der

Messergebnisse spielen vor allem die Energieabhängigkeit desg-Faktors und seine

Abhängigkeit von der Lokalisierung der Elektronen wichtige Rollen. Die gezeigten

Tieftemperaturmessungen ergeben immer einen mit verschiedener Gewichtung zwi-

schen freien und gebundenen Elektronen gemittelten Wert für g∗.

Der nicht durch Kernfelder beeinflussteg-Faktor wird in Abḧangigkeit von der Tem-

peratur zwischen2, 6 K und 300 K sehr genau bestimmt. Messungen der linearen

Abhängigkeit desg-Faktors vom externen Magnetfeld und von der Anregungsleistung

bei verschiedenen Temperaturen erlauben eine Extrapolation des temperaturabhängi-

gen g∗ zu Bext = 0 und Pexc = 0. Der experimentell beobachtete Anstieg vong∗

mit zunehmender Temperatur steht in Diskrepanz zuk · p -Berechnungen. Ein Fit an

die experimentellen Daten zeigt, dass die Messungen imk · p -Formalismus jedoch

richtig beschrieben werden können, wenn die Interbandmatrixelemente mit steigender

Temperatur unerwartet stark abnehmen. Eine solche starke Temperaturabhängigkeit

der Interbandmatrixelemente könnte auf Fluktuationen des zwischenatomaren Abstan-

des aufgrund von Phononen und adiabatischem Folgen der Elektronen beruhen. Eine

Extrapolation des Fits an die experimentellen Daten mit den stark temperaturabhängi-

gen Matrixelementen ergibt für deng-Faktor freier Elektroneng∗(0 K, 0 T, 0 mW) =

−0, 484± 0, 7 %.
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A. Verwendete Rechnungen und

Programme zum ISR

A.1. Gleichung ( 3.31): Koeffizienten εkkkνµsb

Die Koeffizientenεkνµsb berechnen sich in erster Ordnung Störungstheorie zu

εkνµsb =
〈k, µ, b|H3D,(110)

Dressel |k, ν, s〉
ESB

H3D,(110)
Dressel (k) =

Γ

2

{
(4kxkykz) σx + (−k2

ykz − 2k2
xkz + k3

z) σy +

+(−kyk
2
z − 2kyk

2
x + k3

y) σz

}
(Gleichung (3.10))

Die Wellenfunktion |ψ〉 = |k, ν, s〉 setzt sich dabei zusammen als

Produkt von ebenen Wellen und Blochfunktionen in der Quantenfilmebene:

ψ‖(x, y) = exp (ikxx) exp (ikyy)uk(x, y)

mit der Wellenfunktion in Confinementrichtung:

ψ⊥(z) =

√
2

d
sin

(πν

d
z
)

für 0 ≤ z ≤ d für einen unendlichen Quantentopf

und dem entsprechenden Spinors :

|ψ〉 = |k, ν, s〉 = |ψ‖(x, y)〉 |ψ⊥(z)〉 |s〉 .

Bei der Berechnung vonεkνµsb spielt |ψ‖(x, y)〉
keine Rolle, weil die Blochfunktionen durch die

”
envelope function

approximation“ herausfallen und die ebenen Wellen sich beim Bilden

des Erwartungswertes herausheben, z.B.:
∫

dx (exp (ikxx))∗ kn
x (exp (ikxx)) = kn

x

Es bleibt also:

=
Γ

2ESB

{
4kxky〈µ|kz|ν〉〈b|σx|s〉+

+
[
(−k2

y − 2k2
x)〈µ|kz|ν〉+ 〈µ|k3

z |ν〉
] 〈b|σy|s〉+

+
[−k2

y〈µ|k2
z |ν〉 − (2kyk

2
x + k3

y)〈µ|k0
z |ν〉

] 〈b|σz|s〉
}

Der Beitrag derz-Komponente des Hamiltonians verschwindet, da die

vorkommenden Nebendiagonalelemente immer Null ergeben

(s. AnhangA.3).

=
Γ

2ESB

{
4kxky〈µ|kz|ν〉〈b|σx|s〉+

+
[
(−k2

y − 2k2
x)〈µ|kz|ν〉+ 〈µ|k3

z |ν〉
] 〈b|σy|s〉

}
.
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ESB bezeichnet den energetischen Abstand zwischen den beiden Subbändernν und

µ mit ν, µ = 1, 2. Die beiden Einstellungen des Elektronenspins inz−Richtung sind

mit s undb bezeichnet, alsos, b =↑, ↓.

A.2. Gleichung ( 3.32): Matrixelemente 〈b|σi|s〉
Eine Anwendung der Pauli-Spinmatrizen

σx =

(
0 1

1 0

)
, σy =

(
0 −i

i 0

)
, σz =

(
1 0

0 −1

)

auf die Spinoren

| ↑〉 ≡
(

1

0

)
, | ↓〉 ≡

(
0

1

)

ergibt

σx| ↑〉 =

(
0 1

1 0

)(
1

0

)
=

(
0

1

)
= | ↓〉

σy| ↑〉 =

(
0 −i

i 0

)(
1

0

)
=

(
0

i

)
= i| ↓〉

σz| ↑〉 =

(
1 0

0 −1

)(
1

0

)
=

(
1

0

)
= | ↑〉

σx| ↓〉 = | ↑〉
σy| ↓〉 = −i| ↑〉
σz| ↓〉 = −| ↓〉 .

Wegen

〈↑ | ↑〉 = 〈↓ | ↓〉 = 1 und 〈↑ | ↓〉 = 〈↓ | ↑〉 = 0

folgt daraus Gleichung (3.32) für die Matrixelemente〈b|σi|s〉 zwischen Spinoren und
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Pauli-Spinmatrizen:

〈↓ |σx| ↑〉 = 〈↓ | ↓〉 = 1

〈↓ |σy| ↑〉 = i〈↓ | ↓〉 = i

〈↓ |σz| ↑〉 = 〈↓ | ↑〉 = 0

〈↑ |σx| ↓〉 = 〈↑ | ↑〉 = 1

〈↑ |σy| ↓〉 = −i〈↑ | ↑〉 = −i

〈↑ |σz| ↓〉 = −〈↑ | ↓〉 = 0 . (3.32)

Alle in Gleichung (3.31) vorkommenden Matrixelemente mit jeweils gleichen Spins

ergeben Null (Deswegen wird in den Wellenfunktionen (3.30) immer nur der jeweils

umgekehrte Spin beigemischt.):

〈↑ |σx| ↑〉 = 〈↑ | ↓〉 = 0

〈↑ |σy| ↑〉 = i〈↑ | ↓〉 = 0

〈↑ |σz| ↑〉 = 〈↑ | ↑〉 = 1

〈↓ |σx| ↓〉 = 〈↓ | ↑〉 = 0

〈↓ |σy| ↓〉 = −i〈↓ | ↑〉 = 0

〈↓ |σz| ↓〉 = −〈↓ | ↓〉 = −1 .

A.3. Gleichung ( 3.33):

Nebendiagonalelemente 〈µ|kn
z |ν〉

〈µ|kn
z |ν〉 =

=

∫
dz 〈µ|z〉〈z|kn

z |ν〉
kn

z = (−i∂z)
n

Wellenfunktion in Quantentrog mit unendlich hohen Barrieren:

〈z|µ〉 =





√
2
d
sin

(
πµ
d

z
)

für 0 ≤ z ≤ d

0 sonst
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=

∫ d

0

dz

(√
2

d
sin

(πµ

d
z
))∗

(−i∂z)
n

(√
2

d
sin

(πν

d
z
))

=
2

d

∫ d

0

dz sin
(πµ

d
z
)

(−i∂z)
n sin

(πν

d
z
)

=
2

d
(−i)n

∫ d

0

dz

(
1

2i

)2 (
exp

(
i
πµ

d
z
)
− exp

(
−i

πµ

d
z
))

∂n
z

(
exp

(
i
πν

d
z
)
− exp

(
−i

πν

d
z
))

=
2

d
(−i)n

(
−1

4

) ∫ d

0

dz
(
exp

(
i
πµ

d
z
)
− exp

(
−i

πµ

d
z
))

·

·
((

i
πν

d

)n

exp
(
i
πν

d
z
)
−

(
−i

πν

d

)n

exp
(
−i

πν

d
z
))

=
−1

2d
(−i)n

(πν

d

)n
∫ d

0

dz

{
in exp

(
i
π(µ + ν)

d
z

)
+ (−i)n exp

(
−i

π(µ + ν)

d
z

)
−

− in exp

(
i
π(ν − µ)

d
z

)
− (−i)n exp

(
−i

π(ν − µ)

d
z

)}

(−i)n · in = 1n (−i)n · (−i)n = (−1)n

=
−1

2d

(πν

d

)n
∫ d

0

dz

{
exp

(
i
π(µ + ν)

d
z

)
+ (−1)n exp

(
−i

π(µ + ν)

d
z

)
−

−
(

exp

(
i
π(ν − µ)

d
z

)
+ (−1)n exp

(
−i

π(ν − µ)

d
z

))}

=
−1

2d

(πν

d

)n

·




∫ d

0
dz

{
2i sin

(
π(µ+ν)

d
z
)
− 2i sin

(
π(ν−µ)

d
z
)}

für n ungerade
∫ d

0
dz

{
2 cos

(
π(µ+ν)

d
z
)
− 2 cos

(
π(ν−µ)

d
z
)}

für n gerade

=
−1

2d

(πν

d

)n

·





2i

{
− d

π(µ+ν)

[
cos

(
π(µ+ν)

d
z
)]d

0
−

(
− d

π(ν−µ)

) [
cos

(
π(ν−µ)

d
z
)]d

0

}

2

{
d

π(µ+ν)

[
sin

(
π(µ+ν)

d
z
)]d

0
− d

π(ν−µ)

[
sin

(
π(ν−µ)

d
z
)]d

0

}

cos kπ = (−1)k sin kπ = 0

=

{ −1
2d

(
πν
d

)n
2i

{
− d

π(µ+ν)
[(−1)µ+ν − 1] + d

π(ν−µ)
[(−1)ν−µ − 1]

}
für n ungerade

0 für n gerade
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=

{
i
π

(
πν
d

)n
(

(−1)µ+ν−1
µ+ν

− (−1)ν−µ−1
ν−µ

)
für n ungerade

0 für n gerade

(−i)n <(in+1) =

{
i für n ungerade

0 für n gerade

=

(
−iνπ

d

)n
1

π

(
(−1)µ+ν − 1

µ + ν
− (−1)ν−µ − 1

ν − µ

)
<(in+1). (3.33)

A.4. Gleichung ( 3.37): Fermis Goldene Regel für

Intersubband-Streuung

γS =
2π

~
|〈ψf |A|ψi〉|2 δ(Ei − Ef) (3.36)

Die vier möglichen Intersubbandüberg̈ange mit Spinflip sind vonψi nachψf mit

|ψi〉 = |ki, ν, s〉+ εkiνµsb|ki, µ, b〉 (3.30)

|ψf〉 = |kf , µ, b〉+ εkfµνbs|kf , ν, s〉
für ν, µ = 1, 2 , ν 6= µ unds, b =↑, ↓ , s 6= b

=
2π

~

∣∣∣
{
〈kf , µ, b|+ ε∗kfµνbs〈kf , ν, s|

}{
A|ki, ν, s〉+ εkiνµsbA|ki, µ, b〉

}∣∣∣
2

δ(Ei − Ef)

=
2π

~
| 〈kf , µ, b|A|ki, ν, s〉+ εkiνµsb〈kf , µ, b|A|ki, µ, b〉+

+ε∗kfµνbs〈kf , ν, s|A|ki, ν, s〉+ εkiνµsbε
∗
kfµνbs〈kf , ν, s|A|ki, µ, b〉

∣∣2 δ(Ei − Ef)

Der erste und der letzte Summand verschwinden, weil die

WechselwirkungA spinerhaltend ist.

=
2π

~
∣∣ εkiνµsb〈kf , µ, b|A|ki, µ, b〉+ ε∗kfµνbs〈kf , ν, s|A|ki, ν, s〉

∣∣2 δ(Ei − Ef). (3.37)
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A.5. Maple-Programm zur Berechnung von γISR

nach Kapitel 3.3

> restart;

Materialparameter und Konstanten

> kBoltzmann := 8.617343*10 ∧(-5); BoltzmannkonstantekB in eV K−1

> meff := 0.0665; effektive Massem∗ = 0, 0665 ·m0

> GammaSpin := 24; Spin-Splitting-KonstanteΓ in eVÅ3

> d := 200; QW-Breite inÅ

> Esb := 31*10 ∧(-3); Intersubband-GapESB in eV

> gammap := (1/0.05); Impulsstreurateγp in 1/ps

> beta:=3.81; β = ~2
2m0

in eVÅ2

Programmparameter

> Starttemperatur:=120;

> Endtemperatur:=320;

>fp:=fopen( “ F:/DatenStefi/Programme/Maple/ISR/ISR.dat ” , WRITE);

Matrixelemente zwischen Spinoren und Paulimatrizen (Glg.3.32)

> UpsigmaxDown := 1;

> UpsigmayDown := -I;

Matrixelemente 〈ν|knz |µ〉 (Glg. 3.33)

> Matrixelement := (nue, mue, nkz) ->

((-I*mue*Pi/d) ∧nkz)*(1/Pi)*

(((-1) ∧(nue + mue) - 1)/(nue + mue) - ((-1) ∧(mue - nue) - 1)

/(mue-nue))*Re(I ∧(nkz + 1));

Berechnung von|εkkk;�;�|2 (Glg. 3.31)

> epsilonk12quad := (kx, ky) ->

abs((GammaSpin*((4*kx*ky*Matrixelement(1, 2, 1)*UpsigmaxDown

+ ((-ky ∧2-2*kx ∧2)*Matrixelement(1, 2, 1)

+ Matrixelement(1, 2, 3))*UpsigmayDown))/(2*Esb))) ∧2;
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> epsilonk21quad := (kx, ky) ->

abs((GammaSpin*((4*kx*ky*Matrixelement(2, 1, 1)*UpsigmaxDown

+ ((-ky ∧2-2*kx ∧2)*Matrixelement(2, 1, 1)

+ Matrixelement(2, 1, 3))*UpsigmayDown))/(2*Esb))) ∧2 ;

Berechnung vonγISR(T ) (Glg. 3.50)

> for i from Starttemperatur to Endtemperatur by 10 do

> T:=i;

> gammasZ := 2* int( int(

(epsilonk12quad(kx, ky)+epsilonk21quad(kx, ky)) *gammap

*exp(-Esb/(kBoltzmann*T))

*exp( (-beta*(kx ∧2+ky ∧2)/meff)/(kBoltzmann*T))

, kx = -infinity..infinity ), ky = -infinity..infinity):

> gammasN := (1+exp(-Esb/(kBoltzmann*T)))* int(int(

exp ((-beta*(kx ∧2+ky ∧2)/meff)/(kBoltzmann*T))

, kx = -infinity..infinity), ky = -infinity..infinity):

> gammaISR := gammasZ/gammasN;

Schreiben in Datei

> fprintf(fp, “ %g ” , i): Temperatur in K

> fprintf(fp, “ %e ” , gammaISR): γISR in 1/ps

> fprintf(fp, “ %g\n ” , 1/gammaISR): τISR in ps

> end do:

> fclose(fp);

A.6. Maple-Programm zur Berechnung von γDP

nach Kapitel 3.1.4

Analog zu Gleichung (3.7) gilt

γDP
x ≈ 1

2

(
Ω2

y + Ω2
z

)
γ−1

p .



A.6. Maple-Programm zur Berechnung von γDP nach Kapitel 3.1.4 131

AusΩ = Ω
(110)QW
Dressel (k) nach Gleichung (3.11) folgt Ωy = 0 und

Ωz(kx, ky, ν) = −Γ

~
(
ky(〈k2

z〉(ν)− (k2
y − 2k2

x))
)

.

Für einen unendlich tiefen Quantentopf der Breited gilt f ür den Erwartungswert〈k2
z〉(ν) =(

πν
d

)2
, wobeiν = 1, 2 wieder die Subbandnummer bezeichnet. Damit ergibt sich für

die überk gemittelten KomponentenquadrateΩ2
y = 0 und

Ω2
z =

[∫ ∞

−∞
dkx

∫ ∞

−∞
dky Ω2

z(ν = 1) exp

(
−~

2(k2
x + k2

y)

2m∗kBT

)
+

+
∫∞
−∞ dkx

∫∞
−∞ dky Ω2

z(ν = 2) exp
(
−~2(k2

x+k2
y)

2m∗kBT

)
exp

(
−ESB

kBT

)]
(
1 + exp

(
−ESB

kBT

)) ∫∞
−∞ dkx

∫∞
−∞ dky exp

(
−~2(k2

x+k2
y)

2m∗kBT

) .

Folgendes Maple-Programm berechnet hiermit die ungefähre Spinrelaxationsrate

durch den D’yakonov-Perel’-Mechanismus für verschiedene Temperaturen.

> restart;

Materialparameter und Konstanten

> kBoltzmann := 8.617343*10 ∧(-5); BoltzmannkonstantekB in eV K−1

> hquer:=6.58211915*10 ∧(-16); Plancksches Wirkungsquantum~ in eV s

> meff := 0.0665; effektive Massem∗ = 0, 0665 ·m0

> GammaSpin := 24; Spin-Splitting-KonstanteΓ in eVÅ3

> d := 200; QW-Breite inÅ

> Esb := 31*10 ∧(-3); Intersubband-GapESB in eV

> gammap := (1/(0.05*10 ∧(-12))); Impulsstreurateγp in 1/s

> beta:=3.81; β = ~2
2m0

in eVÅ2

Programmparameter

>Starttemperatur:=120;

>Endtemperatur:=320;

>fp:=fopen( “ F:/DatenStefi/Programme/Maple/ISR/DP.dat ” , WRITE);

ΩQW;110
Dressel

>Erwwkzquad :=(nu)->(Pi*nu/d) ∧2;

>Omegazquad:=(kx,ky,nu)->((-(GammaSpin/hquer)*
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(ky*(Erwwkzquad(nu)-(ky ∧2-(2*kx ∧2)))))) ∧2;

γDP mit Mittelung über k

>for i from Starttemperatur to Endtemperatur by 10 do

>T:=i;

>OmegaZ:=int(int(Omegazquad(kx,ky,1)*

exp(-(beta*(kx ∧2+ky ∧2))/(meff*kBoltzmann*T)),

kx=-infinity..infinity),ky=-infinity..infinity)

+ int(int(Omegazquad(kx,ky,2)*

exp(-(beta*(kx ∧2+ky ∧2))/(meff*kBoltzmann*T))*

exp(-Esb/(kBoltzmann*T)),

kx=-infinity..infinity),ky=-infinity..infinity):

>OmegaN := (1 + exp(-Esb/(kBoltzmann*T)))*

int(int(exp(-(beta*(kx ∧2+ky ∧2))/(meff*kBoltzmann*T)),

kx =-infinity..infinity ), ky = -infinity..infinity) :

>gammaDP := 0.5* (1/gammap) * OmegaZ/OmegaN ;

Schreiben in Datei

> fprintf(fp, “ %g ” , i): Temperatur in K

> fprintf(fp, “ %e ” , gammaDP): γDP in 1/s

> fprintf(fp, “ %g\n ” , 1/gammaDP): τDP in s

> end do:

> fclose(fp);
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B. Verwendete Parameter

B.1. Parameter für EY-Absch ätzung

Für die Abscḧatzung der Elliott-Yafet-Spinrelaxationszeit in Abschnitt3.2.2wurden

folgende Parameter verwendet:

kB = 8, 617343 · 10−5 eV K−1

~ = 6, 58211915 · 10−16 eV s

m∗ = 0, 0665 m0

γp =
1

50 fs

β = 3, 81 eV Å2 mit β =
~2

2m0

E0(T ) = 1, 519 eV − 5, 5 · 10−4 eV K−1T2

T + 225 K
∆0 = 0, 341 eV

Ee1 = 1, 057843 · 10−2 eV
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B.2. Exzitonenenergie in Abh ängigkeit von der

Quantenfilmdicke

Abbildung B.1 zeigt die von Roland Winkler berechnete Emissionswellenlänge von

Exzitonen bei 0 K in der in Abschnitt2.4.2beschriebenen (110)-GaAs/Al0,33Ga0,67As-

Probe. In Abschnitt3.4.1werden diese Rechnungen zur Bestimmung der Quantenfilm-

breiten verwendet.

Abbildung B.1: Von Roland Winkler berechnete Emissionswellenlänge von Exzitonen in (110)-

GaAs/Al0,33Ga0,67As-Quantenfilmen.
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C. Details zur Auswertung

C.1. Rücklauf

Bei der zur Detektion verwendeten Synchroscan-Streakkamera1 ist die für die Zeit-

auflösung verantwortliche sinusförmige Ablenkspannung̈uber die Wiederholrate des

anregenden Lasers getriggert. Dadurch trifft die alleTLaser = 12, 5 ns neu angeregte

Photolumineszenz immer auf dieselbe Stelle des Phosphorschirmes und kannüber lan-

ge Messzeiten aufintegriert werden. Das von der Streakkamera aufgenommene Zeit-

fensterTFenster ist je nach verwendetem Zeitbereich zwischen etwa800 ps und2 ns

lang und liegt in dem linear abfallenden Bereich der sinusförmigen Ablenkspannung.

Wenn die PhotolumineszenzlebenszeitτPL so lang ist, dass die Photolumineszenzin-

tensiẗat nachTLaser/2 noch nicht abgeklungen ist, wird diese Restintensität ebenfalls

mit aufgenommen – allerdings mit entgegengesetzter Zeitablenkung, da die Ablenk-

spannung der Kamera dann linear ansteigt. Diese Restintensität wird in dieser Arbeit

als
”
Rücklauf“ bezeichnet. Da dieser den zeitlichen Verlauf des Polarisationsgrades

verfälscht, aus dem die Spinrelaxationszeit bestimmt wird, wird er aus der gemesse-

nen Intensiẗat Igem(t) wie im Folgenden beschrieben herausgerechnet.

AbbildungC.1zeigt ein Beispiel f̈ur eine mit der Streakkamera gemessene Photolu-

mineszenzgesamtintensität Iges
gem(t) (schwarz) mit langer Photolumineszenzlebenszeit,

die sich aus der Summe der beiden zirkular polarisierten KomponentenI+
gem (grün)

undI−gem (blau) zusammensetzt. Die Gesamtintensität lässt sich beschreiben als:

Iges
gem(t > 0) = A0 exp

(
− t

τPL

)
+ A0 exp

(
−

TLaser

2
+ TFenster − 2∆− t

τPL

)
(C.1)

Iges
gem(t < 0) = A0 exp

(
−t + TLaser

τPL

)
+ A0 exp

(
−

TLaser

2
+ TFenster − 2∆− t

τPL

)
,

(C.2)

1Zur Funktionsweise der Streakkamera siehe

http://sales.hamamatsu.com/assets/pdf/hpspdf/Guidetostreak.pdf.
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Abbildung C.1: Gemessene Transienten und berechneter Rücklauf 2R(t).

wobeiA0 die Amplitude und∆ den zeitlichen Abstand zwischen Beginn des aufge-

nommenen Zeitfensters und Neuanregung der Photolumineszenz beit = 0 bezeichnet.

Der Rücklauf wird hierbei durch den Term

A0 exp

(
−

TLaser

2
+ TFenster − 2∆− t

τPL

)
=: 2R(t) (C.3)

beschrieben. Um die AmplitudeA0 zu berechnen, wird Gleichung (C.2) zu einem

beliebigen Zeitpunktt0 < 0 verwendet:

A0 =
Iges
gem(t0)

exp
(
− t0+TLaser

τPL

)
+ exp

(
−

TLaser
2

+TFenster−2∆−t0
τPL

) . (C.4)

Iges
gem(t0) wird aus den Messdaten erhalten, undτPL ergibt sich aus einem Fit mit Glei-

chung (C.1) an die Messdaten zu späten Zeiten (rote Linie in AbbildungC.1), bei dem

τPL als einziger Fitparameter dient,∆, t0 undIges
gem(t0) als konstant eingegeben werden

undA0(τPL) als Gleichung (C.4) eingeht. Mit dem so erhaltenenτPL lässt sichA0 und

damit auch der zeitabhängige R̈ucklauf nach Gleichung (C.3) berechnen. Dieser ist in

AbbildungC.1als orangene Linie gezeigt.
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Aus den gemessenen KomponentenI±gem(t) = I±(t) + R(t) der Photolumineszenz

berechnet sich schließlich der nicht durch Rücklauf verf̈alschte Polarisationsgrad zu:

PPL(t) =
I+(t)− I−(t)

I+(t) + I−(t)
=

I+
gem(t)− I−gem(t)

I+
gem(t) + I−gem(t)− 2R(t)

. (C.5)

C.2. DOF-Fits

Die damped-oscillator-filter-Methode (DOF) ist ein Verfahren zur Auswertung von

oszillierenden Transienten, wie sie bei Spinquantenschwebungen gemessen werden.

Die Methode beruht auf dem Herausfiltern der exponentiell abklingenden Schwebung

B(t) = 1 − b exp
(− t−t0

τ

)
cos

(
2π(t−t0)

T

)
aus dem gemessenen SignalI(t) und ist in

Referenz [70] erklärt (Hägele). An dieser Stelle soll nur ihre Anwendung beschrieben

werden, die darin besteht,d
dt

ln B in einem numerischen Fit and
dt

ln I anzupassen.

Fitparameter sind dabei die PeriodendauerT , die Anfangsamplitudeb, die Abklingzeit

τ und der Zeitnullpunktt0. Für die Fitfunktion gilt dabei:

d

dt
ln B =

B′(t)
B(t)

=

(
b
τ

exp
(− t−t0

τ

)
cos

(
2π(t−t0)

T

)
+ 2bπ

T
exp

(− t−t0
τ

)
sin

(
2π(t−t0)

T

))

1− b exp
(− t−t0

τ

)
cos

(
2π(t−t0)

T

) .

(C.6)

Bei deng-Faktor-Messungen in Kapitel4 und 5 wurde die Fitfunktion noch um den

Term−a exp
(
−t
τ2

)
erg̈anzt, um eine bessere Anpassung an die Daten zu gewährleisten.

Dieser Term hat keinen Einfluss auf die aus dem Fit erhaltene Larmorperiodendauer.
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D. Betrachtung der verschiedenen

Beitr äge zum Fehler von g∗

D.1. Feldkalibrierung

Die Feldsẗarke des supraleitenden Magneten nimmt mit zunehmendem Abstand von

der Spulenmitte ab. Im Rahmen der durchgeführten Feldkalibrierung (s. Abschnitt

4.4.1.2) wurde bei einem nominellen Feld von1 T die in AbbildungD.1 dargestell-

te Abḧangigkeit der Feldstärke von der Ḧohenposition im Magneten gemessen.

Abbildung D.1: Gemessene Höhenabhängigkeit der Feldstärke im Probenraum bei nominell

1 T (schwarze Kreuze) mit Fit (rote Linie).
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Abbildung D.2: Einzelne Beiträge zur Ungenauigkeit von g∗ bei den in Kapitel 4.4 dargestell-

ten Messungen. (a) Zu Abschnitt 4.4.2: Abhängigkeit von der Anregungswellenlänge. (b) Zu

Abschnitt 4.4.3: Abhängigkeit vom externen Magnetfeld. (c) Zu Abschnitt 4.4.4: Abhängigkeit

vom Verkippungswinkel der Probe. (d) Zu Abschnitt 4.4.5: Abhängigkeit von der Temperatur.

(e) Zu Abschnitt 4.4.6: Abhängigkeit von der Anregungsleistung.
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D.2. Einzelne Fehlerbeitr äge zu g ∗ bei

Tieftemperaturmessungen

In AbbildungD.2 sind die in Abschnitt4.4.1erklärten einzelnen Beiträge zur Mess-

ungenauigkeit desg-Faktorsg∗ für die in den Abschnitten4.4.2bis 4.4.6gezeigten

Messreihen dargestellt.

D.3. Einzelne Fehlerbeitr äge zu g ∗ bei

temperaturabh ängigen Messungen

Abbildung D.3 zeigt die verschiedenen Beiträge zum Fehler desg-Faktors bei den

temperaturabḧangigen Messungen in Abschnitt5.1.2. Die Beitr̈age sind in den Ab-

schnitten4.4.1und5.1.1erklärt.

Abbildung D.3: Einzelne Beiträge zur Ungenauigkeit von g∗ bei den in Kapitel 5 dargestellten

Messungen zur Temperaturabhängigkeit.
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Symbol- und

Abkürzungsverzeichnis

Vektoren werden in dieser Arbeit fettgedruckt dargestellt, ihre Beträge normalgedruckt.

Einige Symbole werden in dieser Liste ohne Indizes genannt, wenn sie mit verschiede-

nen Indizes verwendet werden oder die Indizes selbsterklärend sind bzw. hier einzeln

genannt werden.

↑, ↓ : Spinup, Spindown

a : Gitterkonstante

a, A, A0 : Amplitude

A : spinerhaltende Wechselwirkung

α, αB : Konstanten in Temperaturabhängigkeit der Bandlücke

αSIA : Rashba-Koeffizient

b : Spin-Index des kleineren Spinanteils in Mischzustand

b : Anfangsamplitude bei DOF-Fit

bN : Konstante im effektiven Kernfeld

B : Funktion f̈ur Oszillationen bei DOF-Fit

B, Bext : (externes) Magnetfeld

BN : effektives Kernfeld

BN,sat : Sättigungskernfeld

BAP : Bir-Aronov-Pikus

BIA : bulk inversion asymmetry, Volumeninversionsasymmetrie

β : Parameter f̈ur Exponent beim BAP-Mechanismus

β : zusammengefasste Konstanten bei Rechnungen im Anhang

β : Brechungswinkel

β : Konstante in Temperaturabhängigkeit der Bandlücke
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C, C ′ : Konstanten f̈ur Beitr̈age ḧoherer B̈ander imk · p -Formalismus

d, dQW : Quantenfilmbreite

D : Diffusionskonstante

D : Zustandsdichte

DOF : damped oscillator filter

DP : D’yakonov-Perel’

δ : Standardabweichung

δ : Dirac-Funktion

δ : Dotierung in einer diskreten Schicht

∆ : Differenz, Zeitbereich

∆0 : Energie zwischen Valenzbandkante und Splitoffband

∆Äste : Abstand der̈Aste des Pseudo-g-Faktors

E : Energie

E0 : Energie zwischen Valenzband und Leitungsband

E(0) : Eigenwert des ungestörten Hamiltonoperators

EB : durchE0(0 K) bestimmte Konstante in Temperaturabhängigkeit der Bandlücke

Ee1 : Quantisierungsenergie

EElektron : Energie eines Elektrons im LB

ESB : energetischer Intersubbandabstand

EY : Elliott-Yafet

E : elektrisches Feld

ε : Koeffizient erster Ordnung Störungstheorie

η2 : Varianz

f : final, Index f̈ur Ende

f± : Fermiverteilung der Spinsubbänder

g∗ : effektiver Elektron-g-Faktor (Elektron-Land́e-Faktor)

g0 : g-Faktor freier Elektronen

gpseudo : Pseudo-g-Faktor

gsat : Pseudo-g-Faktor bei ges̈attigtem Kernfeld

γ,γi: Spinrelaxationsrate (in Richtungi)

γN : gyromagnetisches Verhältnis des Kernes

γp : Impulsstreurate

γS : Spinfliprate f̈ur einen bestimmten̈Ubergang

Γ: Spin-Bahn-Koeffizient
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Γ: Zentrum der Brillouinzone

~ : Planck’sches Wirkungsquantum geteilt durch 2π

HH : heavy hole, Schwerloch

H : Hamiltonoperator

i : initial, Index für Anfang

I : Kernspin

I: Spin eines Kerns

I : Intensiẗat

I± : Intensiẗat derσ± polarisierten PL

Ieq: Kernspin im thermischen Gleichgewicht

IDL : Interactive Data Language

IIA : interface inversion asymmetry, Grenzflächeninversionsasymmetrie

ISR : Intersubband-Relaxation/Relaxationsmechanismus

j : Gesamtdrehimpuls

j : Laufindex

k : Wellenvektor

kB : Boltzmannkonstante

l : Bahndrehimpuls

LB : Leitungsband

LCAO : linear combination of atomic orbitals

LH : light hole, Leichtloch

LP : Linearpolarisator

λ : Wellenl̈ange

λexc : Anregungswellenl̈ange

m∗ : effektive Elektronenmasse

m0 : freie Elektronenmasse

mj : magnetische Quantenzahl des Gesamtdrehimpulses

MBE : molecular beam epitaxy

µ : Subband-Index

µ : Elektronenbeweglichkeit

µ : magnetisches Moment

µ0 : Vakuumpermeabiliẗat

µB : Bohr’sches Magneton

n : Index f̈ur Elektron
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n : bzgl. Dotierung: negativ

n : Einheitsvektor

n± : Dichte von Spinup- bzw. Spindown-Elektronen

N : Index für nuklear

N : Anzahl

N : Differenz der Spinbanddichten

Nd:YVO4 : Neodym-dotierter Yttrium-Vanadat-Kristall

ν : Subband-Index

ω : (Licht-)Frequenz

ωa : anisotrope Pr̈azessionsfrequenz

ωL : Larmorfrequenz

Ω : effektives Magnetfeld

p : Index f̈ur Impuls

p : Impuls

p : bzgl. Wellenfunktion :l = 1

p : bzgl. Dotierung: positiv

P , P ′ : Interbandmatrixelemente imk · p -Formalismus

P 2
B, P ′2

B : wie EB

Pexc : Laserleistung zur Anregung

Pn : Spinpolarisation der Elektronen

PPL : Polarisation der PL

PL : Photolumineszenz

ϕ : Phase

ψ, ψ(0) : Elektronenwellenfunktion, Eigenvektor des ungestörten Hamiltonoperators

QW : quantum well, Quantenfilm

r : Ortsvektor

R : Rücklauf

s : Index f̈ur Spin

s : Spin-Index des gr̈oßeren Spinanteils in Mischzustand

s : Spin-Quantenzahl

s : bzgl. Wellenfunktion :l = 0

s : Elektronenspin

si : Spinkomponente oder Spinpolarisation in Richtung / zum Zeitpunkti

so : spin orbit, Spin-Bahn

S : Spin eines einzelnen Elektrons

S0 : angeregter Elektronenspin
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Sav : Elektronenspin parallel zur Magnetfeldachse

Seq : Elektronenspin im thermischen Gleichgewicht

SB : Subband

SIA : structure inversion asymmetry, Strukturinversionsasymmetrie

SO : split-off-Band, durch Spinbahnkopplung abgespaltenes Band

SQB : spin quantum beats, Spinquantenschwebungen

σ, σi : Vektor der Pauli-Spinmatrizen, Pauli-Spinmatrix

σ± : links- bzw. rechtszirkular polarisiert (Licht)

t, ∆t : Zeit, Zeitintervall

T : Temperatur

T : Periodendauer

T1 : longitudinale Spinrelaxationszeit

T II
1 : Kernspin-cross-Relaxationszeit

T IS
1 : Kernspin-Pumpzeit

T2, T ∗
2 : transversale Spindephasierungszeit

Te : Elektronentemperatur

TFenster : von Streakkamera aufgenommener Zeitbereich

TL : Larmor-Periodendauer

TLaser : 1/Laser-Wiederholrate

Ti:Sa : Titan-Saphir

τ : Abklingzeit

τDunkel : Dunkelrelaxationszeit

τp : Transport-Streuzeit

τ ∗p : Impulsstreuzeit

τPL : Photolumineszenzlebenszeit

τs, τs,i : Spinrelaxationszeit (in Richtungi)

τsat : Sättigungszeitkonstante

ϑ : Winkel der Probenverkippung

Θ : Konstante in Temperaturabhängigkeit der Bandlücke

〈u′2〉 : mittleres Quadrat der relativen Ortsänderung der Gitteratome

VB : Valenzband

VCSEL : vertical-cavity surface-emitting laser

χ±i : Spinor in±i-Richtung

x, y, z : kartesische Koordinaten

ξ, η, ζ : Hauptachsen des Relaxationsellipsoids



Abbildungsverzeichnis

2.1. Optische Auswahlregeln in Volumen-GaAs. . . . . . . . . . . . . . 5

2.2. Optische Auswahlregeln für GaAs-Quantenfilme. . . . . . . . . . . 7

2.3. Spinquantenschwebungen. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 9

2.4. PL-Komponenten bei SQB. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 10

2.5. Experimenteller Aufbau zur zeitaufgelösten Photolumineszenzspek-
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5.1. Abḧangigkeit desg-Faktors von der Temperatur. . . . . . . . . . . . 105
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