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Kurzzusammenfassung

Die vorliegende Arbeit untersucht mittels zeitaufigter optischer Spektroskopie im
Magnetfeld die Elektronenspindynamik in (110)-GaAs Quantenfilmen sowie die Kern-
spindynamik und den Elektron-La@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 Spinsiif die der D’yakonov-Perel’-Mechanismus untérckt ist.

Diese Anisotropieiihrt zu einer Verlangsamung der Larmdapession im externen
Magnetfeld und kann die Reession sogar volendig unterdicken. Messungen der
richtungs- und temperaturadhgigen 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 bheren Temperaturen unerwartet bis auf etwa 1,5 ns bei 314 K wie-
der abnimmt. Diese Beobachtung wird mit einem neuen Spinrelaxationsmechanismus
erklart, der auf einem Mischen der Zaste verschiedener Sudbider aufgrund des
Dresselhausterms im Zusammenwirken mit Intersubbandstreuung beruht. Raumtem-
peraturmessungen der Spinrelaxationszeit ingkghigkeit von der Quantenfilmdicke

und bei hohen Anregungsleistungen demonstrieren, dass (110)-Quanteifiresh
Einsatz in Spin-VCSELnN geeignet sind.

Messungen des ElektrapfFaktors 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 Elektronenspinsimk. Dadurch kann eine
Kernspinpolarisatioruber eine veinderte Larmorfrequenz der Elektronenspins de-
tektiert werden. Untersuchungen der Kernspindynamik inakigigkeit von der Po-
larisation der optischen Anregung ergeben eine schnelle und eine langsame Kompo-
nente, wobei letztere mit einer Zeitkonstanten von typischervidise 20 min zu ei-
nem Sttigungskernfeldifhrt. Diese Messungeiilfiren zusammen mit Messungen in
Abhangigkeit von Anregungsenergie, externem Magnetfeld, Verkippungswinkel der
Probe, Temperatur und Anregungsleistung zu einem qualitativendvieirss der be-
obachteten Kernspindynamik. Auf3erdem erlauben diese Messungen auch eine genaue
Bestimmung und detaillierte Untersuchung des nicht durch Kernfeldealsehten
Wertes des Elektrog-Faktors.

Sehr genaue Messungen deBaktors zwischen 2,6 K und 300 K ergeben eine Zu-
nahme vong* mit steigender Temperatur, die in Diskrepanzkup -Rechnungen
steht. Diese Diskrepanz kann durch Einfung einer starken Temperaturablgig-
keit der Interbandmatrixelemente behoben werden. Im Rahmen dieses Modells ergibt
eine Extrapolation der experimentellen Daten eigefaktor freier Elektronen von
g"(0K,0T,0mW) = —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 electronélafattor 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-VCSELSs.

Low temperature measurements of the electréactor 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 elegtfactor without
spurious influences of nuclear fields.

Measuring they factor with high accuracy from 2.6 K to 300 K yields an increase of
g* with temperature contrary tk - 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 yiefd® K,0 T,0 mW) =
—0.484 £+ 0.7 % for free conduction electrons.
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1. Einleitung

Halbleiterbauelemente haben unser heutiges Alltagsleben tiefgreiferiiggepdem

sie als Grundlage moderner elektronischer Anwendungeblergang zu einer Infor-
mations- und Kommunikationsgesellschaft égticht haben. Prozessoren, Speicher-
chips, drahtlose Telekommunikationsge&r und auch optoelektronische Komponen-
ten wie Laser und Solarzellen basieren auf Halbleitern. Immer neue Fortschritte in der
Halbleiterforschung und -technologie haben hochentwickelte Bauteikéghioht, 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 Bauteilgif3en erreicht werden, in denen Quanteneffekte eine dominante Rolle
spielen. Sptestens dann wird eine Bmksichtigung spinatidmgiger Wechselwirkun-

gen notwendig. Dédiber hinaus kann die Nutzung des atrdichen Freiheitsgrades des
Spins aber auchdllig neue Funktionaldten erschliel3en.

AulBerhalb der Halbleiterelektronik wird der Elektronenspin in F@gt&rn bereits
verwendet. Beispielsweise beruhen magnetische Speichermedien wie Festplatten auf
dem vom Elektronenspin verursachten FerromagnetismugbBahinau®ffnete die
Entdeckung des Riesenmagnetowiderstandes (GMR) (Badiah [12], Binaschet
al. [2Q]) vor einigen Jahren diellr zur sogenannten Magnetoelektronik (Prib31]),
die spinabAngige elektrische Sime in metallischen Bauelementen nutzt undiin-k
zester Zeit Marktreife erreicht hat. Zu den bereits kommerzielldrbhen Bauteilen
zahlen beispielsweise magnetische Festplattentggek nichtflichtige magnetische
Direktzugriffsspeicher (MRAM) und Magnetfeldsensoren. Metallen fehlen jedoch ei-
nige wichtige Eigenschaften, die in Halbleitern eine Vielfalt an Effektendgtiohen
und Voraussetzungif viele Bauteile sind. Hierzuahlt beispielsweise die dlich-
keit, die Ladungstigerdichten in Halbleitern durch Dotierungen, Gatespannungen und
Bandoffsetdiber viele GoRenordnungen einzustellen. AuRerdedmrken Halbleiter
aufgrund ihrer Bandicke auchiiir Optoelektronik verwendet werden. Déer hinaus
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ist die gesamte hochentwickelte Technologie zur Herstellung elektronischer Bauele-
mente auf Halbleiter ausgelegt, so dass neue spinbasierte Funkfibaath in Halb-
leiterbauelementen erstrebenswert ist.

Vor diesem Hintergrund hat sich das Forschungsgebiet der Spinelektronik oder kurz
Spintronik entwickelt (Wolket al.[163, Akinagaet al.[2], Awschalomet al.[10, [11],
Winkler et al.[162], Zuti¢ et al.[167]), das ein Versindnis spinabdngiger PAnomene
in Halbleitern und die Nutzung des Spins in Halbleiterbauelementen zum Ziel hat. Zum
einen lbnnen Konzepte der Magnetoelektronik auf Halbleitleertragen oder vorhan-
dene Halbleiterbauelemente durch Nutzung des Spins verbessert werden, zum ande-
ren bieten sich aber aucloNig neue Moiglichkeiten, den Spin gewinnbringend ein-
zusetzen. Denkbar &ven z. B. Bauteile wie Spin-Transistoren (Datta-Das-Transistor
[4Q)), spinablangige resonante Tunneldioden, Spin-Leuchtdioden und Spin-Ventile.
Um Spintronik-Bauteile realisieren z@knen, sind verschiedene Prozesse notwendig:
elektrische Injektion spinpolarisierter Elektronen, spinerhaltender Transport im Halb-
leiter, gezielte Spinmanipulation und Speicherung der Spinorientiéfogigange Zei-
ten. Diese Gebiete sind Themen aktueller Grundlagenforschung zur Spintronik, und ei-
nige Experimente zeigen bereit®gliche Anwendungen auf. Beispielsweiasst sich
durch spinpolarisiertes Pumpen ob&cfienemittierender Halbleiterlaser (VCSEL) die
Laserschwelle reduzieren und die Emission modulieren, ohne die Ladagegstichte
zu andern (Hallsteiret al. [62], Ando et al. [4], Rudolphet al. [13€, (135, Holub et
al. [75]). Eng verwandt mit dem Forschungsgebiet der Spintronik ist die Quanteninfor-
mationsverarbeitung (Galinda al.[55]), die auf verschiinkten quantenmechanischen
Zustinden beruht. Diesedkinten unter anderem durch Elektronenspins in Halbleiter-
Quantenpunkten (Losst al. [97]) oder durch Kernspins einzelnerdsstellen in Sili-
zium (Kane B3)) realisiert werden.

Diese Arbeit enthlt experimentelle Ergebnisse zur Spindynamik von Elektronen
und Kernen in (110)-GaAs-Quantenfilmen und Volumen-GaAs. Aus verschiedenen
Griinden ist GaAs ein in der Spintronik viel verwendetes Matetifider GaAs ist
bereits ein breites grundlegendes und technologisches Wissen vorhanden. Kristalle
konnen mit hoher Gte und Elektronenmobilt hergestellt werden. D#ber hinaus
besitzt der terare Halbleiter AlGa,_,As dieselbe Gitterkonstante und eine vom Alu-
miniumgehalt abéngige Bandicke, so dass sich aus diesen beiden Materialien mono-
lagengenaue malf3geschneiderte Potentialstrukturen wachsen lassen. GaAs eignet sich
aul3erdem durch seine direkte Bdimke fur optische Anwendungen und hat bereits



viele interessante Spinphomene gezeigt.

Die vorliegende Arbeit gliedert sich wie folgt: In Kapitel 1 werden aahst die
Grundlagen der verwendeten Spinquantenschwebungsspektroskopie vorgestellt. Die
theoretischen Grundlagen der verschiedenen bearbeiteten Themen werden jeweils in-
nerhalb der entsprechenden Kapitehatert. Kapitel 2 untersucht die Spindynamik in
(110)-GaAs-Quantenfilmen und die Eignung dieses Materialsysianspfn-VCSEL.

In [110]-Richtung gewachsene Quantenfilme versprechen lange Spinlebenszeiten, wie
fur Spintransport, -manipulation und -speicherung notwendig sind. Kapitel 3dfesch
tigt sich mit dem Elektron-Faktor bei tiefen Temperaturen in Volumen-GaAs. Der
g-Faktor verkripft den Elektronenspin mit dem magnetischen Moment und ist damit
ausschlaggebendif das Verhalten der Elektronenspins in Magnetfeldern. Des Wei-
teren ist derg-Faktor eng mit der Bandstruktur verpoft und spielt damit auch ei-

ne wichtige Rolle als Parameter bei BandstrukturberechnungeiibBrahinaus wird

in Kapitel 3 die Wechselwirkung der Spinsysteme von Elektronen und Kernen so-
wie die Dynamik der Kernspinpolarisation untersucht. Kenntnidss das Verhalten

von Kernspins sind wichtig, weil sie den Elektronenspin beeinflussen und deshalb bei
einer Nutzung des Elektronenspins lbeksichtigt werden risssen. Aul3erdem bieten
Kernspins ein Potentialif Anwendungen in Spintronik und Quanteninformationsver-
arbeitung. Kapitel 4 besédlftigt sich ebenfalls mit dem-Faktor in GaAs, jedoch bei
hohen Temperaturen bis hin zu Raumtemperatur, wasidérfwendungen relevante
Temperaturbereich ist. Kapitel 5 fasst abschlieRend die Ergebnisse dieser Arbeit zu-
sammen.
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2. Grundlagen zur zeitaufgel 0Osten
Photolumineszenz-
Spektroskopie

Die in dieser Arbeit vorgestellten experimentellen Ergebnisse wurden mit zeit- und
polarisationsaufgébkter Photolumineszenzspektroskopie erhalten. Im Folgenden wer-
den diese Methode und ihre Anwendung zur Spinquantenschwebungsspektroskopie
erlautert. Grundlage der polarisationsauigén Photolumineszenzspektroskopie sind

die in Abschnitt2.1 beschriebenen optischen Auswahlregeln, die die Anregung und
Detektion spinpolarisierter Elektronen @vglichen. Spinquantenschwebungen beru-
hen anschaulich gesehen auf de@izéssion des Elektronenspins im Magnetfeld und
werden in Abschniff.2 behandelt. Abschni?.3 stellt anschlieend den verwendeten
experimentellen Aufbau und Abschri#fid die untersuchten Proben vor.

2.1. Optische Auswahlregeln

Die optischen Auswahlregeln (Piereg al. [129, D’yakonov et al. in [105, Pfalz
et al. [12§) verbinden die elektronische Spinpolarisation mit der zirkularen Polarisa-
tion des anregenden Lasers oder der bei Rekombination entstehenden Lumineszenz.
Das heil3t, sie eriglichen die optische Anregung und Detektion von spinpolarisierten
Elektronen und sind somit Grundlage der polarisationsaa$geh Photolumineszenz-
spektroskopie.

Abbildung2.1(a) zeigt schematisch die Bandstruktur von GaAs in der Umgebung
desl'-Punktes. Dag-artige Valenzband (VB) besteht aus drei Saitbern: dem Schwer-
lochband (HH), dem Leichtlochbar®i(LH) und dem durch Spinbahnkopplung ab-

1 heavyhole®
2, light hole*
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(a) (b) t :
E, o m, +1/2 -1/2
=172 / /’
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Abbildung 2.1: (a) Skizze der obersten Valenzbander und des untersten Leitungsbandes von
Volumen-GaAs in der Nahe des I'-Punktes. (b) Optische Auswahlregeln in Volumen-GaAs.
Die Zustande sind durch ihre Quantenzahl m; gekennzeichnet, die dazwischen erlaubten
Ubergéange fiir o~ (rot) und ot (griin) zirkular polarisiertes Licht sind durch Pfeile symbolisiert.
Die daran stehenden umkreisten Zahlen bezeichnen die relativen Ubergangswahrscheinlich-
keiten.

gespaltenen Splitoffband (SO). Die Zastle von Schwerloch- und Leichtlochband
haben einen Gesamtdrehimpllen j = 3/2 und sind bek = 0 entartet, das Splitoff-
band hat einen Gesamtdrehimpuls vor- 1/2 und ist durch eine Energiatké A,
von den anderen beiden Sitglern getrennt. Das durch die Baické& E, vom Va-
lenzband getrennte Leitungsband (LB) ssartig, hat also einen Gesamtdrehimpuls
vonj = 1/2.

Aus dieser Bandstruktur ergeben sich die in AbbildZaf(b) gezeigten optischen
Auswabhlregelnifir Volumen-Halbleiter mit Zinkblendestruktur damPunkt. Diese Aus-
wabhlregeln beschreiben die bei Absorption oder Emission eines Photons erlaubten op-
tischenUbergange und beruhen auf Drehimpulserhaltung. Einzirkular polarisier-
te§ Photon hat einen Drehimpuls veril in Einheiten vori, kann also den Gesamt-

3Der Gesamtdrehimpulssetzt sich aus Bahndrehimpuland Spins zusammen mit = +1/2, also
Jj =| I+ s |. Der Gesamtdrehimpuls istim Valenzband eine gute Quantenzahl, der Spin alleine nicht.
Ao = 0,341 eV in GaAs (Aspnest al.[6], Madelung B9))
SEy = 1,519 eV bei tiefen Temperaturen in GaAs (SEHE], Bimberget al. [19, Madelung [9])
65~ -polarisiertes Licht wird auch als rechtszirkular; als linkszirkular polarisiert bezeichnet. Dabei
bezieht sich rechts und links auf die Drehrichtung de¥ektors bei Betrachtung entgegen der

Ausbreitungsrichtung. Diese Definition ist in der Opiiklich, wéhrend in der Teilchenphysik in
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drehimpuls eines Elektrons bei Absorption itm; = m; —m; = 1 in Anregungs-
richtungandern. Dabei istz; die Komponente des Gesamtdrehimpulses in Quantisie-
rungsrichtung, die durch die Anregungsrichtung festgelegtist,undm ; bezeichnen
dasm; des Elektrons im Anfangs- und Endzustand. &£inPhoton z.B. kann also den
Ubergang eines-3/2-Elektrons vom Schwerlochband in den Spinup-Zustand im Lei-
tungsband anregen, den eines/2-Elektrons vom Leichtlochband in den Spindown-
Zustand im Leitungsband oder den eings/2-Elektrons vom Splitoffband in den
Spindown-Zustand des Leitungsbandes. Die relati¥eargangswahrscheinlichkeiten
berechnen sich aus den entsprecherideergangsmatrixelementen und sind in Ab-
bildunglZ.A(b) als eingekreiste Zahlen angegebeberginge zwischen Schwerloch-
und Leitungsband sind dreimal wahrscheinlicher als Leichtibehginge Ubergange
vom Splitoffoand sind zweimal wahrscheinlicher als Leichtiglobrgange. Dieselben
Auswahlregeln undlbergangswahrscheinlichkeiten gelten auahdie Rekombinati-

on von Elektron und Loch mit Emission eines Photons.

Die Auswahlregeln eriiglichen die optische Erzeuglfhgnd Detektion elektroni-
scher Spinpolarisation durch Ausnutzen der verschiedgibengangswahrscheinlich-
keiten. Dabei Angt die erzeugbare Elektronenspinpolarisation von der verwendeten
Anregungsenergie ab. Liegt die Photoneneneigién BereichEy + Ag > fw > Ej,
werden nur Schwerloch- und Leichtlagbergange angeregt, so dass z.B. ait-Licht
dreimal so viele Spinup-Elektronen wie Spindown-Elektronen ins Leitungsband geho-
ben werden. Die elektronische Spinpolarisation ist definiert als

nt—n-

P, = e (2.1)
wobei nt und n~ die Dichte von Spinup- und Spindown-Elektronen im Leitungs-
band bezeichnen lif das eben genannte Beispiel ergibt sich also eine Spinpolarisation
von P, = 50 %. Der Polarisationsgrad der bei Rekombination emittierten Photolumi-

neszenz ist definiert als
It —1I

EEYEE
Hierbei bezeichnef* die Intensiit dero™ polarisierten Photolumineszenz. Falls die
Lochzusénde gleichbesetzt sind, giliif die durch Rekombination mit Schwer- und
Leichtldchern entstehende Photolumineszéhzx 3n~ + In™ und/~ o« 3nt + 1n"~.

Ppy, (2.2)

Ausbreitungsrichtung betrachtet wird (Heehtal. [67]).

m; = —j,...,J
8sogenanntegoptisches Pumpen®

7



2.1. Optische Auswahlregeln
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Abbildung 2.2: Optische Auswahlregeln fir GaAs-Quantenfilme. Der Unterschied zu den Aus-
wahlregeln fur Volumenmaterial in Abbildung 2.1b) besteht in der Aufhebung der Entartung
von Schwer- und Leichtlochband.

Der Polarisationsgrad der Photolumineszenz ergibt sich hierabis z& —%Pn, seine
Messung erlaubt also deniBkschluss auf die zugrunde liegende Elektronenspinpola-
risationP,.

Mit einer Photonenenergie vaiw > E, + A, werden auch di¢Jberginge vom
Splitoffband ins Leitungsband mit angeregt, so dass insgesamt gleichviele Spinup-
wie Spindown-Elektronen angeregt werden und safpit= 0 ist. Die Aufhebung der
Entartung von Schwer- und Leichtlochband in verspannten Proben oder in Quanten-
filmen, wie in Abbildund2.2 gezeigt, erlaubt die Erzeugung einer sehr hohen elektro-
nischen Spinpolarisation. Durch zirkular polarisierte resonante Anregung des nieder-
energetischefbergangesiw = E,) lasst sich eine Spinpolarisation von theoretisch
P, = +£100 % erzeugen. & die Polarisation der entsprechenden Photolumineszenz-
Linie gilt dann Ppy, = —P,.

Wie bereits enahnt, ist eine Gleichbesetzung der entarteten Lochrndst rdtig,
um vom Polarisationsgrad der Photolumineszenz auf die elektronische Spinpolarisati-
on riuckschlieRen zudnnen. Das bei Anregung im Valenzband entstehende Loch hat
zurachst die magnetische Quantenzahl des Gesamtdrehimpujsege das Elektron
im Ausgangszustand hatte. Dennoch ist die Voraussetzung der Gleichbesetzung im
Allgemeinen aufgrund schneller LochspinrelaxatiorubtfIn Volumen-GaAs sorgen
die Spin-Bahn-Kopplung (D’yakonoet al. in [105) und ein starkes Mischen von
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Schwer-und Leichlochdndern aufgrund der energetischen Entartung (Bagtaed.

[14], Oestreichet al.[111]) fur eine sehr schnelle Lochspinrelaxation. Die Relaxati-
onszeit liegt im Bereich der Impulsstreuzeit (D'yakoretval. in [105), wie Hilton

et al. experimentell mit einer in GaAs bei Raumtemperatur gemessenen Lochspin-
relaxationszeit von 110 fs bé&stgen konnten73]. Damit erfolgt die Lochspinrela-
xation deutlich schneller als die Elektronenspinrelaxation oder die Rekombination,
so dass die ticher bei Photolumineszenzmessungen an Volumen-GaAs als unpolari-
siert betrachtet werderdknen. In verspannten Volumenhalbleitern und Quantenfilmen
sind die Lochspinrelaxationszeiten aufgrund der nicht entarteten Schwer- und Leicht-
lochbander deutlichdnger (D’yakonowet al. in [105, Zutic et al. [167]). Je nach
Dotierung, Temperatur, Strukturaufbau und Anregungsenedgiadn sie von einigen
Pikosekunden (Dameet al. [39]) bis zu 1 ns (Roussignadt al. [133) reichen. Im
Allgemeinen — vor allem bei nichtresonanter Anregung, alsOlgdr 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 verna&ssigen zu &nnen.

Eine optisch erzeugte Nichtgleichgewichtsverteilung des Elektronenspiridlizerf
aufgrund von Spinrelaxation (s. Kapif@lzu verschiedenen Relaxationsprozessen).
WegenP, o Ppy, lasst sich der Zerfall der Elektronenspinpolarisatidyer die Ab-
nahme des Polarisationsgrades der Photolumineszenz detektieren. Die oben genannten
Werte fir P, und Py, sind also Maximalwerte zur Zeit der Anregung. Die hier vor-
gestellte vereinfachte Betrachtung der optischen Auswahlregeln basiert lediglich auf
Drehimpulserhaltung und ekiglicht nur eine qualitative Ererung gemessener Pola-
risationsgrade. Eine genaue Theorie der exzitonischen Absorption unteskBreh-
tigung von Coulomb-Kopplung und HH-LH-Kopplung findet sich in Referel2d
(Pfalzet al) und liefert eine genaue quantitative Beschreibung des Anfangspolarisati-
onsgrades in Quantenfilmen.

2.2. Spinquantenschwebungen

Parsons beobachtete 1969 erstmals den Hanle-Effekt (H&8})er] Halbleitern [125.

Hierbei handelt es sich um die Abnahme des Polarisationsgrades der Photolumineszenz
bei Anlegen eines transversalanf3eren Magnetfeldes aufgrund von Larmagas-

sion der optisch gepumpten Elektronenspins. Spinquantenschwebuageenkals
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Abbildung 2.3: Anschauliche Erklarung von Spinquantenschwebungen als Prazession des
Elektronenspins um ein dufReres Magnetfeld B.,;. Die Probe ist in grau und das duRere Ma-
gnetfeld in blau dargestellt. Der prézedierende Elektronenspin ist je nach Orientierung rot, griin
oder gelb gezeichnet, um den Zusammenhang mit der zirkularen Polarisation des anregenden
und emittierten Lichtes zu veranschaulichen, welches links im Bild spiralférmig dargestellt ist.

zeitaufgedster Hanle-Effekt aufgefaldt werden (Oestregthl. [11€]) und zeigen sich

in einer zeitlich oszillierenden Polarisation der Photolumineszenz, wie in Abbildung
[2.8 zu sehen ist. Die von A. P. Heberéd al. [66] eingefihrte Spinquantenschwe-
bungsspektroskopie erlaubt sowohiidRschiisse auf die Elektronenspindynamik als
auch eine sehr prise Bestimmung des ElektrgnaFaktors.

Anschaulich lassen sich Spinquantenschwebungen ale8sion des Elektronen-
spins um einaulReres Magnetfeld vorstellen, wie in AbbildUB@ verdeutlicht ist.
Das Experiment wird in Voigt-Geometrie durchgjbft, 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 wy, = 27 /13, und verlau-
fen gegenphasig zueinander.

Mechanik — eine Rizessionsbewegung zur Folge hat. Aus der Atomphysik ist die Fre-
quenz dieser Rrzession als Larmorfrequeng bekannt, iir die gil&:

= 1B 2.9
Dabei istg* der Elektron-Land-g-Faktor, sz das Bohr'sche Magneto3.,; das ex-
terne Magnetfeld und das Planck’sche Wirkungsquantum.

Wird z.B. mit einemo—-polarisierten Laserpuls geeigneter Energie angeregt, ergibt
sich laut der in Abschnif2. 1 beschriebenen optischen Auswahlregeln eine Spinup-
Polarisation im Leitungsba®¥ Aufgrund der optischen Auswahlregeln wird von Spin-
up-Elektronen bei Rekombination haujtlicho~-Licht emittiert, was iir eineo -
Polarisation der Photolumineszenz zum Zeitpunkt 0 sorgt. Die Larmorpiizession
des Elektronenspins hat zur Folge, dass zuvor spinup-orientierte Elektronenspins nach
einer viertel Larmorperiode (= 71,/4 mit 71, = 27 /wy) in der Probenebene liegen
und gleich vielo~- wie o"-Licht emittieren, was sich aufgrund fehlender kobnz
zu unpolarisiertem Licht zusammensetzt. Diaf&ssionsrichtung der Elektronenspins
wird dabei durch das Vorzeichen des Elektigfaktors bestimmt (Oestreictt al.

[114), [113, [11€]). Nach einer halben Larmorperiode=€ 71,/2) sind die Spins dann

in die Spindown-Orientierung peediert, in der die Photolumineszenz laut optischen
Auswahlregeln haupé&ehlich o™ -polarisiert ist. Die Larmorgzession des Elektro-
nenspins hat also zur Folge, dass sich die Spinkomponente in Detektionsrichtung peri-
odisch zwischen Spinup und Spindo@ndert, so dass auch die zirkulare Polarisation

9Zusatzliche Magnetfelder vandern die Rizessionsfrequenz, siehe hierzu Kayiel
0/m Folgenden wird nur die Entwicklung der Spinup-Elektronen betrachtet, die ebenfalls angeregten

aber weniger zahlreichen Spindown-Elektronen werden verassigk.
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der Photolumineszenz mit der Larmorfrequenz zwischemnd o™ oszilliert, wie in
Abbildungl2.4 skizziert.
Eine quantenmechanische Betrachtung (Hebetrld. [66]) zeigt, dass es sich bei
den oben anschaulich beschriebenen Polarisationsoszillationen um Quantenschwebun-
gen handelt. Spinquantenschwebungen beruhen auf dardmien Anregung der im
Magnetfeld um
AE = [g"|pig Bext = huw, (2.4)

aufgespaltenen Spineigenzustie des Leitungsbandes. Die koénte Anregung wird
dabei durch die grol3e spektrale Breite des zeitlich kurzen Laserpulségletm Das
Magnetfeld — und damit auch die Quantisierungsachse — geRiithtung orientiert.
Aus der Schidingergleichung eines Elektrons im Magnetfeld ergibt sich die Zeitent-
wicklung der Spineigenzuésndé?

XE(t) = xFeFF (2.5)

Wobeixff die Spinoren inty-Richtung zur Zeit = 0 bezeichnet und der zeitadhgi-
ge Anteil durch die Energieeigenwetigiw, /2 bestimmt ist. In Voigt-Geometrie wer-
den Spins int-z-Richtung angeregt, die sich als Kolknte Superposition der beiden
Eigenzusinde iny-Richtung beschreiben lassen:

=5 O +x,) - (2.6)

Die zeitliche Entwicklung des ké@menten ZustandeR.@) ergibt sich mit Gleichung
2.5 zu:

1 -
O = 5 (G0 Fx (1)
— %(X;e IQtiX e+12t)
1

= 5 [oos (%) (05 = dsin (54) (0 %)

Ccos (ﬂt) —ix7 sin (Et> . (2.7)

2 2
Der Spin inz-Richtung oszilliert also zwischen Spinugi() und Spindown (), was
der oben anschaulich beschriebeneazBssion mit der Larmorfrequenz entspricht.

S

= X

Dje Phase des Ortsteils der Wellenfunktion relaxiértdfeide Spins sehr schnell, so dass der Spinteil
der Wellenfunktion separat betrachtet werden kann (Oestetiah[[115]).



12 2. Grundlagen zur zeitaufgeldsten Photolumineszenz-Spektroskopie

CCD| A2 =
PUS- | :
Streak- former: . | Magnet
kamera LP )
P Wa ;'; Kryostat
/ MA ﬂ
Mono H U |
H |

Abbildung 2.5: Experimenteller Aufbau zur zeitaufgeldsten Photolumineszenzspektroskopie.
Je nach Experiment variieren die optischen Komponenten. LP steht fur Linearpolarisator.

Die zeitliche Entwicklung des Zustandgs(¢) beispielsweise ergibtif o ~-polarisier-
tes Licht eine mitos? (w.t/2) oszillierende Emissionswahrscheinlichkeit uidd -
polarisiertes Licht eine mitin® (wi,t/ 2) oszillierende Emissionswahrscheinlichkeit.
Zum Zeitpunktt = 0 undt¢ = Ty, hat also diec—-Emission ein Maximum, zum
Zeitpunktt = T1,/2 diec*-Emission. Bet = T1,/4undt = 3/4 Ty, gilt sin? (wt/2) =
cos? (wrt/2) = 1/2, so dass gleichviet~-Licht wie o -Licht emittiert wird.

Eine zeitaufgdiste Messung der~- und o"-Komponente der Photolumineszenz
ermbglicht sowohl die Beobachtung der Spindynamik und Spinrelaxation, als auch die
prazise Bestimmung des ElektrgaFaktors. Die Spinrelaxationszeit ergibt sich aus
dem Abklingen der Oszillationsamplitude bzw. des Polarisationsgrades; Feigstor
aus der Oszillationsfrequeiiiber Gleichung.3).

2.3. Experimenteller Aufbau

Das Prinzip der Photolumineszenzspektroskopie besteht darin, die zu untersuchende
Probe mit Laserlicht anzuregen und die bei Laduréggrrekombination emittierte
Lumineszenz zu detektieren. Erfolgt die Anregung mit kurzen, polarisierten Pulsen
und die Detektion zeit- und polarisationsaufigt| erndglicht diese Methode Einsicht
in die Ladungstiiger- und Spindynamik in der Probe.

Abbildungl2.5zeigt schematisch den experimentellen Aufbau, mit dem die in dieser
Arbeit vorgestellten zeitaufg@ten Photolumineszenzmessungen duréhgefvur-
den. Ein frequenzverdoppelter 5-W-Nd:YVQaser pumpt einen zwischen 710 nm
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Abbildung 2.6: (a) Dieses Streakkamerabild zeigt eine der beiden zirkular polarisierten Kom-
ponenten der Photolumineszenz von GaAs bei T' = 100 K, Bexy = 4 T und Pey. = 10 mW. Die
Zeitachse verlauft von oben nach unten und ist in diesem Beispiel 800 ps lang, wahrend die
Wellenlangenachse von rechts nach links verlauft. Die Intensitat ist falschfarben dargestellt
und zeigt die zeitlichen Oszillationen von Spinquantenschwebungen. (b) Aus dem Streakka-
merabild extrahiertes zeitliches Intensitatsprofil. (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 duft und eine maximale Ausgangsleistung von etwa 1 W lie-
fert. Die einige ps bzw. etwa 100 fs langen Pulse dienen zur Probenanregung. Die
Anregungsleistungésst sichiber ein drehbares/2-Plattchen regulieren, das von
einem Linearpolarisator gefolgt wird, und die zirkulare Polarisation wird mit einem
darauf folgenden\/4-Verzogerer eingestellt. Als./4-Verzogerer dient entweder ein
Soleil-Babinet-Kompensator oder bei den in Kagdelorgestellten Kernspinmessun-
gen ein automatisch zwischeri4 und3/4 A umschaltbarer Fissigkristallvergerer.

Fur die Kernspinmessungen geht diesen Polarisationsoptiken ein Pulsformer voraus,
der eine feine Durchstimmung der Wellanfe ermglicht. Die Probe befindet sich

in Voigt-Geometrie in einem optischen Magnetkryostaten, in dem sich die Proben-
temperatur zwischen 1,5 und 315 K kontinuierlich einstelkesst und Magnetfelder

von bis zu 9 T angelegt werderdnen. Dieselbe Linse, mit der der anregende La-
serstrahl auf die Probe fokussiert wird, dient auch zum Kollimieren der Photolumi-
neszenz. Die Detektion erfolgt polarisationsaubgel wozu wiederum ein zwischen
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A/4 und 3/4 X umschaltbarer FEissigkristallvergerer und ein darauffolgender Li-
nearpolarisator verwendet werden. Anschliel3end wird die Photolumineszenz in einem
Monochromator spektral zerlegt und schlieRlich von einer StreakkBfnesiauf-

gelost detektiert. Durch Synchronisation mit den vom Laser emittierten Pulsen kann
die Photolumineszenz vieler einzelner Probenanregungen aufaddiert werden, um das
Signal-zu-Rausch-Vetttnis zu verbessern. Die Zeitaddlung der Streakkamera be-
tragt 2 ps bis 20 ps, je nach Dauer des aufgenommenen Zeitfensters. AbBlé(a)g

zeigt ein Streakkamerabild als Beispiel. Aus diesen Rohdaten werden mit Hilfe von
IDL-Programmef? zeitliche Intensktsprofile (Abbildund.§(b)) extrahiert und wei-
terverarbeitet. Sollen die einzelnen Messungemgerer Sequenzen gemittelt werden,

so werden zuvor die Zeitnullpunkte automatisch abgeglichen, um Ungenauigkeiten
durch Drift des Lasers zu minimieren. Bei Messungen @é&sktorsiiber Spinquan-
tenschwebungen erfolgt die Auswertuiiger automatisierte DOF-Fis(Abbildung
[2.6(c)). Diese Fit-Methode zur genauen Bestimmung der Schwebungsfrequenz ist in
Referenz[TQ] (Hagele) beschrieben und in Anhd@dl kurz erkutert.

2auf deutsch Schmierbildkamera
13| nteractiveDatal anguage. Software zur Datenauswertung von Research Systems, Inc..
Y4dampedoscillatorfilter
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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, Al 4Gag gAs rot und
die Si-Dotierung grun.

Die in Kapitel[3.2 gezeigten Messungen wurden an einedotierten (110)-orien-
tierten Mehrfachquantenfilmprobe (Probennummer 02-16-02.3) duiaghngedie von
Max Bichler und Dieter Schuh am Walter Schottky Institut per MBgewachsen wur-
de. Abbildund2.7 zeigt den Aufbau der Probe, in der die aufgewachsenen Schichten
die (110)-Orientierung des Substratésernehmen. Auf das undotierte, semiisolieren-
de GaAs-Substrat folgt zachst eine 200 nm dicke GaAs-Pufferschicht, die mit einem
Ubergitter aus AJsGa, »As als Atzstoppschicht 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 dickg &a sAs-Schicht gebildet, auf
die eine Si-Deltadotierung folgt. Daran schlief3en sich dreimal zehn Schichtfolgen an,
die aus je einem GaAs-Quantenfilm und umschlieBendgn@s, ;As-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

molecularbeamepitaxy: Molekularstrahlepitaxie
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in der Mitte Si-dotiert sind. Die Dotierung sorgtrfeine nominelle Ladungstgerdich-

te von1,1 - 10' cm2 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 AIGa, ¢As-Schicht als abschlieBende Barriere,
und 10 nm GaAs bilden eine Deckschicht zum Schutz der Struktur vor Oxidation.

2.4.2. Keilf 6rmige (110)-GaAs-Mehrfachquantenfilme

Die Messungen in Kapité.4 wurden an einer undotierten (110)-orientierten Mehr-
fachquantenfilmprobe (Probennummer 05-13-03.1) mit variierender Quantenfiimdicke
durchgetihrt. 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
Atzstoppschicht aus AkGa -As, die aus einertybergitter aus 141 Perioden von acht
Monolagen AlAs und zwei Monolagen GaAs besteht. Anschlie3end bilden 150 nm
Al 33Gay ¢7As die unterste Barriere. Darauf folgen zehn Schichtfolgen von nominell
10 nm GaAs als Quantenfilm und nominell 80 nm AlGa, ¢7As als Barriere, die ohne
Rotation des Wafers gewachsen wurden, um einentkaiijen Schichtdickengradi-
enten des aufgewachsenen Materials zu erzielen. Dadundért sich die Dicke von
Quantenfilmen und Barrieren kontinuierlich in Adofgigkeit vom Ort auf dem Wa-

fer. Im fur die Messungen verwendeten Prob&oktvariiert die Quantenfilmdicke von

2,4 nm bis 8,6 nm. Die Probe wird durch weitere 70 nmAGa, 6;As und eine 10 nm
dicke GaAs-Deckschicht abgeschlossen.

2.4.3. Volumen-GaAs

Fur die in Kapitelldl und[B beschriebenen Messungen wurde eine leicilotierte
Volumen-GaAs-Probe (Probennummer TP906) verwendet, die Stefan Malzer an der
Universitat Erlangen per MBE gewachsen hat. Abbild#h§ zeigt, dass sich an das
Substrat eindtzopferschicht aus AlAs und eine intrinsische AGa, 7As-Schicht von

2 ym Dicke anschlie3en. Die darauf folgendesn dicke GaAs-Schicht ist-dotiert

mit einer Dichte vonl, 2 - 10* cm~3 und wird von einer dnnen, hoch:-dotierten
GaAs-Schicht abgeschlossen, die zur Kontaktierung dienen kann (Bék [
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Abbildung 2.8: Aufbau der MBE-gewachsenen (110)-orientierten keilférmigen Mehrfachquan-
tenfilmprobe. Das Substrat ist lila dargestellt, MBE-gewachsenes GaAs blau, AlAs gelb und
A|0,336a0767AS rot.

Abbildung 2.9: Aufbau der Volumen-GaAs-Probe. Das Substrat ist lila dargestellt, AlAs gelb,
Aly 3Gay 7As rot, GaAs blau und hoch dotiertes GaAs grun.
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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. Daiken po-
tentielle Anwendungen in Spintronik-Bauteilen immeiher. Eine Grundvorausset-
zung fr 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 bétigt (Rudolphet al. [136,[135]). Die Spinlebenszeiten in Volumen-
GaAs und in (001)-GaAs-Quantenfilffesind mit typischerweise um die 100 ps bei
Raumtemperatur zu kurif Spintronikanwendungen.

Ein dahingegenifr Spintronikbauteile vielversprechendes Materialsystem sind in
[110]-Richtung gewachsene GaAs-Quantenfilme. Bereits 1986 haben D’yakonov und
Kachorovski sehr lange Spinlebenszeiteiir fdiese Quantenfilme theoretisch vorher-
gesagt, da in ihnen der normalerweise bei Raumtemperatur dominierende D’yakonov-
Perel’-Spinrelaxationsmechanismus in Wachstumsrichtung ufitskdst [45]. Ohno
et al. konnten dies 1999 experimentell bisgen [L1§, und Adachiet al. [1] fanden
sogar Spinlebenszeiten vamer 10 ns bei Raumtemperatuiirfpotentielle Anwen-
dungen muss jedoch beachtet werden, dass der D’yakonov-Perel’-Mechanismus in der
Quantenfilmebene nicht unteiakt ist (D’yakonovet al. [45]). Im Rahmen dieser
Arbeit wurde erstmals experimentell gezeigt, dass dadurch die Spinlebenszeiten in
(110)-Quantenfilmen stark von der Spinorientierungéatgen (hrmannret al. [42],
Hageleet al. [71]). Daruiber hinaus wird die Spinlebenszeit in breiten Quantenfilmen
selbst in [110]-Richtung durch einen neuen Spinrelaxationsmechanismus limitiert, der
auf Intersubbandstreuung beruh@&gtleet al.[71], Dohrmanret al. [42]).

1Die gebauchlichste Wachstumsrichtungirf GaAs-Quantenfilme ist [001], d.h. dass die [001]-
Kristallachse senkrecht zur Quantenfilmebene liegt. Die Bezeichi{idg)-Quantenfilme"ir die-
selbe Kristallorientierung ist ebenfaliblich, allerdings streng genommen nicht korrekt.



3.1. Bekannte Spinrelaxationsmechanismen

Im Folgenden werden z@chst die verschiedenen bekannten Elektronen-Spinre-
laxationsmechanismen in Halbleitern vorgestellt. Anschlie3end wird auf Messungen
zur Anisotropie der Spinrelaxation in (110)-Quantenfilmen eingegangen und der neue
Intersubband-Spinrelaxationsmechanismus beschrieben und ahigés&bschliel3end
werden Messungen beschrieben, die zeigen, dass (110)-Quanteiifiknesin 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’yakonoet al. in [105) wird zwischen der Spinrelaxationszeit
T, und der Spindephasierungsz@it unterschieden?’; 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
konstanteraufReren Magnetfeldes; ist die transversale Dephasierungszeit oder auch
Dekolarenzzeit. Sie charakterisiert den Phasenverlust eines Ensembles von transver-
salen Spins, die um ein longitudinales Magnetfelizedieren. Mit der Zeitkonstanten
T3 werden reversible Phasenverluste beschriebémrend sichl;, auf irreversibles
Dephasieren beziehtiF Leitungselektronen gilt in guter&herundls = 75 (Zutic et
al. [167]). Manche Autoren bezeichnen mi’ auch eine transversale Spindephasie-
rungszeit, die longitudinale Beitge haben kann und inhomogenes Dephaderén
einschliel3t (Guptat al.[61]).

In isotropen und kubischen Fesétipern, wie z.B. GaAs, sind die ZeitéRi und
T, bei Feldern von bis zu mehreren Tesla identisch (Petesl. [130, Zutic et al.
[167]). In dieser Arbeit werden daher die Begriffe Spinrelaxation und Spindephasie-
ren synonym gebraucht und zwisch@&n und 75 nicht unterschieden, sondern eine
gemeinsame Zeitkonstantgverwendet. Das Inverse der Spinrelaxationszewird
als Spinrelaxationsrate bezeichnet. Im Folgenden werden verschiedene Mechanis-
men beschrieben, die zu Spinrelaxatidimien. Dabei geigt meist eine allgemeine
qualitative Beschreibung, nur beim D’yakonov-Perel’-Mechanismus wird speziell auf

2Inhomogenes Dephasieren heiflt, dass ein Ensemble von Spins mit einer kontinuierlichen Verteilung
von Frequenzen grediert.
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Abbildung 3.1: Schematische Darstellung des BAP-Mechanismus: Elektron (rot) und Loch

(blau) fuhren einen gleichzeitigen Spinflip aus, der durch die Austauschwechselwirkung (griin)
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 (Matald10Q,
Blackwoodet al. [22], Fu et al. [54]). Bei der Streuung von Elektronen ad¢hern

kann die Austauschwechselwirkung wie in Abbildd8d veranschaulicht einen si-
multanen Spinfli von Elektron- und Lochspin vermitteln, wasrfdas Elektronen-
spinsystem zu Spinrelaxatiofbrt (Bir et al. [21]). Dieser Prozess kann auch als
Prazession des Elektronenspins um ein vom Loch bzw. vom Schwerpunktswellenvek-
tor K des Exzitons aldngiges effektives Magnetfeld gesehen werden, das sich bei
Streuung zullig andert und somit zur Dephasierung des Elektronensgimg {Fa-
bianet al. [51], Maialle et al. [10(). Dies kannahnlich wie beim D’yakonov-Perel’-
Mechanismus zymotional narrowing® @ihren — siehe hierzu Abschrigtl.4— mit der
typischen inversproportionalen Ahgigkeit der Spinrelaxationszeit von der Im-
pulsstreuzeit; (Maialle et al. [10q). Oft wird zwischen dem BAP-Mechanismus als
Spinflipstreuung von ungebundenen Elektronen und spindepolarisigitdretn und
exzitonischer Spinrelaxation (Maiake al.[10Q) 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%in

Die Elektronen-Spinrelaxationszeit ist beim BAP-Mechanismus u. a@arapy von
der Wechselwirkungszeit mit derochern, der Lochimpulsstreuzeit und der Lochspin-
dephasierungszeit. Je nachdem, ob die Lochnat entartet sind oder nicht, ob die
Locher gebunden oder frei sind usw., kann die Spinrelaxationszeit mit verschiedenen
Ausdriicken beschrieben werden, siehe hierzu Refef2tj{Bir et al) oder [L0F (Pi-
kuset al). Der BAP-Mechanismus ist besonders effektiv bei tiefen Temperaturen bis
etwa’0 K (Tackeuchiet al. [151]), weil dort der Elektron-LocHIberlapp am giften
ist. AulRerdem kann die Austauschwechselwirkung nur eine Rolle spielen, wenn ei-
ne beiiglich der Elektronenkonzentration signifikante Lochkonzentration vorhanden
ist, was z.B. bei optischer Anregung und vor allenpidotierten Proben der Fall ist.
In n-dotierten Proben jedoch ist auch bei schwacher optischer Anregung, d.h. wenn
die angeregte Ladungagerdichte kleiner ist als die Dotierdichte, das \é&tis von
Lochern zu Elektronen klein, so dass der BAP-Mechanismusédinav ist als in un-
dotierten odep-dotierten Proben.

In Quantenfilmen sorgt der veiifserte Elektronen-Loctiberlapp fir eine shrke-
re Exzitonen-Bindung als in Volumenmaterial und soniit ¥ersarkte Spinrelaxa-
tion durch Exzitonen-Austauschwechselwirkung. Mit abnehmender Quantenfilmbrei-
te nimmt sowohl die kurzreichweitige als auch die langreichweitige Austauschwech-
selwirkung zu. Daiiir Spinrelaxation durch kurzreichweitige Austauschwechselwir-
kung jedoch Schwerloch-Leichtloch-Kopplung notwendig ist und die Ausbildung von
Sublkandern das Valenzbandmischen reduziert, nimmt der Beitrag der kurzreichweiti-
gen Austauschwechselwirkung zum Spinflip mit abnehmender Quantenfilmdicke ab,
wahrend der der langreichweitigen zunirfir(itiaialle et al. [I0Q). Insgesamt domi-
niert die langreichweitige Austauschwechselwirkung die Spinrelaxation von Schwer-
lochexzitonef in GaAs/AlGaAs-Quantenfiimen (Maiallet al. [10(], 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
kdnnen unabéingig voneinanddiber andere Mechanismen relaxieren (Maietial. [10d, 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.

SFur K — 0 verschwindet die langreichweitige Wechselwirkufig $chwerlochexzitonen in Quan-
tenfilmen allerdings linear mik” (Maialle et al.[[10(, Blackwoodet al. [22]).

5Bei tiefen Temperaturen ist die Besetzung von Leichtlockindstn vernachksigbar (Blackwoosdt
al. [22])
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Streuung

m
Abbildung 3.2: Schematische Darstellung des EY-Mechanismus: Der Wellenfunktion des Elek-
trons (rot) im Leitungsband sind aufgrund der k - p -Kopplung und Spinbahnwechselwirkung

(gran) Anteile mit umgekehrtem Spin aus dem Valenzband beigemischt. Bei Impulsstreuung
kann dies zu einem Spinflip fihren.

3.1.2. Elliott-Yafet-Mechanismus

Der nach Elliott #9] und Yafet [L64] benannte Spinrelaxationsmechanismus (kurz:
EY) beruht auf Spinbahnkopplung im Valenzbaikd; p -Kopplung zwischen Lei-
tungsband- und Valenzbandzaistlen und Impulsstreuung. Die durch die Gitterio-
nen induzierte Spinbahnkopplungutic et al. [167]) sorgt dafir, dass die Valenz-
band-Bloch-Wellenfunktionen keine Spin-Eigenzuste mehr sind, sondern eine Mi-
schung aus Spinup- und Spindown-Zuslen. Einer Wellenfunktion im Leitungs-
band wirdUber diek - p -Kopplung ein kleiner Anteil mit gleichem Wellenvektor

k aus dem Valenzband beigemischt, der aufgrund der Spinbahnwechselwirkung um-
gekehrten Spin hat (Boguslawsk3], Fishmanet al. [53]). Diese Kopplung von
Spinup- und Spindown-Zusghden kann bei (spinunadhgiger) Impulsstreuung zu
Spinrelaxation @ihren. Streupartnerdkinen hierbei Sirstellen (Elliott #9]), Phono-

nen (Yafet [L64]) oder Elektronen (Boguslawsk28]) sein. Charakteristischif den
Elliott-Yafet-Mechanismus ist die Proportionalitvon Impulsstreuzeit und Spinrela-
xationszeit (Chazalviel3g]), 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 gesehethvend der Streuereignisse auftritt.

Ein Vergleich mit dem Intersubband-Spinrelaxationsmechanismus wird in Abschnitt
[B.3.2.2gezogen. Der Elliott-Yafet-Spinrelaxationsmechanismus ist relevant in Mate-
rialien mit kleiner Bandlcke und grol3er 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) prazediert im veranderlichen Kernmagnetfeld (blau).

et al. in [105). In Materialien mit gbRerer Bandlcke wie GaAs ist die Zumischung
der Valenzbandzuahde sehr gering und der Elliott-Yafet-Mechanismus damit ineffi-
zient. In GaAs-Quantenfilmen z.B. erfolgt b)® Streuereignissen nur ein Spinflip
(Averkiev et 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 Elektronenspinrelaxatitmein, wenn Elektronen-
spins in zeitlich oderaumlich veanderlichen nuklearen Magnetfelderrapedieren,

die durch die magnetischen Kernmomente gebildet werd@nldkalisierte Elektro-

nen stellt die Hyperfeinwechselwirkung einen wichtigen Spinrelaxationsmechanismus
dar (D’yakonovet al.[48]). Hierzu zahlen insbesondere Elektronen in Quantenpunk-
ten (Merkulovet al. [10€], vgl. Erlingssonet al. [5Q]) und donatorgebundene Elek-
tronen (D’yakonowet al. [48], Berkovitset al. [18]). Ein gebundenes Elektron kann
von typischerweise0* bis 10¢ Gitterplatzen Zutic et al. [167]) Hyperfeinwechselwir-
kung erfahren, wenn die dortbefindlichen Isotope ein magnetisches Moment Besitzen
Bei freien Elektronen hingegen sorgt ihre Beweguigdine dynamische Mittelung

der Hyperfeinwechselwirkung mit den Kernen. Dadurch ist die Wechselwirkung so
schwach, dass ihr Beitrag zur Spinrelaxation von freien Elektronen veassobar

“Alle in GaAs vorkommenden Isotope haben einen Kernspin von 3/2 und somit ein magnetisches
Moment, das zur Hyperfeinwechselwirkung bégt.
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ist (Zutic et al.[167)). In Kapiteld wird tiber 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 entscheidendif Spintronikanwendungen
ist.

Der von D’yakonov und Perel’ 1972 eingdfrte Spinrelaxationsmechanismd3]|
[46] beruht auf der Spin-Bahn-Kopplufg

Hsolk) = g o-Qk) . (3.1)

Hierbei bezeichnet- den Vektor der Pauli-Spinmatrizen uit{ k) ein vom Wellen-
vektor k abhangiges effektives Magnetfeld, wie sich leicht im Vergleich mit dem Ha-
miltonoperator des freien Elektrons im Magnetfeld erkeni@sstt

Hiei = %a 'B. (3.2)

Das effektive Magnetfeld2(k) bestimmt die Dynamik der Elektronenspinpolarisati-
on: Der Elektronenspin prediert um2(k) — d.h. die Richtung des effektiven Fel-
des bestimmt die Rezessionsachse und der Betrag bestimmt digdasionsfrequenz
(D’yakonov et al. [47]). Diese k-abhangige Pazessioniihrt in Zusammenhang mit
spinunabAngiger Impulsstreuung zur Spinrelaxation eines Elektronenensembles. An-
schaulich &sst sich dieser Mechanismus wie in Abbild{Bd gezeigt vorstellen: Je-

des Elektron sirt ein effektives Magnetfeld, das von seinem momentanen Wellenvek-
tor k abhangt. Der Elektronenspin gzediert um dieses effektive Magnetfeld, bis es
zu einem spinunal@mngigen Streuereignis kommt, wie z.B. Streuung an einem Pho-
non, einer nichtmagnetischenot®&telle oder einem anderen Elektron (Bragtdal.

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

nem zuélligen Winkel gestoppt und der Wellenvektodes Elektrongéndert sich. Da

sich damit auch das effektive Magnetfélik) andert, setzt der Elektronenspin seine
Prazession nach dem Stol3 also um diese neue Achse mit evtl. neuer Frequenz fort. Die
Prazessionsbewegung wird durch die @lifjkeit der Impulsstreuung@rrreversibel.

8englisch: spin orbit coupling, daher die Bezeichnysg'
°Der Elektronenspin volifhrt einen sogenanntgrandom walk.
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Q(k)
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Q(k)
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Abbildung 3.4: Anschauliche Erklarung des D’yakonov-Perel’-Mechanismus: Dargestellt ist der
Jandom walk* eines einzelnen Elektronenspins (rot), der um das fluktuierende effektive Ma-
gnetfeld (k) (blau) prazediert. Bei Streuungen (schwarz) andert sich mit dem k-Vektor (griin)
des Elektrons auch das effektive Feld.

Da verschiedene Elektronen verschiedene Wellenvektoren haben unéngegolon-
einander gestreut werden,ispn alle Elektronen verschiedene alify fluktuierende
effektive Magnetfelder. Damit sind auch dieaRessionsbewegungen aller Elektronen-
spins verschieden, und dieghirt 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 zwischei(@em. 8n
Allgemeinen wird mit D’yakonov-Perel'-Mechanismus das Regime des sogenannten
»-motional narrowing* bezeichnet, in dem die Elektronen &afly gestreut werden,
dass die Spins zwischen dermdBén nicht weit gizedieren &nnen, die Relaxation
also verlangsamt wird. Das Regime desotional narrowing” wird durch die Bezie-
hung7;Q < 1 beschrieben, wobel der Mittelwertiiberk der |Q2(k)| und 7 die
Impulsstreuzeif ist. Fur die Spinrelaxationszeit, gilt dann die fir den D’yakonov-
Perel’-Mechanismus charakteristische Beziehung

Tg X 1 ) (3.3)

*
Tp

Ovon der Impulsstreuzeit,; wird oft angenommen, dass sie gleich der Transportstreuzesei.
Tatsachlich gilt jedochr;; < 7, (Brandet al. [25], D'yakonovet al. [47)).
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Abbildung 3.5: Skizze zur Abschatzung des D’yakonov-Perel-Mechanismus. Das effektive Ma-
gnetfeld 2 ist in blau dargestellt, der darum prazedierende Elektronenspin s(t) in rot.

Bei hohen Temperaturen wird das Regime ge®tional narrowing” erreicht, aber
trotz Abnahme vorr; nimmt die Spinrelaxationszeit, mit steigender Temperatur
ab, da goRerek-Werte besetzt werden, diedere effektive Magnetfeldée (k) zur
Folge habenr, o« T3 (D’yakonov et al. [47]). In aulReren magnetischen Feldern
kann die Spinrelaxationsrate je nach Orientierung verkleinert oder uatdtdverden
(Pikuset al.in [104, Ivchenko [79)).

Im Folgenden wird die Spinrelaxationsrate durch den D’yakonov-Perel’-Mechanismus
abgeschtzt (Hageleet al.[71]). Dabei wird der Zerfall einer in-Richtung orientierten
Spinpolarisation betrachtet, auf die nur die dazu senkrechten Komponenten des effek-
tiven Magnetfeldes wirken, alsa, und (2,. Wenn ein Elektron in der Zeif\¢ nicht
gestreut wird, sich das effektive MagnetféMalso nichtandert, betigt die Spinkom-
ponente inz-Richtung nach der Zei\¢, wie in Abbildung3.3 skizziert,

s.(At) = s,(0) cos <, Q2 + Q2 At)

5.(0) {1 ez Aﬂ] | (3.4)

Q

Angenommen, das Elektron wird mal in der ZeitAt zwischen verschiedenda
Zustanden gestreut, so ergibt sich eine durchschnittlickedasionsfrequer2 von
Null, da €2 eine ungerade Funktion ik ist. Die Standardabweichunydieses Mit-
telwertes ist jedoch ungleich Null, so dass sich die Komponentezdgsins tber
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Q ~ Q + § abschitzen &sst als
s.(At) = s,(0) [1 — % (62+47) AtQ} : (3.5)

Fur 67 mit « = z,y gilt die Definition 6? = n?/N, wobei die Varianz;? in diesem
Falf gleich dem Mittelwert des Quadrates der Komponedtést. Mit 62 = Q2/N
ergibt sich also:

5. (A1) = 5.(0) {1 - % (Q_g+ Q_§> % At} . (3.6)

Wie oben beschrieben, bezeichiet/N die Elektronen-Impulsstreuzetf, = 751.
Die Abnahme der Spinpolarisatien hangt damit @r fruhe Zeiten linear vorn\¢ ab
mit einer Spinrelaxationsratg von:

1/
PP o <§22 + Qg) vt (3.7)

Diese einfache Abséttizung gilt fir das, motional narrowing* Regime ohré&ul3eres
Magnetfeld und beinhaltet lediglich die mittlere Elektronen-Impulsstreuzeit 71;1,
ohne deren Temperaturadtygigkeit zu beachten oder etwa die Art des Streuereignis-
ses. Die urspmgliche Abschtzung von D’yakonov und Perel’ findet sich #g] und
[47] und fuhrt ebenfalls aufy W%;l. Gleichung [B.7) wird spater zum Vergleich
mit experimentellen Werteriif die Absclatzung der Spinrelaxationsrate durch den
D’yakonov-Perel’-Mechanismus verwendet (s. AbbildEg6).

Im Folgenden wird der Spin-Bahn-Kopplungs-Tetfy, aus Gleichung3. 1) naher
betrachtet. Spinentartung von Elektronenaunsen tritt bei gleichzeitigem Vorkom-
men von aumlicher E; (k) = E;(—k)] und zeitlicher £, (k) = E|(—k)| Inversions-
symmetrie auf (Winkler[16Q). Bei raumlicher Inversionssymmetrie liegt Invarianz
unter Inversion des Wellenvektoks vor, bei Zeitumkehrsymmetrie Invarianz unter
gleichzeitiger Umkehrung des Spins und des Wellenvektors. Gemeirigaenfdie-
se Symmetrien also zu Spinentartug(k) = E| (k). Fehlt hingegen dieaumliche

11
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Inversionssymmetrie fihrt die Spin-Bahn-Kopplung zu einer energetischen Aufspal-
tung der beiden Spinzuside. Eir endlichek-Werté2 betiagt die Spinaufspaltung des
Leitungsbandes|Q2(k)| (Kainz et al. [81)).

Der Spin-Bahn-Kopplungs-Terr@]) tritt also in inversionsasymmetrischen Halb-
leiterstrukturen auf. Inversionsasymmetrie kann verschiedeederhaben: Volu-
meninversionsasymmetrie (BH), Strukturinversionsasymmetrie ($¥) und Grenz-
flacheninversionsasymmetrie (f%. Die BIA bezieht sich auf die Inversionsasymme-
trie des Volumenmaterials, die allein durch die Kristallstruktur badet 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 aufZutic et al. [167]). Hierbei brechen asymmetrische Einschlusspo-
tentiale die Inversionssymmetrie, was z.B. durch asymmetrische Dotierung von Quan-
tenflmen oder Anlegen eines elektrischen Feldes hervorgerufen werden kann. IIA
kann an der GrenZthe zweier verschiedener Halbleiter auftreten, also beispielsweise
an der Grenzéiche zwischen Quantenfilm und Barriere, wenn diese aus verschiedenen
Elementen aufgebaut sind @Bsleret al. [134]). Bei GaAs/AlGaAs-Quantenfilmen
sind l1A-Beitrage zur Spin-Bahn-Kopplung nicht vorhanden (WinkEs(). Im Fol-
genden werden deshalb nur die BIA- und SIA-Terraber betrachtet.

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

Die Spinaufspaltung der Elektronenzustie durch Volumeninversionsasymmetrie, die
in Halbleitern mit Zinkblendestruktur auftritt, wird in niedrigster Ordnung durch den
sogenannten Dresselhausterm oder ateferm beschrieben (Dresselhad§][ Braun

et al. [27)):

H?I:))]r)essel(k) =T Z ok (ki2+1 - ki2+2) ) (3.8)
oder auch
H?Is]r)essel(k) = 50' : Q?Islr)essel(k) mit Q?I)Dlr)essel(k) = 7 ky(k?z - k%) (39)
ko (k2 — k)

2Wegen der Zeitumkehrsymmetrie gi(0) = 0 (Kainz et al.[82)).
13 bulk inversionasymmetry*

14 structureinversionasymmetry"

15 interfaceinversionasymmetry”
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als effektivem Feld in Gleichun@(J). Hierbei sind die Achsem||[100], y||[010] und
z||[001] gewahlt, undl ist der materialat#ngige Spin-Bahn-Koeffizienf2y....(k)
steht immer senkrecht zum Wellenvektar

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

Die Spinrelaxationsrate in Volumenmaterial ist ein skalarer Wartghalso 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 (Pikwet al.in [105). D’yakonov und Kachorovskbeschreiben in
Referenz/#5] Spinrelaxation durch BIAir Elektronen in Quantenfilmen und insbe-
sondere in (110)-Quantenfilmen.

Eine Transformation von Gleichur@.g) bzw. 3.9 in das (110)-Koordinatensystéf
x||[001], y||[110] und z||[110] ergibt (Hageleet al. [71]):

Ak kyk
T xvylvz
it (k) = 5 | —k2k. — 202k, + | . (3.10)
—keyk? — 2k, k2 + KD

Der Dresselhausterniif (110)-orientierte Quantenfilme ergibt sich aus Gleichung
(3.10 durch sbrungstheoretisches Ersetzen der Potenzenkyaturch ihren jewei-
ligen Erwartungswert (Kainet al. [82], [81]): £ — (k7). Da jede im Quanten-
film lokalisierte Wellenfunktion symmetrisch ik, ist, gilt fir die Erwartungswerte
(k.) = (k3) = 0 (Kainz [80], Hageleet al. [71]). Die Spinaufspaltung ist also durch
Mittelung vonHpressei€ntlangz||[110] in der Quantenfiimebene unteddkt:

0
r
e (k) = — 0 . (3.12)
By (k2) — (k] — 2k2))

Das effektive Magnetfel€2(k) existiert in diesem Fall nur in-Richtung (D’yakonov
et al.[45]), d.h. nur Spins mit einer Komponente in der Quantenfiimebeaegalieren
um dieses Feld. Bei einem Streuereignismiken sich dann lediglich das Vorzeichen
und die Sérke, nicht aber die Achse des effektiven Feldeslern. Insgesamtiffirt

16n (110)-Quantenfilmen liegen die Kristallachgea1] und[110] in der Quantenfilmebene, dj&l10]-
Achse senkrecht dazu in Wachstumsrichtung. In Kaifgvar diez-Achse in die entgegengesetzte
Orientierung definiert.
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aber auch dies zur Spinrelaxation von Spins in der Quantenfilmebene. Dahingegen
fuhren inz-Richtung orientierte Spins keined&essionsbewegung aus, sodass sie kei-
ne Relaxation durch den D’yakonov-Perel’-Mechanismus erfahren (D’yakenhak
[45]). Auch die Beiicksichtigung von Termendhmerer Ordnung itk fuhrt entgegen
der Aussage in Referen] zu keiner Relaxation von-Spins (Winkler [L6]]). So-
mit ist in (110)-Quantenfilmen eine starke Anisotropie der Spinrelaxationszeiten zu
erwarten, amlich eine &ngere Relaxationszeilif Spins senkrecht zur Quantenfilme-
bene alsifir Spins in der Quantenfilmebendirfalle Spinorientierungen innerhalb der
Quantenfilmebene ist die Spinrelaxationszeit gleich (wenn keine SIA vorhanden ist).

Bevor in Kapitel3.2 auf die Messung einer solchen Anisotropie eingegangen wird,
soll der oben genannte SIA-Beitrag zur Spin-Bahnkopplung genausrterd wer-
den, der in asymmetrischen Halbleiterstrukturen auftritt. Er wirduimrénder Ord-
nung durch den irk linearen sogenannten Rashba-Term (Bych&beal. [33], [34])
beschrieben:

Hrashbd k) = asia (0 x k) -n | (3.12)

wobein ein Einheitsvektor senkrecht zur Quantenfilmebene kiniér Wellenvektor
in der Ebene ist. Der Vorfaktaks;, hangt sowohl von der Spin-Bahn-Kopplung im
jeweiligen Material als auch von der Asymmetrie des elektrostatischen Einschlusspo-
tentials ab (Kainzt al. [82], Zutic et al. [167). Dabei kann auch in nominell symme-
trisch gewachsenen dotierten Quantenfilmen eine Rashba-Spinaufspaltung auftreten,
wenn die Dotierungsdichte fluktuiert (Shermdd4], [143). Karimov et al. haben in
(110)-Quantenfilmen eine Rashba-Spinaufspaltung durch Anlegen eines elektrischen
Feldes in Wachstumsrichtung erze ]|

Der Rashba-TernB(12 ergibt nach Gleichund3(J) ein effektives Fefd von

k
2« Y

Qrashba k) = hSIA k| (3.13)
0

das also immer - unafdingig von der kristallographischen Wachstumsrichtung der Pro-
be - in der Quantenfilmebene und senkrechkdiegt (Winkler [161]). Die Spinrela-
xation durch SIA alleine \are also fir 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 (Winkl&81]]), was zu anisotroper

1"Dieser Ausdruck gilt in allen Koordinatensystemen, derékchse in Wachstumsrichtung zeigt.
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Abbildung 3.6: Skizze des sog. Spinrelaxationsellipsoids (grun) in (110)-GaAs-Quantenfilmen
(blau). Das kanonische Koordinatensystem (schwarz) liegt ortsfest in Richtung der Kristall-
achsen, die Hauptachsen (griin) des Spinrelaxationsellipsoids verkippen mit dem Ellipsoid in
Abhangigkeit von der Starke der SIA- und BIA-Spinaufspaltung.

Spinrelaxation #ir Spins entlang verschiedener Kristallrichtungéhrén kanf. In
(110)-Quantenfilmen liegt bei Zusammenwirken von BIA und SIA das effektive Feld
schiag zwischen Quantenfiimebene und Wachstumsrichtung. Dabgt k abgesehen
von der Gbl3e der beiden Spinaufspaltungsterme zueinander —ksfktor ab, wie
stark und in welche Richtung das Feld aus der Ebene herausgekippt ist.

Die Spindephasierungszeitdir unterschiedliche Spinorientierungen ergeben dann
ein Ellipsoid, dessen Hauptachsen geag®r den Kristallachsen verkippt sind. Eine
der Hauptachsen liegt in der Quantenfilmebenf 18]-Kristallrichtung und wird im
Folgenden alg) bezeichnet. Die anderen beiden Hauptachisand ¢ liegen, wie in
Abbildung[3.6 skizziert, in der Ebene, die von den Kristallachsefii |- und[110]-
Richtung aufgespannt wird. Dabeaigt von der Strke der BIA- und SIA-Terme ab,
wie weit die Hauptachsen gegen die Quantenfilmebene verkippt sind. Dies wird im
Folgenden gezeigt.

8Rechnungen zu solchen Anisotropien in der Quantenfilmebene (sog. inplane Anisotropien) in (001)-
Systemen finden sich in den ReferenZ&fi [[[7], [9], [8] (Kainz et al., Averkievet al), Messungen
in [96] (Liu et al).
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Beziglich der kanonischen Richtungeny und z werden die Spinrelaxationszeiten
fur verschiedene Spinorientierungen durch einen Tehgot ;) beschrieben (Aver-
kiev et al. [7]):

ds; 1

B A 3.14

dt (Ts,ij) SJ ’ ( )
wobei S; die mittlere Spinkomponente in Richtuagnit i = z, y, z ist. Fur (7, ;) gilt

(Pikuset al.in [109%9):

(7s.5)
Hierbei gilt 02 = ZiQ_f und der Oberstrich bedeutet eine Mitteluaiger alle k-
Richtungen, fir k = (k cos(p), ksin(y)) also

1 27
Gy = o [ Q) (p)de. (3.16)
™ Jo
Mit einem ink linearen Hamiltonoperator
H](:)lrle(;)sgivRashba = _&BIAkyO—Z + QgIA (O—l‘ky - Uykx)
. r
mit aga = §<k‘§> (317)
gilt fOr das effektive Magnetfeld:
5 asiaky
110)QW
QI(Dres)s((;ezH Rash ) = ﬁ —agiaky ) (3.18)
—apiaky

so dass sich damit aus Gleichufgl® folgender Spinrelaxationstensor ergibt:

1 3(Ofia +adin) 0 Tapacsia
1,2 2
(i) 0 5 (OB1A + 051a) 0 : (3.19)
S7Z]
SOBIAQSIA 0 s

Die Hauptachsen des oben angesprochenen Relaxationsellipsoids ergeben sich nun
durch Diagonalisieren des TensdBsI9 (Cartoixa et al. [35]29):

QBIAL + QgIaZ

¢
VA + G
n v
—QSIAT + QBIAZ
¢l (3.20)

2 2 )
\V Oppa T Qgra

¥1n der aus dieser Referenz verwendeten Gleichung (35) fehlt ein negatives Vorzeichen.
20|n Referenz(B5 wird das Koordinatensystem || [110], v || [001] und z || [110] verwendet, so dass

die dort genannten Ergebnisse in das hier verwendete Koordinatensysteod1], v || [110] und
z || [110] umgerechnet sind.
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Fur die entsprechenden Spinrelaxationsratarentlang der Hauptachsen orientierte
Spins erhalten Cartoiet al. dabei B5):

1 2 .
e = (QCY%IA + a]%)IA) k2Tp

1 2 )
P (OéglA + QZBIA) szp

S777

| 2 .

T kT (3:21)

Fur agia = 0 liegt die Hauptachsg in der Quantenfilmebene urgdn Wachstums-
richtung. Die Spinrelaxationszeiten, sind dann in der Ebene & &, ) gleich und
endlich, senkrecht dazu £ () theoretisch unendlich. Dies entspricht genau dem oben
beschriebenen Fallif Relaxation nur durch den Dresselhausterm. Bei zunehmender
Grofe vonagry werden die Achsefi und ¢ zunehmend aus der zuvor beschriebenen
Position herausgedreht. Die Relaxationszeit in Richtgamgmmt dabei ab, bleibt al-
lerdings immeréanger als; . undr, ,,. Wahrenddessen werdeyy undr, ,, zunehmend
unterschiedlich. Die Spinrelaxationszeiten in Ablgigkeit von der Spinorientierung
bilden somit das bereits eélinte Ellipsoid. Insbesondere ergibt der Schnitt des Rela-
xationsellipsoids durch die Quantenfilmebene eine Ellipse, die Spinrelaxationszeiten
fur Spins innerhalb der Quantenfiimebene sind also anisotrop. Dies ist in Abbildung
[B.8 qualitativ 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 Kapifgl4.1 erlautert. Die Spinrelaxationszeiten in
den 20 nm dicken Quantenfilmen der Probe wurden mit Hilfe zeitabs$tgl Photolu-
mineszenzspektroskopie bestimmt, wie in Kaf@&éleschrieben.

Alle im Folgenden gezeigten Messungen wurden bei einer Anregungsdichte von
etwa? - 10'° Ladungstagern pro cri durchgetihrt. Die Energie des anregenden fs-
Laser8? betrug konstant, 675 eV, wahrend 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 Pp1, bei 200 K
und verschiedenen Magnetfeldern B..;. Ohne aul3eres Magnetfeld zerfallt die Polarisation
langsamer als mit Magnetfeld.

Temperatur vori, 523 eV bei6 K zu 1,428 eV bei314 K verschiet?. Dabei nimmt

die Linienbreite des Schwerlogherganges von etw& 6 meV auf etwa20 meV zu.

Bei tiefen Temperaturen wurde der Polarisationsgrad der Photolumineszenz aus der
gesamten Linie des Schwerladierganges bestimmt, db0 K aufwarts aus der nie-
derenergetischen&ifte. Die strahlende Lebensdauer nimmt mit der Temperatur von
500 ps bei6 K bis 9 ns zwischer200 K und 314 K zu, und ist damit lang genug, um

die Spinrelaxationszeit genau bestimmen @onen. Die Photolumineszenzlebensdau-

er ist bei hohen Temperature@niger als die halbe Periodendauer der Streakkamera-
Sweepspannung. Daher musste vor Berechnung des Polarisationsgrades der sogenann-
te Ricklauf aus den Streakkameradaten herausgerechnet werden. Dies ist in Anhang
[C.1genauer beschrieben.

Um die in (110)-Quantenfilmen erwartete (s. AbschBiff.4.3 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-
schnitti3.1.4.9 wird nicht erwartet, da die untersuchte Struktur vollkommen symme-

22Die k-Verteilung der Ladungsiger thermalisiert nach der Anregung sehr schnell durch Phononene-
mission und Streuung mit anderen Ladun@gérn.
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trisch aufgebaut i%%. Bei dem im Folgenden benutzten kanonischen Koordinatensy-
stem liegen die Inplane-Achserundy in Richtung der Kristallachsen01] und[110],
jedoch ist die Zuordnung nicht bekannt.

Eine Spinpolarisation in Wachstums-, alsdrichtung hsst sich direkt durch zir-
kular polarisierte Anregung erzeugen, ebenso wie ihre zeitliche Entwickibegdie
Photolumineszenz detektieren, wie in KapRel beschrieben. Anfitten des Polarisati-
onsgrades mit

s.(t) = spe” 7 (3.22)

ergibt die Spinrelaxationsrate = 1/, ,, wobeis, = s.(0). Eine solch direkte Be-
obachtung der Spinrelaxation senkrecht zur Wachstumsrichtung ist hingegen aufgrund
der optischen Auswahlregeln in der Quantenfilmebene nigiglich: Die Kantene-
mission von Quantenfilmen ist (bei der Energie des Schwerlochexzitons) immer linear
polarisiert, unabéingig von der elektronischen Spinpolarisation (Oestreic. [117],
Hageleet al. [72], Fiederlinget al.[52], Pfalz et al. [127]). Jedoch kann die mittlere
Relaxationsrate
Vet 1

Tz — 9 — Te.az
detektiert werden. Dazu wird ein Magnetfeld#Richtung angelegt, was intRichtung
angeregte Spins in der-Ebene rotiererdsstd. Diese Spinquantenschwebungen zei-
gen sich als Oszillationen im Polarisationsgrad der Photolumineszenz, deren Amplitu-
de zeitlich mit der Spinrelaxationsrate. abkling®. Der zeitliche Verlauf des Polari-
sationsgrades wird in-Richtung detektiert und mit

(3.23)

s.(t) = spe” *" cos(wyt) (3.24)

angefittet, woraus sich bei bekanntemnun~, = 1/7,, uber Gleichungl3.23 be-
stimmen &sst.

Abbildungl3.7zeigt den zeitlichen Verlauf des Polarisationsgrabigsfur verschie-
dene angelegte Magnetfelder bei einer Probentemperatur von 200 K. Ohne Magnet-
feld ist der Spin der angeregten Elektronen immee-Richtung orientiert, wo der
D’yakonov-Perel’-Mechanismus untetobkt ist. Anfitten des Polarisationsgrades mit
Gleichung [B.22) ergibt eine lange Spinrelaxationszeit van = 3700 ps, vergleich-
bar mit von Ohneet al. berichteten Zeiterill[1§. Bei endlichem Magnetfeldihren die

2|n Kapitel3.22wird hierauf raher eingegangen.
?siehe hierzu Kapité.2
25Gleichung[B:23 ergibt sich auch aus Gleichurig.Z29).
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Abbildung 3.8: Abhéangigkeit der Spinrelaxationszeit 7, .. (7. bei Bex=0) vom angelegten
Magnetfeld By bei 200 K.

Elektronenspins Spinquantenschwebungen aus, so dass sie eine Komponente in der
Quantenfilmebene haben, wo der D’yakonov-Perel’-Mechanisrinugife schnelle
Dephasierung sorgt. Aus dem oszillierenden Polarisationsgrad ergibt sich durch Anfit-
ten mit Gleichungl8.249) eine mittlere Relaxationszeit van,, = 670 ps, die finfmal
schneller ist als die Relaxation mRichtung. Die darausiber Gleichungl3.23 be-
rechnete Relaxationszeit in der Quantenfilmebene istypit= 370 ps sogar zehnmal
schneller als; ,. Abbildungl3.8zeigt, dass der gemessene Wert vop von 0,075 T
bis 1 T konstant ist, also nicht vom Magnetfeld abgt. Ein direkter Einfluss des
Magnetfeldes oder einer inhomogenen Verbreiterung dezd3sionsfrequenz auf die
Spinrelaxation ist also ausgeschlossen. Die theoretisch vorhergesagte Anisotropie der
Spinrelaxation in (110)-Quantenfilmen konnte damit erstmals experimentedtigéest
werden.

Spater haben Moritat al.in speziell daiir designten 5 nm breitenrIng osGay g2 AS/
Aly 4Ga As-(110)-Quantenfilmen auf dieselbe Weise eine noch sechsiisgr An-
isotropie messendnnen [L09. Diese gbl3ere Anisotropie beruht auf einer deutlich
schnelleren Spinrelaxation irRichtung als in den in dieser Arbeit untersuchten 20 nm
breiten (110)-GaAs-Quantenfilmen}{>"**(150 K) = 35 ps), wahrend die Relaxati-
onszeit inz-Richtungahnlich lang ist £)°"*(150 K) = 2300 ps). Grund i@r die
schnellere Spinrelaxation in-Richtung bei Moritaet al. ist die gbl3ere Quantisie-
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rungsenergiels,; in dem schmalen, tiefen Quantenfilmpotential, die ein@nksten
D’yakonov-Perel’-Mechanismus zur Folge hat’ o« £ (Bastardet al.[14]).

Inzwischen haben Coutt al.in weiterfuhrenden Messungen auch die Anisotropie
der Spinrelaxation durch die Anisotropie des Dresselhaus-TermsRaum nachge-
wiesen, indem sie die unterschiedliche Spindynamik von Elektronen mit végapr
riertem(k,) und (k,) untersucht habeiBf]. Eine solche Anisotropie konnte im Rah-
men der hier vorliegenden Arbeit nicht untersucht werden, weil PL-Messuingen
die k-Besetzung mitteln.

3.2.1. Verlangsamung der Pr azessionsfrequenz

Die Relaxationsanisotropie in (110)-Quantenfilmen hat eine direkte Auswirkung auf
die Pi&zessionsfrequenz des Elektronenspins:ibiehe, linear vom Magnetfeld ab-
hangige Frequenz der Spinoszillationan= g gBex:/h (Gleichung[2.3)) wird durch
die Anisotropie verlangsamt. Diegadst sich anschaulich an de@aPession eines ein-
zelnen Spins um ein Magnetfeld ipRichtung verstehen. Die-Komponente des
Spins relaxiert \thrend der Razession in derz-Ebene immer schneller als die
Komponente, die:-Komponente wird also effektiv reduziert.&ediert der Spin aus
der z-Richtung weg in die Quantenfilmebene hinein, treibt die Reduktion:dewm-
ponente den Gesamtspin effektiv in didRichtung zuiick und verlangsamt somit die
Prazession. Hat der Spin die Quantenfilmebene einmal durchquert, sorgt die schnelle-
re Abnahme der-Komponente daifr, dass der Spin schneller in Richtungetrieben
wird. Da der Spin sichdngere Zeit in dem Bereich aut, wo seine Bewegung ver-
langsamt ist als in dem Bereich, wo seine Bewegung beschleunigt ist, ergibt sich im
Mittel eine beziglich deruiblichen Larmorfrequenz verlangsamte Winkelgeschwindig-
keit bzw. Pazessionsfrequenz.

Die Verlangsamung der Bzessionsfrequenz ergibt sich quantitativ aus der zeitli-
chen Entwicklung der Polarisationsgrade des Spins imd z-Richtung bei Pazessi-
on um ein Magnetfeld ig-Richtung (bhrmannet al. [42)):

O (s \_ [ 7 —w Sz
() e

Hierbei sindy, und~. die im vorigen Abschnitt eingé&hrten relevanten Komponenten
des Spinrelaxationstensors. Im Experiment wird, wie im vorigen Abschnitt beschrie-
ben, der Polarisationsgrad tARichtung gemesseniif den sich folgende &sung er-
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Abbildung 3.9: Abhéngigkeit der Prazessionsfrequenz w, vom angelegten Magnetfeld B, bei
200 K. In rot dargestellt ist ein Fit mit der herkdmmlichen Gleichung (2.3) fur die Larmorfre-
quenz, in griin ein Fit nach Gleichung (3.27), der die Spinrelaxationsanisotropie beriicksichtigt.

gibt (Déhrmanret al. [42]):

exp (_’Yz'F’Yz t)

s.(t) = so 2 cos (wat — @) (3.26)
Ccos
2w,
Und o 2 (’7:1: - ’72)2
Wa = WL (3.27)

Die Prazessionsfrequenz, wird also durch die Anisotropie, — . gegeriiber der
normalen Larmorfrequenz;, verlangsamt.

Abbildungl3.9 zeigt die Ablangigkeit der anisotropen &essionsfrequenz, vom
MagnetfeldB.,; bei 200 K. Die Frequenzen wurden aus den gemessenen Polarisati-
onsgraden durch Fits mit Gleichuri@.26 bestimni&, wobei B, und das aus der
Messung beB.; = 0 T erhalteney, gegeben waren ung,, g unds, als Fitparameter
erhalten wurden. Aus dem Weiiirfg ergibt sichiiber GleichunglZ.3 wr,, welches
zusammen mit dem Fitergebnisrfy, Uber Gleichung3.27) die anisotrope Oszillati-

26Zur Verbesserung der Genauigkeit wurden mehrere Fits mit verschiedenen Startwerten gemacht und
die Ergebnisse gemittelt.
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onsfrequenz, ergibE.

Um den Unterschied zwischen anisotroper und @awicher Pazessionsfrequenz
zu verdeutlichen, sind in Abbildurig.9 die entsprechenden Fits an die Weirie &,
gezeigt. In rot dargestellt ist der Fit mit der linearen Gleichuag)(mit ¢ als Fit-
parameter, in gm der Fit mit Relaxationsanisotropie nach GleichuB@T), wobei
g und die Differenz(~, — ~.) als Fitparameter dienen. Bei Feldebh < 0,1 T ist
ein signifikanter Einfluf3 der anisotropen Spinrelaxation auf dé&ezé&ssionsfrequenz
erkennbar, und der anisotrope Fitifgy beschreibt die Daten sehr gut. Aus dem Fit
ergibt sichy, — v, = 1/380 ps!, was gut mit dem erwarteten Wert vap410 ps!
Ubereinstimmt, der sich aus den Daten in AbbildB@ergib&.

Abbildung[3.10 zeigt die Zeitabhngigkeit der Polarisatioriif verschiedene Ma-
gnetfelderB.,, wobei Fits mit Gleichund3.26) in griin und mit Gleichung3.24) in
rot dargestellt sind. Die Anfangsamplitudgdiente hierbei als einziger Fitparameter.
Fur ~, wurde der Mittelwert aus den Fits mit Gleichur§Z6 an den Polarisations-
grad fur Magnetfelder von 0,075 T bis 1 T verwendeiirkg wurde jeweils der Wert
verwendet, den der isotrope bzw. anisotrope Fitugf3) in Abbildung[3.9 ergeben
hat. Nur durch das Festlegen dieser beiden Parameter wikibéahmt, die Funktionen
(3.26) und [3.29 darauf zu testen, ob sie die Messungen richtig beschreiieneh -
vergleiche hierzu FuRnof&l

Abbildung[3.1(a) verdeutlicht, dass bei Magnetfeldern, bei degn > |1=52=|
gilt, der gemessene Polarisationsgrad sowohl mit GleichB&#f)( als auch mit Glei-
chung B.26) richtig beschrieben wird. Bei solch hohen Feldern ist der Einfluss der
Anisotropie der Spinrelaxation auf died2ession des Elektronenspins vernashig-
bar, wie auch schon in Abbilduri.9 fur gro3e Felder zu erkennen war. Bei klei-

2"Werden die Werteifr w, aus Fits mit der Funktion nach Gleichuri@Z2) bestimmt,andert sich
Abbildung[3.9 nicht wesentlich. Dies liegt daran, dass die freien Fitparamgtet,. und wy, in
Gleichung [B.Z9 die zustzliche Phase und die veanderte Frequenz, aus Gleichung3.23)
kompensieren &nen. Andererseits ist damit gezeigt, dass die in Abbil@i8glargestellten Fre-

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

nen Feldern ungenau ist, s. Kapi#e.1.2 Eine Nachkalibrierung dieser Auswertuagdert le-
diglich die einzelnen Werte gerinigdig, nicht aber das prinzipielle Ergebnis dieser Messung. Der
anisotrope Fit aw, (B) ergibt nach Kalibrierung,, — 7. = 1/407 ps~!, was noch besser zu dem
erwarteten Wert vori /410 ps~! passt. Die hier gezeigten Ergebnisse sind nicht nachkalibriert und
entsprechen den in Refere@2] veroffentlichten 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 B.,., mit Fits nach Gleichung (3.26), die die Verlangsamung der
Prazessionsfrequenz w, berticksichtigen (griin), im Vergleich mit Fits mit der Larmorfrequenz
nach Gleichung (rot).
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nen FeldernB < 0,1 T hingegen macht sich die Relaxationsanisotropie deutlich im
zeitlichen Verlauf des Polarisationsgrades bemerkbar, wie Abbilubgb) zeigt.
Wahrend der Fit mit Gleichun@(24) den gemessenen Polarisationsgrad mit der ver-
langsamten Razessionsfrequenz nicht beschreiben kann, gibt der Fit mit Gleichung
(3.26 die Messung sehr gut wieder. Bei sehr kleinen Feldera 0,05 T gilt fur die
Larmorfrequengw;,| < |*5%|, so dass der Radiant in Gleichurf§44) negativ und
die Pazession sogar komplett unteiidkt wird, wie in Abbildund3.1Q(c) zu sehen ist.
In diesem Fall kann der sehr kleine Imagiteil vernactssigt und nur der Realteil
der Funktion zum Fitten verwendet werden.

Eine solche Unterdickung der Spinf@zession konnten kurze Zeitapr auch Mo-
rita et al. beobachtenl09. Bei 150 K sind in ihren 5 nm breiten-In, osGa g2 AS/
Aly 4Ga As-(110)-Quantenfilmen schon bei FeldeBn < 1 T keine Oszillationen
mehr noglich. Dort beeinflusst die Relaxationsanisotropie dig@zBssionsfrequenz
nach Gleichungi3.27) schon bei solch groBen Feldern, wejf<ri*a deutlich gbRer
und |g|Merita etwas kleiner ist als in den in dieser Arbeit untersuchten 20 nm breiten
(110)-GaAs-Quantenfilmen.

3.2.2. Temperaturabh angigkeit der Relaxationsanisotropie

Im Folgenden wird die Temperaturaltgigkeit der Relaxationsanisotropie betrachtet.
Abbildungeri3I1und3.12zeigen die beB = 0 Tund B = 0,6 T gemessenen Rela-
xationszeiten , undr, ,, bzw. -rateny, und~,. zwischen 6 K und 314 K, ebenso wie
die daraus berechnete Relaxationszeit bzw. -rateRichtung. Fir alle Temperaturen
relaxiert die Spinpolarisation in der Quantenfilmebene deutlich schneller als ghe in
Richtung. Die Auftragung des Veidlinisses der Relaxationsratery~, in Abbildung
[3.13verdeutlicht die Temperaturalihgigkeit der Anisotropie. Bei Temperaturigner
etwa 160 K ist sie mity, /., ~ 10 beachtlich grof3.

Bei tiefen Temperaturen isfif beide Relaxationsraten und-. der in Kapite[3.1.1
beschriebene Bir-Aronov-Pikus-Mechanismus dominierend. Dies wird durch den zeit-
lichen Verlauf des Polarisationsgrades h#gt (Ohnoet al.[11§]), der nicht einfach-
exponentiell abnimr&¥, da der Verlust von tichern durch optische Rekombinatidm
eine Schvachung der Spinrelaxation durch den BAP-Mechanismus mit der Zeit sorgt
(Déhrmanret al.[42]). Abbildungeri3.11undB3.12zeigen, dass auch bei tiefen Tem-

2%Die Spinrelaxationszeiten . fur tiefe Temperaturen wurden durch den begglithen exponentiel-
len Fit an den Polarisationsgrad zwischen 0 ns und 1,8 ns bestimmt.
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Abbildung 3.11: Abhangigkeit der Spinrelaxationszeit 7, von der Temperatur 7. Mit einem
aufl3eren Magnetfeld von 0,6 T wird 7, ., bestimmt, ohne &ufReres Magnetfeld 7 , und daraus
die Relaxationszeit in der Quantenfilmebene 7, , berechnet.

peraturen ElektronenspinsinRichtung etwas langsamer relaxieren als4Richtung.

Fur gewohnlich dominiert die langreichweitige Austauschwechselwirkung die exzito-
nische Spinrelaxation in Quantenfilmen, und dasdie Relaxation verantwortliche
effektive Magnetfeld liegt in der Quantenfiimebene (Maialtal. [10(). Damit lasst

sich das experimentelle Ergebnis der schnelleren Spinrelaxation in der Ebene nicht
erklaren. Die beobachtete leichte Anisotropie liel3e sich jedoch unter der Annahme er-
klaren, dass die kurzreichweitige Austauschwechselwirkung hier dominiert. Diese hat
laut Blackwoodet al. ein effektives Magnetfeld zur Folge, das4rRichtung sarker

ist als in der Quantenfilmeben2?], so dass also Spins in der Ebene schneller depha-
sieren.

Mit zunehmender Temperatur steigt die Relaxationszeit in beiden Richtungen zu-
nachst an, weil sich der Elektron-Lodbberlapp durch thermische lonisierung von
Exzitonen verringert, so dass der BAP-Mechanismus geachtwvird. In der Quan-
tenfilmebene beginnt jedoch schon ab ca. 60 K der D’yakonov-Perel-Mechanismus zu
dominieren undiir wieder abnehmende Relaxationszeitgnzu sorgen. Bei Raum-
temperatur be&gt 7, , nur noch etwa 200 ps. In-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 sgblner wird. Ohnet al. haben in 7,5 nm
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Abbildung 3.12: Abhangigkeit der fur verschiedene Richtungen gemessenen Spinrelaxations-
rate + von der Temperatur T als Inverses der in Abbildung B:11] gezeigten Relaxationszeiten.
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Abbildung 3.13: Verhaltnis der Spinrelaxationsraten ~, von Spins in der Quantenfilmebene
und ~, von Spins in Wachstumsrichtung in Abhangigkeit von der Temperatur 7.
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breiten, undotierten (110)-GaAsAIGa, sAs-Quantenfilmen ebenfalls einen Anstieg
der Spinrelaxationszeit,, mit der Temperatur beobachtet, sogar bis zu Temperatu-
ren von 300 K[L1§. Dabei sind dier, , insgesamt érzer als hier, weil der BAP-
Mechanismus in undotierten undrheren Quantenfilmengker ist.

Uberraschend bei den in AbbilduI1 dargestellten Relaxationszeiten ist eine
bei Temperatureiiber 120 K erfolgende Abnahme vey,. Bei Raumtemperatur be-
tragt die Relaxationszeit nur noch etwa 1,5 ns. Dieses Ergedsss $ich mit keinem
der bekannten Spinrelaxationsmechanismenaegkl. Der Einfluss des Bir-Aronov-
Pikus-Mechanismus schwindet mit steigender Temperatur, wie soeben beschrieben.
Es ist auszuschliel3en, dass er bei nagenen Temperaturen wiedeéster wird. Die
Hyperfeinwechselwirkung nimmt mit steigender Temperatur ab, kommt also als Er-
klarung der beobachteten Temperatugatgigkeit nicht in Frage. Im Folgenden wer-
den die Elliott-Yafet- und die D’yakonov-Perel'-Relaxation diedlgdich genauer be-
trachtet.

Der Elliott-Yafet-Mechanismus ist nur in Materialien mit deutlich kleinerer Band-
lucke relevant. In Volumen-GaAs ist durch den Elliott-Yafet-Mechanismus eine Rela-
xationszeit vorr, = 4 ns bei 300 K zu erwarten (Kikkawet al.[88]). Tackeuchiet al.
schatzen die EY-Relaxationsrate in Quantenfilmen abH)

1 8 AO 2 m* 2 EelkBT 1
— = = 1— — 3.28
0 (E0+Ao) ( mo) B2 T (3.28)

p

wobei £, die temperaturatiingige Bandicke bezeichnet)\, den energetischen Ab-
stand des Splitoffbandes von der Bandkanté,die effektive Elektronenmasses
die freie Elektronenmassé&,; die Quantisierungsenergikg die Boltzmannkonstan-
te, T' die Temperatur und’ die Impulsstreuzeit. Mit den in Anhaifig§jT angegebenen
Parametern ergibt Gleichun@.29 fir 20 nm dicke GaAs-Quantenfilme mit einer
Impulsstreuzeit von 50 fs eine Relaxationszeit von fast 13 ns bei Raumtemperatur.
Die gemessene Relaxationszeit van ~ 1,5 ns bei Raumtemperatur ist also zu
kurz, um mit Elliott-Yafet-Spinrelaxation er&it zu werden. Aul3erdem haben Ohno
et al. in dinneren 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 schvacher sein.

Der D’yakonov-Perel’-Mechanismus durch BIA isirfSpins in [110]-Richtung un-
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terdrickt, wie in Abschnit3.1.4.2beschrieben. Dies gilt auckirf hbhere Subénder,
die mit steigender Temperatur zunehmend besetzt werdéhr(annet al. [42]).
Auch D’yakonov-Perel’-Relaxation aufgrund von SIA, also der Rashba-Effekt, ist im
vorliegenden Fall auszuschliel3en: Zum einen ist die untersuchte Probe wie in Kapitel
[2.4 gezeigt vollsandig symmetrisch aufgebaut, und eine von Claas Bierwisch durch-
gefuhrte Simulation der Bandstruktur mit einem Sidinger-Poisson-SolV&hat er-
geben, dass die elektrischen Felder immer deutlich unter 200"V tegen. Fir eine
Erklarung der gemessenen Spinrelaxationszeiten durch den Rashba-Eifefthin-
gegen laut einer Absélizung von Daniel Egele Felder im Bereich von 10 kV crh
notwendig. Diese Angabe ist konsistent mit Experimenten von Kariet@}t, die in
(110)-Quantenfilmen erst bei Feldsten gbRer als 20 kV cm'! 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 fur die beobachtete Abnahme van, bei hohen Temperaturen verantwortlich
ist. Wie in Abschnitf3.1.4.2beschrieben,ifhrt das simultane Auftreten von Rashba-
und Dresselhausspinaufspaltung in (110)-Quantenfilmen zu einem Spinrelaxations-
tensor. Daniel Hgele hat die Spindynamik im verkippten Magnetfeld mit diesem
Relaxationstensorif Anregung und Detektion in-Richtung numerisch berechnet.
Demnach ergeben sich unterschiedliche Spindynamikedié Magnetfeldrichtungen
Bext = (Bs,0, B,) und Beyy = (B,,0,—B.), wenn ein Rashba-Term vorhanden ist.
Fur die MagnetfeldrichtungeB... = (0, B,, B,) und Bey = (0, B,, —B,) ist hinge-
gen keine Anisotropie in der Spindynamik zu erwd#eBiese Messungen wurden bei
einem geeigneten Winkel des Magnetfeldes ¥ohzur Quantenfilmebene zur Kon-
trolle durchgefihrt. Dazu wurde die in Abbildurid.3 dargestellte Geometrie verwen-
det, in der die Verkippung des externen Magnetfeldes durch Drehen des Probenstabes
erreicht wurde. Daifr die vermessene Probe die Zuordnung ¥enndy-Achse nicht
bekannt ist, wurden die Messungen nach Drehen der Probe auf dem Probenhalter um
90° wiederholt. Fir beide Probenorientierungen hat sich eine bei beiden Feldorientie-

30 1D Poisson* von G.Snider, www.nd.edwjsnider.
3m Ubrigen ergeben die Berechnungen mit Rashba-Term auch gleiche Spindynaimikgn,f=

(B,0,0) und Beyy = (0, By, 0). Dies ist tir den Fallagra = 0 und den Fallwgra = 0 aus Glei-
chungenl®.20 und [3.23) anschaulich klar: Dann sind die Relaxationszeiten in der Ebene gleich, so
dass eine Rizession 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, deiif die beobachteten Relaxationszeiten verantwortlich sein
konnte.

Die beobachtetéberraschende Abnahme der Relaxationszeitermit steigender
Temperaturdsst sich also mit keinem der oben beschriebenen bekannten Spinrelaxati-
onsmechanismen edden. Jedoch liefert ein neuer Spinrelaxationsmechanismus eine
mogliche Erkhrung: 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 deaSadrin
eines Quantenfilmes. ISR beruht auf dem Zusammenspiel von Spin-Bahn-Kopplung
mit Intersubband-Streuung und wurde erstmalig von Daniyéte vorgeschlagen
(Dohrmanret al.[42], Hageleet al.[71]).

Gabe es keine Spin-Bahn-Kopplungake eine Streuung zwischen zwei Sahtern
zwingend spinerhaltend. Das heift, Elbergang widvy ), ) — |11, ) wére verbo-
ten, weil weder Phononen noch Elektronen einen Spinfipnend eines Streuvorgan-
ges vermitteln Bnnen. Hierbei bezeichndy bzw. k; die Elektronen-Wellenvektoren
in der QuantenfilmebeB&vor bzw. nach dem StoR. Der zweite Index beschreibt die
Nummer des Subbandes, auf das sich die Elektronenwellenfunktion bezieht, und der
dritte Index den ElektronenspinzustandziRRichtung. Unter Einfluss von Spinbahn-
kopplung mischen die Zushde der einzelnen Sulbder untereinander, so dass sie
Beitrage mit verschiedenen Spins enthalten. Dadurch werden Spinflips bei Streuung
zwischen den Suldtmdern schwach erlaubt, wie in AbbilduBd4veranschaulicht ist.
Die mit steigender Temperatur zunehmende Besetzohgrer Subénder und Aufi-
gere Streuung sorgilf schnellere Spinrelaxation.

3.3.1. Absch atzung der Intersubband-Spinrelaxationsrate

Der ISR-Mechanismus wird im Folgenden abgedeh Dazu wird der Dresselhaus-
term als Séroperator neben deungesbrten* Bandstruktur ohne Spinaufspaltung be-

320ft werden die Elektronen-Wellenvektoren in der Quantenfimebenekmltezeichnet. In dieser
Arbeit wird auf dag|-Symbol verzichtet.
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Abbildung 3.14: Schematische Darstellung des Intersubband-Spinrelaxationsmechanismus im
Quantenfilm: Der Wellenfunktion des Elektrons (rot) im Leitungsband sind aufgrund der Spin-
bahnkopplung (grin) Anteile mit umgekehrtem Spin aus anderen Subbandern beigemischt.
Bei Streuung kann dies zu einem Spinflip fahren.

trachtet und didJbergange in erster Ordnung @ungstheorie berechnet. Im Folgen-

den werden nur die beiden unteren Sambdber beiicksichtigt und mit den Indizesund

1 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 dendteren Subfndern befind&A. In erster Ordnung zeit-
unablangiger Shrungstheorie ohne Entartung gilt darim tlie Wellenfunktionen der
beiden Subénder:

) = [00) + e, e®)  mity,p = 1,2 undv # 4, wobei

0).,3D,(110), , (0

e _ <77Z)/(l )|HDregsel )|1/)l(’ )> (3 29)

v = © _ o0 '
El/ _EN

EY und |1/1,(,0)> sind die Eigenwerte und Eigenvektoren des uriyést Hamiltonope-
rators. Bei Beiicksichtigung des Spins ergeben sich hiermaitjedes Subband zwei

33Dje Abscthatzung zur Besetzung der einzelnen Sarder geht von der gesamten Ladurégpér-
dichte (Dotierdichte und Anregungsdichte), den Subbandenefgjgisubbandnummey), der 2-
D-Zustandsdichtd)(E) und der Fermiverteilung (E) aus. Gleichsetzen der gesamten Ladungs-
tragerdichte mit der Summe der Integr:;ﬂg dE D(E)f(E) der einzelnen Suldmder ergibt die
Fermienergie. Damit werden dann die einzelnen Integrale berechnet, um die Besetzung des jeweili-
gen Subbandes zu erhalten.
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mogliche Wellenfunktionen, die nach GleichuiZ9 lauten:

) = |k, 1,1) +ck1or,|k, 2, ) oder
) =
|k, 1, 1) + 21|k, 2, 1)
) = |k,2,7) + g1y, |k, 1, )  oder (3.30)
k.2, 1) + a1y |k, 1,7) -

In die Notation|¢,(£)yys> + sk,,“sb|z/z,($b) = |k,v, s) + cruusv|k, 11, b) gehen nun noch
der Wellenvektork und der Spin in—Richtung mit den Bezeichnungen s undiip f
7 und | ein. Der urspinglichen Wellenfunktion wird also ein kleiner Anteil aus dem
jeweils anderen Subband mit umgekehrtem Spin beigemischt. Da diese Beimischung
nur sehr Kklein ist,dsst sich der Mischzustand noch wie der Eigenzustand als Spinup-
oder Spindownzustand bezeichnen.

Die Koeffizientere berechnen sich nach Gleichui&Z9) in erster Ordnung $tungs-
theorie zu (s. Anhang.1)

(k, 1, O/ HED U0 | )

Dressel

Esp

Ekvpsb mity,u=1,2,v# punds, b =7, |

= ko, () (0l ) + (3:31)

2FEsp
o [(=h2 = 262) ulkalv) + (ulkE)] (bloyJs) },

wobei H2(1'9 aus Gleichung310) verwendet wurdeEss bezeichnet den energe-
tischen Abstand zwischen den beiden Saruberf?. Die einzelnen Beitige zu Glei-
chung B.31) werden im Folgenden berechnet.

Die Matrixelemente der Pauli-Spinmatrizen werden in AnhAdg berechnet und

ergeben:

(Lol T) = 1 (Tloz] 1) =1

(Lloy| 1) = i (Tloyl 1) =—i. (3.32)
Fur jeweils gleiche Spins = b ergeben die in Gleichun@[37) berbtigten Matrix-
elemente Null. Dies erkit den obigen Ansatz nach Gleichur®30 fir 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
vernachassigt.
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Die Nebendiagonalelementg|£”|v) werden in Anhan@A.3fur einen Quantentopf
der Breited mit unendlichen Barrieren berechnet zu

ivr\" —1)rHr — —1)r e —
<u|k?|V>=(—7> %(( 11/)+u L_ | 13—u 1)3%@'"“). (3.33)

Fur die Betragsquadrate der Koeffizienterrgibt sich hieraus die im Folgenden
berbtigte Beziehung:

lerz|? = lemzp|” = lere|”

!&?kzm!Q = |5k211T|2 = |5k21’2 (3-34)

Aus den Wellenfunktioner(30 lassen sich vier figliche Intersubbaritberginge
mit Spinflip konstruieren — zwei vom ersten ins zweite und zwei vom zweiten ins
erste Subband. Die folgendelberlegungen zielen auf eine Abgthung der gesamten
Spinfliprate. Dazu wird zuichst jedoch nur dddbergangks, 1, 1) + ex.101 | i, 2, | )
— |kt, 2, 1) + ero1pr |Er, 1, T) betrachtet, also dddbergang eines einzelnen Elektrons
von

[Ui) = ki, 1,T) 4 cror ki 2, 1)
nach |vs) = |k, 2,]) + egorpr|ke, 1, 1) . (3.35)

Die Spinfliprate wird durch Fermis Goldene Regel beschrieben, wéleéme spin-
erhaltende Wechselwirkung beschreibt, wie z. B. Streuung mit anderen Elektronen
oder Phononen:

Vs = = (| AJvn) |*6(E; — Ex) . (3.36)

27
|
Die Spinfliprateys ergibt sich also als die Rate, mit der die Wahrscheinlichkeitzamst,
den geflippten Endzustand besetzt vorzufindém.den betrachtetedbergang®.35

ergibt Gleichungi3.36) (siehe Anhan@A.4) :

vs(k,1,2,7,]) = 2%| Exear (ke 1, T [Alks, 1, 1) +enar (ks 2, | |Alks, 2, DI?0(E—Ey) .
(3.37)

Die vorkommenden Matrixelemente zeigen, dass zur Intersubband-Spinflip-Streuung

nur Wechselwirkungen beitragen, die Elektronen innerhalb desselben Subbandes kop-

peln. In Abschnitf3.3.2.3wird hierauf im Vergleich mitntrasubbandstreuungaher

eingegangen.
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Um die Spinrelaxationsrate durch den betrachteten Intersubibbargangiber Glei-
chungB.3%) abzuschtzen, &sst sich ausnutzen, dass die Aiistte(k¢, 1,7 |Alk;, 1, 1)
und(k¢, 2, | |Alk;, 2, |) auch in der heammlichen, spinerhaltenden Impulsstreuung
im Band auftauchen:

27
P)/p(kv 1) = ?kaa 17 T ‘A’kla 17 T>’25(E1 - Ef)
2
= Sl(ke 1 L 1AlKs 1 1)S(B — E)
2w 9
Vp(k72> = f“kfu ZJT |A’k17 27 T>’ 5(E1 - Ef)

2w
— (e, 2, | |Alki, 2, DI?6(B; — Ex) .

(3.38)

Die Impulsstreurate;, = 1/7,; wird im Folgenden als in beiden Sudtdern gleich
und konstant angenommet;(k,1) = ~,(k,2) = ~,. Damit lasst sich Gleichung

(337 nahern zu:
s(k,1,2,7,1) = (|5ki12n|2 + |€kf21n|2) Yp e~ Bsn/UnT) (3.39)

Als erste Abschtzung ist es sinnvoll, die Betragsquadrate der Koeffizieatans
Gleichung [B.37) inkoharent zu addieren. Der Boltzmannfaktor ibeksichtigt, dass
bei dem betrachtetddbergang im Vergleich zur Impulsstreuung im Bandztache
Energie beitigt wird, um das Elektron vom ersten ins zweite Subband zu heben.

Der Ausdruck[8.39 beschreibt also die Wahrscheinlichkeit, dass ein einzelnes Elek-
tron bei Streuung vom ersten ins zweite Subband seinen Spihwach| andert. Um
eine Abscltzung fir die gesamte Spinfliprate bei Intersubbandstreuung zu erhalten,
mussen auch diébrigen drei ndglichenUbergange beiicksichtigt werden.

Fur denUbergang eines Elektrons vom ersten ins zweite Subband mit Spinflip von
| nach? gelten die Wellenfunktionen

1) = |k, 1, 1) +eraor]ki 2,T)
|wf> - ‘kfa 27 T> + 8kf21Tl|kf7 ]-7 l) : (340)

Vollig analog zur obigetberlegung ergibt sich daraus eine Spinfliprate von

'YS(k, 17 27 »L? T) - (|€k112iT|2 + |€kf21Ti|2) ) e_ESB/(kB T) . (341)
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Wegen Gleichund3, 34 sind die beiden Raten identisch:
’YS(k71727T7~L) :")/S<k71727l7T) = ’YS(k,Vi = 1) (342)
mit ”YS(k: 1) _ (‘gki12‘2 + ygkf21‘2) Yo e*ESB/(kBT) .

Bei Ubergang vom zweiten ins erste Subband mit Spinflip verach| gelten die
Wellenfunktionen

Vi) = |k, 2,T) + ey |kis 1, 1)
[Ve) = ks, 1)) + erazr|ke, 2,T) (3.43)

Die Spinfliprate bei dieserdbergang ergibt sich zu

vs(k,2,1,7,]) = (|5k121n|2 + fﬁkfuu\Q) Yp - (3.44)

Hier tritt der Boltzmannfaktor aus Gleichurig.89 und {3.43) nicht auf, da det)ber-
gang des Elektrons ins untere Subband keine Energigétigérsondern sogar freigibt.
Ansonsten veduft die Herleitung wieder analog.

Die Wellenfunktionen

Vi) = |k, 2, 1) +eroryrlki, 1L, T)
[Ve) = ke, 1,T) + egpron ke, 2, 1) (3.45)

beschreiben schlieRlich den letdiglichenUbergang, @mlich vom zweiten ins erste
Subband mit Spinflip vory nach?. Mit ihnen ergibt sich aus Fermis Goldener Regel
wieder analog eine Spinfliprate von

v5(k, 2,1, 1, 1) = (Jemzt | + lemezr]?) Yo - (3.46)
Wegen Gleichundd 39 ist diese wieder identisch zur Rate bei umgekehrtem Spinflip:
fYS(k72717T7l«> :VS(k72717l7T) = VS(k7Vi:2)
mit 1s(k,2) = (’5ki21|2 + |5kf12|2) Tp - (3.47)

Um nun aus der Summe der Raten der vigmgiichenUbergange eines Elektrons
die mittlere Spinflip-Streurate aller Elektronen zu erhalten, muss die thermische Be-
setzung dek-Werte mitk = (k,, k,) der Elektronen beicksichtigt werden:

2050y [ dh [ dley s (e, 1) exp (Pl )

(3.48)

VISR =
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Abbildung 3.15: Abschéatzung der Intersubband-Relaxationsrate nach Gleichung (3.50) (Linie)
im Vergleich mit den experimentellen Relaxationsraten ~, (Punkte) in Abhangigkeit von der
Temperatur T.

In dieser Notation ergeben sich die Faktoren 2&mlér und Nenner durch Ausnutzen
der Gleichungen@42) und [8.47): Da jeweils zwei der vier riaglichenUbergange
dieselben Spinflipraten haben, kann hier einfablr die Subbandnummer des Aus-
gangszustandes integriert und anschlie3end mit 2 multipliziert werden. Die Energie
der ElektronenFg.iron, die bei der thermischen Mittelung eingeht, setzt sich aus der
kinetischen Energie und der Subbandenergie zusammen:

B2 (k2 + k2)
E ron k =1 = — ¥
Blektron (K, V ) Sy
R2 (k2 + k2
EElektron(k7 v = 2) = % + ESB . (349)

Des Weiteren ist zu beachten, dass wegen der Integratierk nun nicht mehr zwi-
scheneg,,,.|? und|eg,.,.,|* unterschieden werden muss. Damit ergibt siohdie ISR-
Streurate letztendlich:

00 ) h2 (k2 +k2
2 %, b 75, dhy (il + lewnl?) 7 xp (£33 exp (- 020D 1)

00 0o 2(k2 2
(1+exp (= E0)) S0, dhy [, dky exp (- G2 L)

VISR =

(3.50)
Die Spinrelaxationsratesg ist also proportional zur Impulsstreuraig = 1/71’;
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Abbildung 3.16: Vergleich der experimentellen Relaxationsraten ~, und v, (Punkte) mit der
Abschatzung der Intersubband-Relaxationsrate nach Gleichung (3.50) (rote Linie) und der
D’yakonov-Perel’-Relaxationsrate nach Gleichung (3.7) (grune Linie).

und nimmt mit steigender Temperatur zu, wie eine numerische Berechnung verdeut-
licht. Das dazu verwendete Maple-Programm ist in AnHAr§gezeigt. Die Koeffi-
zientengsy,,, werden dabeilber Gleichungl3.3]) berechnet. Der Abstand der beiden
Sublinder der untersuchten Probe bgf® Es; = 31 meV, und fir die Impulsstreu-

zeit wird temperaturunaldimgig 7, = 50 fs angenomméH. Fir I wird ein Wert von

24 eV A3 verwendétl. Abbildung[3.15 zeigt, dass die so berechnete Relaxationsra-
te yisr in Abhangigkeit von der Temperatur die Messergebnisse richtig beschreibt.
Abbildung3.16 zeigt zum Vergleich die nach Gleichuri@.q) mit denselben Parame-
tern abgesciizte D'yakonov-Perel’-Relaxationsrate. Die Herleitung und das Maple-
Programm {ir diese Abschtzung finden sich in Anhari§.6l Auch diese einfache
Abschatzung beschreibt die Temperaturabgigkeit der gemessenen Relaxationsrate
richtig. Somit ist besitigt, dass die verwendeten Werte der Parameter realistisch sind.

35Rechnung von Roland Winkleiif einen 20 nm dicken (110)-orientierten GaAs/AGa ¢7AS-

Quantenfilm bei 0 K. Der Subbandabstand sollte sich nicht wesentlich mit der Temgerdéun.
36Dieser Wert liegt im typischen Bereichirf Elektronen-Impulsstreuzeiten (Leeal. [95))
$7Dieser Wert liegt zwischen einem experimentell bestimmten Werlven26, 1 eV A3 (Dresselhaus

et al. [44]) und demublichen theoretischek - p-Wert filr GaAs vonl' = 19,55 eV A3 (Wink-
ler [160). Der Wert vonI' = 24 eV A3 ergibt sich zusammen mit; als Anpassparameter bei
gleichzeitiger Anpassung der DP- und ISR-Ab#ziung an die Messwerte.
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Abbildung 3.17: Abschatzung der ISR-Spinrelaxationszeit 7, in (110)-GaAs/Alj 33Gag ¢7AS-
Quantenfilmen bei 300 K in Abhangigkeit von der Quantenfilmdicke dqw nach Gleichung

E.50).

Die trotz der eingehendenaferungen gutélbereinstimmung der ISR-Absatrung

(3.50 mit dem Experiment spricht diaf, 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 angigkeit von der Quantenfilmdicke

Der ISR-Mechanismugkst eine Zunahme der Spinrelaxationszeit mit steigender Quan-
tisierungsenergie erwarten, da iircheren Quantenfilmen die Subbandabde golier

sind, was die Besetzung deblieren Subbnder und die Streuung zwischen ihnen
verringert. AbbildundB3.17 zeigt eine Abschtzung der ISR-Relaxationszeit, die nach
Gleichung [B.50 mit dem Programm in Anharid.5 in Abhangigkeit von der Quan-
tenfilmdicke berechnet wur@® In diilnneren Quantenfilmen als etwa 5 nm kann der
ISR nicht auftreten, da nur noch ein Subband vorhanden ist.

BHjerfur wurde wiedel'=24 eV A3 und 7+ = 50 fs angenommen. i die Subbandakinde in
Abhangigkeit von der Quantenfilmdicke wurden 0 K-Weiie f110)-GaAs/A} 33Gay ¢7As-Quan-
tenfilme verwendet (Rechnung von Roland Winkler).
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Ohnoet al. haben bei ihrer Messung der Temperatugaighgkeit der Spinrelaxati-
onszeit keinen Einfluss des ISR-Mechanismus seltemdn [L1§. Grund daiir ist,
dass die von Ohno untersuchten Quantenfiime 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 Oletal. bei Raumtemperatur einen
Anstieg der Spinrelaxationszeit mit steigender Elektronenmobidit .« beobachtet,
was im Rahmen des ISR-Mechanismus zu versteh#&h ist

3.3.2.2. Vergleich zwischen ISR- und EY-Mechanismus

Der Intersubband-Relaxationsmechanismus ist dem Elliott-Yafet-Mechanismus for-
mal sehrahnlich. 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, vdhrend der EY-Mechanismus auch in inversionssymmetrischen Vo-
lumenmaterialien und Quantenfilmen vorkommen kann. Beim EY-Mechanidihis f

die Beimischung von Valenzbandzastien mit umgekehrtem Spin zur Spinrelaxation,
beim ISR-Mechanismus die Beimischung von Zusten anderer Subbhder innerhalb

des Leitungsbandes. Der EY-Mechanismus beinhaltet kéfieegange der Elektronen
zwischen verschiedenen Sirtdern in Quantenfilmen, sondern bezieht sich nur auf
Streuung im untersten Leitungsband.

3.3.2.3. Intrasubbandstreuung

Die bisher betrachtetimtersubbandstreuung mit Spinflip unterscheidet sich von der
ebenfalls ndglichenintrasubbandstreuung mit Spinflip. Letztere findet innerhalb des-
selben Subbandes statt, bezeichnet dliserginge der Art
|kia v, S> + Ekiuusb|kia H, b> - |kfa v, b> + gka},LbS‘kf7 H, S> (351)
fur v,p=1,2unds,b=T7, | mMit v £ pu,s#b.

Hierbei sind wieder vier verschiedetberginge nidglich. Fur denUbergang von

[U)) = |ki, 1,T) + eror ki, 2, |) nach
[ve) = ke, 1, 1) + epporr|ke, 2, 1) (3.52)

¥9Fur den ISR-Mechanismus gitt o 7. Wenn die Impulsstreuzeit: sich ungehr wie die Trans-
portstreuzeitr, verhalt (Vergleiche FuRnof&0), dann folgt aus,, « u (D’yakonovet al. [45]) ein
Anstieg der Relaxationszeit mit der Beweglichkeij.
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beispielsweise ergibt sich aus Fermis Goldener R&J88B( eine Spinfliprate von:

vs(k,1,1,7,1) = 2%| izt (ke 2, T [Alks, 1, T) Feror (e, 1, | |AlK;, 2, DI?0(E—Ey) .
(3.53)

In diesem Ausdruck zeigt sich, dass die Wechselwirkdnign Fall von Intrasub-
bandstreuung Elektronen in verschiedenen &uabbrn koppelt, @hrend Gleichung
(B.3D gezeigt hatte, dass bkitersubbandstreuung Elektronen im gleichen Subband
koppeln. Dadurcliiberwiegt die Intersubband-Spinrelaxation die Intrasubband-Spin-
relaxation, wie im Folgenden durch Betrachten der ptsébAngigen Kopplung von
Zustinden bei den verschiedenelglichen Streupartnern begrdet wird. Bei Streu-
ung mit anderen Elektronen ist die Coulombkopplung arksten @ir Zustinde glei-
cher Pari&t. Fir den inplane Wellenvektde = 0 ist dies eine strenge Auswahlregel,
fur endlichen Wellenvektor koppeln aber auch ZAnste umgekehrter Paittschwach
(Winkler [159). Mit anderen Worten bedeutet dies also, dass Elektronen im selben
Subband sirker aneinander koppeln als Elektronen in verschiedenena®dbin. Bei
Streuung mit LO-Phononen sind bei Beksichtigung von Energie- und Impulserhal-
tung sowohl paritserhaltende als auch patgwechselnd&berginge niglich. Da
sich bei Vernaclissigung von Impulserhaltung aber haaptdich pariatserhaltende
Ubergange ergeben, liegt nahe, dass auch hierbei die Kopplung von Elektronen im sel-
ben Subbandberwiegt (WinklerL59). Fur Streuung an akustischen Phononen gilt
dieselbe ArgumentatiBf Alle Streuprozesse sind also effizientér Zusénde glei-
cher Pariéit, d.h. fir Kopplung der Elektronen im selben Subband. Da dies bei Inter-
subband-Spinrelaxation der Fall igherwiegt diese die Intrasubband-Spinrelaxation,
so dass letztere hier nicht weiter betrachtet wird.

3.4. Anwendung von (110)-Quantenfilmen in
Spin-VCSELnN
Oberfiichenemittierende Halbleiterlaser, sogenannte VE&GEInd monolithisch her-

gestellte Halbleiterlaser, die senkrecht zur Substrat@mrd emittieren. Ihr Resonator
wird aus zwei Braggspiegeln mit eineillthen Zwischenschicht gebildet, deren Dicke

4OAllerdings spielen akustische Phononen hier ohnehin keine groRRe Rolle, da sie leilgichefor-

mationspotentialkopplung teilnehmen, die nur schwach ist.
“lyertical-cavity surfaceemitting laser
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typischerweise in der @f3enordnung der emittierten Lichtwellanpe 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 effizientearianater-

den und erreicht die Laserschwelle bei séletverer Pumpleistung als wenn beide Mo-
den gepumpt und vegatkt werden. Bei tiefen Temperaturen wurde in einem optisch
gepumpten Spin-VCSEL bereits eine Schwellenreduktion um 50 % erreicht (Rudolph
et al.[13€). Bei Raumtemperatur konnte die Laserschwelle jedoch nur um 2,5 % re-
duziert werden. Simulationen haben gezeigt, dass dies durch schnelle Spinrelaxation
(s = 40 ps) in den 7 nm breiten (001)-GaAs-Quantenfilmen bedingt ist, die in der
verwendeten VCSEL-Struktur als Veaskungsmedium dienen (Rudolghal. [135).

Bei einer Spinrelaxationszeit von 800 pdrikte 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-
bensdaué? eine vielversprechende dglichkeit, um den Spin-VCSEL zu einem rea-

len Raumtemperatur-Spintronikbauteil zu machen. Im Folgenden werden Messungen
der Spinrelaxationszeit in undotierten (110)-Quantenfilmen inahigigkeit von der
Quantenfilmdicke und bei hoher Anregungsdichte vorgestellt, um ihre Eigrimregf

ne Anwendung in Spin-VCSELN zu untersuchen.

3.4.1. Spinrelaxation in Abh angigkeit von der
Quantenfilmdicke

Die in KapitelZ.4.2vorgestellte undotierte, kedifmig gewachsene (110)-GaAs-Mehr-
fachquantenfilmprobe erdlt ortsabkngig verschiedene Quantenfilmdicken. Die in
dem vermessenen Probeik vorliegenden Filmdicken lassen sich anhand der Exzi-
tonenenergie bestimmen, diber Photolumineszenzmessungen bei tiefen Temperatu-
ren experimentell bestimmt wurde. Ein Vergleich mit Rechnungerdiese Proben-
struktur (Roland Winkler, s. Anharilg.2) ergibt dann die Quantenfilmdicke, die von
2,4 nm bis 8,6 nm reicht. Typische Quantenfilmdicken in VCSEL-Strukturen liegen in

42ln VCSELRn spielt nur die Spinlebensdauer in Wachstumsrichtung eine Rolle. Schnelleres Dephasie-
ren in der Quantenfiimebene durch den D’yakonov-Perel’-Mechanismus ist in dieser Anwendung
nicht von Bedeutung.
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Abbildung 3.18: Spinrelaxationszeit 7, in keilférmigen (110)-Quantenfilmen in Abhangigkeit
von der Quantisierungsenergie E.; bzw. der Quantenfilmdicke dqw bei Anregung einer La-
dungstragerdichte von etwa 2 - 10'° cm~2 bei Raumtemperatur.

diesem Bereich, undif gewdhnlich ist die laseraktive Region in VCSELN wie in der
hier untersuchten Probe undotiert.

Die Spinrelaxationszeiten in ABingigkeit von der Quantenfiimdicke wurden wie-
der wie in Kapitel2 beschrieben mit zeitaufgidter 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 Ab&ngigkeit von der Messposition auf der Probe zu gexlei-
sten. Die Anregungsenergie der ps-Laserpulse betrug konstant 1,734 eV, die erzielte
Anregungsdichte etwa - 10'° cm~2. Bei 300 K und ohne externes Magnetfeld wur-
den die beiden zirkularen Photolumineszenzkomponenten aufgenommen, der schwa-
che Ricklauf aufgrund langer Rekombinationszeiten aus den Streakkamerabildern wie
in AnhangC.1 beschrieben herausgerechnet und die Spinrelaxationszeiten durch An-
fitten des Polarisationsgrades mit GleichuB@BR bestimmt.

In Abbildung[3.18sind die gemessenen Spinrelaxationszeiten inahlgigkeit von
der Quantenfilmdickéqw bzw. der Quantisierungsenerdig, dargestelf. Die Quan-

43Mit Quantisierungsenergie wird der energetische Abstand zwischen Leitungsbandkante im Volumen-
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tisierungsenergien wurdeiirf(001)-GaAs/Al 33Ga srAs-Quantenfilme bei 300 K be-
rechnet (J. Rudolph, s. RefLl35)#4. Die Spinrelaxationszeit nimmt mit steigender
Quantisierungsenergie, also abnehmender QuantenfilmdickejiaQuantisierungs-
energien zwischen etwa 43 meV und 103 meV, entsprechend einer Quantenfilmdicke
zwischen 8,6 nm und 4,5 nm, nimmt die Spinrelaxationszeit proportiona[2d ab.

In diinneren Quantenfilmen mit Quantisierungsenergi@fgr als 100 meV nimmt

die Spinrelaxationszeit schneller ab, proportionaEZﬁ’l.

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 AbscBng&i2 hatte ergeben,
dass mit zunehmender Quantisierungseneggigére Intersubbandspinrelaxationszei-
ten zu erwarten sind. Die Ergebnisse in Abbildi®d8 sind vielmehr dem BAP-
Mechanismus zuzuschreiben. Dieser kann die Spinrelaxation auch bei Raumtempe-
ratur dominieren, wenn wie in diesem Fall andere, sorgskste Relaxationsmecha-
nismen ausgeschaltet sind und die Probe nietibtiert ist. Einen-Dotierung kann den
BAP-Mechanismus unterdcken, wie im Fall der 20 nm dicken Quantenfilme der ISR-
dominierten Probe. In undotierten Quantenfilmen sind hingegen bei optischer Anre-
gung immer genausovielekcher wie Elektronen vorhanden, die somit die Elektronen-
Spinrelaxatioriiber die Austauschwechselwirkung dominierémiken. Die gemesse-
ne Abnahme der Relaxationszeit mit zunehmender Quantisierungsenergie ist durch ei-
ne vergbl3erte Elektron-Loch-Wechselwirkung aufgrund des engeér@miichen Ein-
schlusses der Wellenfunktionen zu verstehen (Blackvebadl [22]). Ohnoet al.[11§
leiten aus numerischen Berechnungen von Magtllal. [10( ab, dassiir den BAP-
Mechanismus; « Ee_lﬁ/2 mit 1 < 8 < 2 gilt, was mit den in Abbildun@.18gezeig-
ten Messungen bei Quantisierungsenergien unter 100iheYeinstimmt.

Diese Ergebnisse sind mit Daten von Ofatal. konsistent, die in undotierten (110)-
GaAs/Al 4Ga sAs-Quantenfiimen verschiedener Dicke eine Abbigkeitr, o E;'
zeigen [L1§. Zwischen etwa 33 meV und 62 meV Quantisierungsenergie nimmt die
von Ohnoet al. gemessene Spinrelaxationszeit von etiasr 1 ns auf etwa 600 ps

material und erstem Subband im Quantenfilm bezeichnet.
44Die Werte fir Quantisierungsenergien und Subbandain# unterscheiden sich vor alleir tiinne

Quantenfilme etwas zwischen den in AbscHBIB.2fr die Absclatzungen des ISR verwendeten
Rechnungen bei 0 K in (110)-GaAs-QWs unter Beksichtigung der Nichtparabolidit der effekti-

ven Masse und den hidiifdie Darstellung der Messergebnisse verwendeten Rechnungen bei 300 K
in (001)-QWs. An den prinzipiellen Ergebnissen dieses Kapéetiert sich dadurch jedoch nichts.
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alfd, liegt also im selben @Renbereich wie die Ergebnisse in Abbildi®da Mes-
sungen in AbAngigkeit von Dotierung, Anregungsdichte und Temperatur in R&8g[
besttigen, dass dort der BAP-Mechanismus die Spinrelaxation dominiert.

UngekBrt ist, warum die Spinrelaxationszeit in Quantenfilmen, diergbr als 4,5 nm
sind, einen sirkeren Abfall mitE>' zeigen. Dennoch bleibt festzuhalten, dass in
dickeren Quantenfilmen mit Quantisierungsenergien < 73 meV (Quantenfilm-
dicke > 5,9 nm) die Spinrelaxationszeitémer 900 ps lang sind. Da die Quanten-
filmdicke in VCSEL-Strukturen typischerweise in diesem Bereich liegt iimekinen
Raumtemperatur-Spin-VCSEL Relaxationszeiten wvpr> 800 ps berdtigt werden
(Rudolphet al.[139), sind die hier vorgestellten (110)-Quantenfilme ein vielverspre-
chendes Materialir eine signifikante Laserschwellenreduktion.

3.4.2. Spinrelaxation bei hohen Anregungsdichten

Die in Abschnitt3.4.1 vorgestellten Messungen wurden mit einer Anregungsdichte
von etwa2 - 101° cm~2 aufgenommen. Die Laserschwelle in entsprechenden VCSEL-
Strukturen liegt hingegen im Bereich v8n 10'* cm~2 (Rudolphet al. [135]). Um zu
Uberpiifen, ob die Spinrelaxationszeiten in den (110)-Quantenfilmen auch bei solch
hohen Anregungsdichten noch lang genug sind, wuidezdvei Quantenfilmdicken
die Spinrelaxationszeit in Al@mgigkeit von der Anregungsleistung gemessen.

Der verwendete Versuchsaufbau war im Wesentlichen derselbéinadeef Messun-
gen in Abschnit8.4.1 Die Energie des anregenden ps-Lasers lag bei 1,653 eV, und die
Intensitit der Laseranregung wurde mit einem optischen Chopper mit 1,8 kHz modu-
liert, um die Probenerarmung aufgrund der hohen Anregungsleistung zu minimieren.
Zum Fokussieren des anregenden Laserstrahles auf die Probe wurde ein Kameraobjek-
tiv verwendet, mit dem ein Fokusdurchme%8eon etwa 41:m erreicht wurde. Die
Abschatzung der Anregungsdichte beruht auf der Annahme, dass nach Reflexionsver-
lusten von 30 % an Linse, Fenster und Probenchem# pro Quantenfiim 1,5 % der
Laserleistung absorbiert werden. Mit diesem Aufbau und der zuiigarfg stehenden
Laserausgangsleistung wird eine maximale Anregungsdichté vbn10'* cm=2 er-
reicht, was hoch genug ist, um eine prinzipielle Eignung von (110)-Quantenfilimen f

“Die in Ref. [I1§ gezeigten Relaxationszeiten sind nominell doppelt so lang wie hier angegeben, weil
Ohnoet al. zum Anfitten des Polaristionsgrades die Funktioft) = so exp(—2t/75) verwenden.

Vergleiche Gleichund3d.Z22).
46FWHM (full width athalf maximum)
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Abbildung 3.19: Ungefahre Spinrelaxationszeit 7, in Abhangigkeit von der Anregungsdichte
Nexe fUr 7,0 nm und 8,5 nm dicke (110)-Quantenfilme bei Raumtemperatur. Die Dichten liegen
im Bereich der VCSEL-Laserschwelle.

Spin-VCSEL zutberpiiferf?. Die Messungen wurden an 7,0 nm und 8,6 nm dicken
Quantenfilmen durchg@hrt, weil erstere mit 59 meV dieselbe Quantisierungsener-
gie haben wie die (001)-Quantenfilme in der in Refer&®& untersuchten VCSEL-
Struktur und letztere laut Abschni4.]1 die langsten Spinrelaxationszeiten in der
untersuchten Probe aufweisen.

Abbildung3.19zeigt die bei 300 K gemessenen Spinrelaxationszeiten irdAdigy-
keit von der Anregungsdichte. Bei den verwendeten hohen Dichten sind die Photolu-
mineszenzlinien der Quantenfilme und des Substrates sehr stark verbreitaltennd
lappen spektral, weil auch Elektron-Loch-Paare mit hoh&¥Merten strahlend rekom-
binieren (Amoet al.[3]). Der Polarisationsgrad wurde aus einem die Quantenfilmlinie
umfassenden Bereich nach Herausrechnen dekl&ufes (s. Anhan@.l) bestimmt.
Da die Photolumineszenz des Substrates sehr kurzlebig ist, kann der Polarisationsgrad
zu spaten 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 &teanist der

4'Die erreichbare Anregungsdichte liegt etwas unter der Laserschwelle. Der Schwellenwért von
103 cm~2 bezieht sich allerdings zum einen auf Pumpen mit unpolarisierten Elektronen, und zum
anderen sind Dichteabsatzungen prinzipiell fehlerbehaftet.
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Polarisationsgrad sehr klein, so dass sich die Relaxationszeiten daraus nicht exakt be-
stimmen lassen. Die in Abbildurig.19 dargestellten Zeiten geben also nur den un-
gefahren Wert der Hochdichterelaxationszeiten wieder. Der bei hohen Anregungsdich-
ten kleine Polarisationsgrad ist durch sogenanntes Ausbleichen ZnezrkMiller et

al. [109). Hierbei handelt es sich um die Folge von anisotroper (spiaadiger) opti-
scher Absorption aufgrund von Autfeffekten (Oudaet al.[120, Smirl et al.[144).

Wenn nahezu alle Zushde der Majoratsspins besetzt sindpknen diese keine ange-
regten Elektronen mehr aufnehmerghwend Elektronen mit Minogtsspin weiterhin

in geriigend freie Zustnde angeregt werderdknen. Dadurch ist der erzeugte Pola-
risationsgrad deutlich kleiner, als durch die optische Anreguiglich ware, wenn
geriigend freie Zustnde vorhanden &en.

Bei Anregungsdichten vord!'? cm™2 betiagt die Spinrelaxationszeitif beide Quan-
tenfilmdickentber 300 ps und steigt mit zunehmender Anregungsdichte an. Bei Dich-
ten um10'® cm~2 erreicht die Spinrelaxationszeit in den 8,6 nm dicken Quantenfiimen
Werte zwischen 500 ps und 600 ps, in den 7 nm dicken Quantenfilmen sogar bis zu
800 ps. Dieses Verhalteadst sich mit dem BAP-Mechanismus im Hochdichteregime
erklaren, wie von Ameet al.[3] beschrieben: Bei hohen Anregungsdichten werden die
Bander weit aufgefilt und mit zunehmender Dichte werdeiherek-Werte besetzt.
Niederenergetische Zuastde sind dann nahezu volisdig besetzt, so dass Spinflips
niederenergetischer Elektronen durch Pauli-Blockade uritektiwwverden(8]. Hoher-
energetische Elektronen in nicht volisdig aufgeifliten Zustnden kbnnen zwar ihren
Spin umklappen, jedoch ergibt sictirfdie PL-Linie insgesamt eine mit zunehmender
Dichte langere Spinrelaxationszeit.

Diese Ergebnisse stehen nicht im Widerspruch zu der von @hmd. [11§ und
Adachiet al. [1] gemessenen Abnahme der Relaxationszeit mit zunehmender Anre-
gungsdichte, weil Ohnos und Adachis Messungen im Niederdichteregime des BAP-
Mechanismus stattfanden. Dort spielen Allifffekte keine Rolle und die mit zu-
nehmender Anregungsdichte steigende Lochkonzentration verringert das sogenannte
Abschirmen|l], so dass die Elektronenspinpolarisation schneller relaxiert. Eine ent-
sprechende Abnahme ven~ 1 ns bei einer Anregungsdichte van 10*° cm~2 auf
7, ~ 300 ps bei einer Anregungsdichte van 10?2 cm~2 wurde auch in dieser Arbeit
beobachtet, wie ein Vergleich der Abbildund@d8und3.19zeigt.

AbschlieRend festzuhalten bleibt, dass die Spinrelaxationszeiten in (110)-Quanten-
filmen von in VCSELRN typischerweise verwendeten Dicken auch bei Anregungsdich-
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ten im Bereich der Laserschwelle lang genilgdine fast maximale Schwellenredukti-
on sind. Damit sind (110)-orientierte GaAs-Quantenfilme ein sehr vielversprechendes
Material zur Realisierung eines Raumtemperatur-Spin-VCSELSs.

3.5. Zusammenfassung und Ausblick

Schwerpunkt dieses Kapitels ist die Relaxation des Elektronenspins in (110)-orien-
tierten GaAs-Quantenfilmen, welche in den letzten Jahren grol3es Interesse im Hin-
blick auf mbgliche Spintronikanwendungen geweckt haben (Odtnal. [11§, Kari-

mov et al. [87]). Mittels zeitaufgebster 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 Quantenfiimebene. Von 160 K bis 314 K unterschei-
den sich die Relaxationszeiten in 20 nm breiten Quantenfilmen um einen Faktor zehn
(Dohrmanret al.[42]). Diese Anisotropie wird anhand von theoretischen Vorhersagen
von D’yakonov und Kachorovskidadurch erlért, dass der D’yakonov-Perel’-Spin-
relaxationsmechanismuarf Spins senkrecht zum (110)-Quantenfilm untecdt ist,
wahrend Spins in der Quantenfilmebeneer den D’yakonov-Perel’-Mechanismus re-
laxieren @5].

Diese Spinrelaxationsanisotropie hat direkte negative Implikatiodermie Ein-
satzndglichkeit von (110)-Quantenfilmen in Spintronikanwendungen, in denen eine
stabile Spinorientierung in beliebigen Richtungendiegt wird. Daiiber hinaus wirkt
sich die Anisotropie auf die Spindynamik in externen Magnetfeldern aus. Die Messung
der Spinpézession um ein in der Quantenfiimebene liegendes externes Magnetfeld
hat eine Verlangsamung higglich dertblichen Pézession mit der Larmorfrequenz
offengelegt. Bei kleinen Feldern kann dieaPession sogar ganz unteidkt werden.

Erst die Beticksichtigung der Spinrelaxationsanisotropie @giicht eine korrekte Be-
schreibung der beobachteten Spindynamik.

AuBBerdem wurde gezeigt, dass die Spinrelaxationszeit in (110)-GaAs-Quantenfil-
men auch in Wachstumsrichtung trotz der Untaottung des D’yakonov-Perel’-Me-
chanismus begrenzt sein kann. In 20 nm breitedotierten Quantenfilmen wurde
eine Abnahme der Relaxationszeit mit steigender Temperatur beobachtet, von etwa
7 ns bei 120 K auf etwa 1,5 ns bei Raumtemperatur. Diébesraschende Verhal-
ten lAsst sich mit einem neuen Spinrelaxationsmechanismuarerklder auf einem
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Mischen der Zustnde verschiedener Sultder im Leitungsband aufgrund des Dres-
selhausterms im Zusammenwirken mit Intersubbandstreuung beruht. Eine einfache
Abschatzung dieses Intersubband-Spinrelaxationsmechanismus (ISR), der vor allem
bei hohen Temperaturen an Relevanz gewinnt, stimmt gut mit der gemessenen Tem-
peraturabBngigkeit der Relaxationszeit in Wachstumsrichtiibgrein (Hageleet al.

[71]). Genauer \&re jedoch ein auf einer mikroskopischen Theorie basierender Ansatz.
Eine Erweiterung bestehender Theorien, die den ISR mit einschliaf,wiinschens-

wert, denn bisher behandeln Theorien der Spinrelaxation nur das unterste Subband
oder vernactissigen Intersubbandkétenz, wenn die Besetzun@gtrerer Subénder
bertiicksichtigt wird (Wenget al[157)

Wesentliche Parameteiirf die Sarke des ISR-Mechanismus sind der Subbandab-
stand, der vor allem durch die Quantenfilmbreite bestimmt ist, und die Intersubband-
streuzeit, digiber die Impulsstreuzeit von der Dotierungsdichtegagh. Eine Sché-
chung des ISR-Mechanismus ist bei gro3en Subbariaten, also inighnen Quan-
tenfilmen, und bei langen Streuzeiten, also schwacher Dotierung zu erwarten. An-
dererseits wird der BAP-Mechanismus iarsthen Quantenfilmen und bei schwacher
Dotierung effizienter. Daher&en Experimente zur Bestimmung der Spinrelaxations-
zeit in n-dotierten (110)-Proben in Aldimgigkeit von der Quantenfilmdicke und der
Dotierungsdichte interessant, um (110)-Quantenfilinddnge Spinrelaxationszeiten
optimieren zu knnen. Daiilber hinaus wirde eine Messung der Spinrelaxationszeit
in Abhangigkeit von der Quantenfilmdicke den ISR-Mechanismus noch klarer vom
Elliott-Yafet-Mechanismus abgrenzen, bei dem die Spinrelaxationszeit mit abnehmen-
der Quantenfilmdickeilkzer wird.

Trotz der oben genannten Einsgéhkungen sind die Spinrelaxationszeiten in (110)-
Quantenfilmen in Wachstumsrichtung auf3erordentlich lang. Damit besitzen (110)-Quan-
tenfilme ein grof3es PotentidlrfSpintronikanwendungen. Im Hinblick auf eineiogh-
chen Einsatz von (110)-Quantenfilmen in Spin-VCSELN wurde die Spinrelaxations-
zeit in undotierten (110)-Quantenfilmen bei Raumtemperatur irdAglgkeit von der
Quantisierungsenergie und bei hohen Anregungsdichten gemessen, die im Bereich der
Laserschwelle bei VCSELN lagen. Mit diesen Messungen konntétizgsiverden,
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-
VCSELSs gehofft werden.
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Der Elektron-Lané-Faktorg* verknipft das magnetische Momenteines Elektrons
im Leitungsband mit seinem Spin
MﬁB - —g'> (4.1)

wobei up das Bohr'sche Magneton uriddas reduzierte Planck’sche Wirkungsquan-
tum bezeichnet. In Halbleitern unterscheidet gichufgrund der Spin-Bahn-Kopplung
vom Wertg, = 2,0023 fur freie Elektronen im Vakuum und kann sehr hohe Bgér
und ein negatives Vorzeichen annehmen —in InSb gilt z:Bx —50 (IsaacsonT8)).

Des Weiteren beschreibt der Elektron-Léreaktorg* die Grol3e der Zeemanauf-
spaltung elektronischer Zigstde in Halbleitern, d. h. die energetische Aufspaltung der
Leitungsband-Spineigenzastde im Magnetfeld, die durch die Dipolwechselwirkung
zwischen angelegtem Magnetfe8l und magnetischem Momept verursacht wird.
Mit Gleichung B.1) unds = ig ergeben sich die Energien der beiden Zusde zu:

g usB

E=—p B=+—77. (4.2)

Der g-Faktor ist als einer der Sdidselparameter von Halbleitern von grof3em theo-
retischen und praktischen Interesse. So eignet er sich etwa als Testparamater f
terschiedliche Verfahren zur Berechnung der Halbleiter-Bandstruktur, von der er sehr
empfindlich abhAngt. Beispielsweise haben Messungen der Temperatunglgkeit
von g* in GaAs eine grol3e Diskrepanz Zu- p-Rechnungen gezeigt (Oestreieh
al. [115, [119), worauf in Kapitel5 genauer eingegangen wird. AulB3erdem ist die
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Moglichkeit, dery-Faktor in Halbleiterstrukturen maf3zuschneideim die kolarente
Manipulation von Elektronenspins wichtig, diérfeine potentielle Quanteninformati-
onsverarbeitung notwendigare. Eine genaue Kenntnis und ein gutes \@rdhis des
g-Faktorsg* der Ausgangsmaterialien ist also von grol3er Bedeutung. Als Tieftempe-
raturwert fir g* in GaAs wird fir gewdhnlich der Wery* = —0, 44 verwendet, jedoch
variieren die Werte in der Literatur utiber10 % (Weisbuchet al. [15€], Secket al.
[1417], 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. Kerngpinerk
von Elektronenspins dynamisch polarisiert werden, wie in Volumenhalbleitern (Lam-
pel [92], Pagetet al. [122, (105, D’yakonov et al. [105), Quantenfilmen (Barrett
al. [13], Malinowski et al. [102]) und Quantenpunkten (Gammenal. [56], Brown et
al. [28]) beobachtet wurde. Dieser Prozess geschibler 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 zirck. Fluktuationen des lokalen Kernmagnetfeldes beispielsweise
wirken dephasierend auf die Spinkoknz lokalisierter Elektronen, etwa in Quanten-
punkten oder flachen &istellen. Dies ist vor allem angesichts der interessanten Per-
spektiven von Elektronenspins in Quantenpunkiandie Quanteninformationsverar-
beitung relevant (Gammoet al. [57], Burkhardet al. [32]). Auch kdbnnen makro-
skopische Kernfelder 8tken 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 Elektronenggsissich
andererseits auch gezielt nutzen. Die Kopplung des elektronischen und nuklearen Spin-
systems erlaubt beispielsweise rein optische Kernspinresonanz (Kildtaabd89),

Saliset al.[138 [137]), und in zeitaufgedster optischer Spektroskopiskt sichiiber

die Larmorpézession des Elektronenspins dié(se des Kernfeldes bestimmen (Ma-
linowski et al. [107], Kikkawa et al. [89], Salis et al. [138 [137]). Darliber hinaus

ware auch denkbar, den Kernspin zur Informationsspeicherung und zur Kontrolle des
Elektronenspins zu verwenden (Gamnedral. [57]). Da Kernspins eine um mehrere
GrolRenordnungerahgere Lebenszeit als Elektronenspins haben, sind sie vielverspre-
chende Kandidatenif die Realisierung von Quantenbits, deren Verdokung via
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Hyperfeinkopplung mit Elektronenspins stattfindet (KaB&]). Daher ist die Dyna-

mik von koharenter Elektronen-Kern-Wechselwirkung von hochaktuellem Interesse.
In jedem Fall ist notwendig, ein genaueres Vansinis der Wechselwirkungen zwi-
schen Elektronenspin- und Kernspinsystem zu entwickeln, bevor solche Ideen umge-
setzt werden &nnen.

In diesem Kapitel werden detaillierte Untersuchungen der Kernspindynamik und
der Wechselwirkung der beiden Spinsysteme in GaAs vorgestellt. In Absghfitt
wird zurachst auf die Messung des Elektron-LardFaktors mittels Spinquanten-
schwebungsspektroskopie eingegangen. AnschlielRend wird in Abséldlie Ent-
stehung einer Kernspinpolarisationaartert und in Abschnid.3der Kernspineinfluss
auf den gemessenegrFaktor beschrieben. In Abschridiid werden schliellich detail-
lierte und sehr genaue Messungen giéaktors ohne vedischende Kernspineifiise
und Messungen der Kernspindynamik vorgestellt. Messungegn-Baktors bei hohen
Temperaturen bis hin zur Raumtemperatur werden in Kdigeltrennt behandelt.

4.1. Messung des Elektron- g-Faktors mittels
Spinquantenschwebungsspektroskopie

In dieser Arbeit wurde der Elektron-La@d-aktorg* mittels zeitaufgaister Photo-
lumineszenzspektroskopie aus der Frequenz von Spinquantenschwebungen bestimmt.
Versuchsaufbau und -methode sind in Kajieklautert, und die untersuchte leieht
dotierte Volumen-GaAs-Probe ist in Abschiltd. 3beschrieben. Die Welleahge des
anregenden Lasers wurdeer einen Pulsformer quasiresonant eingestellt. Die Dich-
te optisch angeregter Ladungager lagublicherweise im Bereich voh - 101> 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 Flussigkristallveragerern eingestellt und synchron zueinander und zum Daten-
aufnahmeprogramm der Streakkamera zwischierund o~ hin- und hergeschaltet.

Der Grof3teil der im Folgenden beschriebenen Messungen wurde in superfluidem He-
lium bei2 K < T < 3 K durchgeiihrt. Die Probe wurde durch Drehen des Proben-
stabes um die vertikale Achse leicht im horizontal verlaufenden Magnetfeld verkippt
(Winkel ¢ in Abbildungl4.3), welches meistens T betrug. Die im Folgenden ange-
gebenen Werte desFaktors wurden, wie in Kapit@ und AnhandC.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 Abschri#t4.1vorgenommen.

Bei erfbhten Ladungségertemperaturen aufgrund nichtresonanter optischer Anre-
gung oder Heizen der Probe werden nicht nur Zode nahe der Leitungsbandkante,
sondern auch @herenergetische Zuastide besetzt. Die entsprechende Energievertei-
lung der Elektronenithrt zu leicht unterschiedlichen Werteir tieng-Faktor verschie-
dener Elektronen, da* energieabéingig ist (z. B. Yanget al. [165]). Die Messung
von Spinquantenschwebungen mittélier viele Elektronen, die ihre Energie durch
Streuung mit anderen Elektronen deutlich schnelletern als die Periodendauer der
Spinquantenschwebungen ist. Dadurch ergibt die Messung niclgtBaktor am Lei-
tungsbandminimum, sondern einen energetisch gemitteHeaktor (¢*) (Oestreich
et al. [117]). Genaueres zur Energieabigigkeit und energetischen Mittelung des
Faktors findet sich in den AbschnittB2.1undb.2.3

Die detektierte Photolumineszenz entsteht teilweise durch exzitonische Rekombi-
nation. Da die angeregten Ladungsfer jedoch schnell streuen und der Lochspin in
Volumen-GaAs sehr schnell dephasiert (s. Absclihifj, werden die beobachteten
Spinquantenschwebungen allein von Elektronen verursacht, so dass der aus ihnen be-
stimmteg-Faktor der reine Elektrop-Faktor ist (Oestreiclket al.[117], Hannaket al.

[64]).

Lokalisierte Elektronen haben aufgrund der Energi@algigkeit vory™* einen gblie-
ref! g-Faktor als freie Elektronen, weil die Lokalisierung im Ortsraum zur Besetzung
hohererk-Werte fihrt. Abbildung4.] zeigt das Photolumineszenzspektrum der un-
tersuchten Probe bei resonanter Anregung und einer Probentemperatur von 2,6 K. Die
beiden Linien Bnnen freien und gebundenen Exzitonen zugeordnet wérb@nPho-
tolumineszenz freier Exzitonen entspricht déharenergetischen Linie und ist insge-
samt intensitssarker als die der gebundenen Exzitonen. Bei nichtresonanter Anre-
gung versarkt sich diese Ungleichheit noch. Die meisten der im Folgenden vorge-
stellten Messungen wurden mit geringerer spektralergsuthg aufgenommen als in
Abbildungl4.1 gezeigt, so dass die beiden Linien nicht aubgelwurden. Daher wur-
den immer beide Linien gemeinsam ausgewertet. Da die Elektron-Elektron-Streuung

IMit ,groRererg-Faktor* ist hier und im Folgenden ein kleinerer Betrag des negatjivegemeint.
2Die Literaturwerte fir die Emissionsenergien sind5153 eV fiir freie Exzitonen und, 5141 eV fir

gebundene Exzitonen (Brozet 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 spéaten Zeiten (integriert von 1440 ps bis 1930 ps nach Anregung).
Die beiden Linien kénnen freien und gebundenen Exzitonen zugeordnet werden.

deutlich schneller ist als die Larmo#zession, ergeben die Messungen allerdings oh-
nehin einen zwischen freien und lokalisierten Elektronen gemittgHieaktor.

Das negative Vorzeichen deg~aktors wurde aus der Literatubernommen (Whi-
te et al. [15§, Weisbuchet al. [15¢, Hannaket al. [64]), da die verwendete Voigt-
Geometrie mit Detektion antiparallel zur Anregung auf die Messung des Betrages von
g* beschankt ist (Oestreiclet al.[114], [113).

4.2. Dynamische Polarisation von Kernspins,
Kernspindiffusion und Relaxation

Eine Kernspinpolarisation entsteht durch sogenannte dynamische Polarisation von Kern-
spin§ (DNP) (Lampel[p2], Pagetet al.[127], 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 iakafiter thermischer

3dynamicnuclearpolarization
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Prozess (Salist al.[13g).

In GaAs besitzen alle Isotope einen Kernspia- 3/2. Im thermischen Gleichge-
wicht ist der gemittelte Kernspin im Dunkeln bei Temperatuibar etwal K in guter
Naherung unpolarisiert (Kuhret al. [90]), da das magnetische Moment der Kerne
etwa drei GoRRenordnungen Kleiner ist als das der Elektronen. Das thermische Gleich-
gewicht von Elektronenspins ist im Magnetfdbdeicht polarisiert, d. h. die beiden im
Magnetfeld aufgespaltenen SpinZusie 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 Feldrichtungdugtim thermischen Gleich-
gewicht (Goteet al.[59], Brunettiet al.[31], Bowers P4]):

1 g usB
' = —— tanh , 4.3
Seq = —5 tan (2/<;BT) (4.3)

wobeiug das Bohr'sche Magnetohg die Boltzmannkonstante uriddie Temperatur
ist.

Nichtgleichgewichtselektronenspins werden optisch angeregt durch zirkular polari-
siertes Pumpen (D’yakonaat al. in [105). Die Spinpolarisation der angeregten frei-
en Elektroneruberti&gt sich durch Spinaustauschwechselwirkung auf Zeitskalen von
etwa10~!! s auf das Spinsystem der lokalisierten Elektronen (P&l Somit
werden auch lokalisierte Elektronen bei optischer Anregung polarisiert. Die Hyper-
feinwechselwirkung in GaAs ist haupishlich skalaren Types (Fermikontaktwechsel-
wirkung) und nicht dipolar (Patedt al. [12€]) und wird durch den Fermi-Kontakt-
Hamiltonian beschrieben (Paggital.[122):

8
Hy = ?Z_;QONB’VNEI'S&T)

2
= gﬂogoﬂBWNhW(O”zI -5 (4.4)

Hierbei istS der Spin eines einzelnen Elektrons, das mit einem Kern mit Bpiach-
selwirkt, undr die Koordinate des Elektrons hggich des Kernes. Des Weiteren ist
1o die Vakuumpermeabibitt, g, der g-Faktor des freien Elektrons ung; das gyro-
magnetische Vedltnis des Kernes. Die Deltafunktiorir) ruhrt daher, dass es sich
um eine Kontaktwechselwirkung handelt, und eine Mittelibgr die Bahnbewegung
des Elektrons ergibt obigen Ausdruck in Abigigkeit von|:(0)|? als Betragsquadrat
der elektronischen Wellenfunktian(r) am Ort des Kernes. Die Wellenfunktion hat
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nur fur lokalisierte Elektronen einen signifikantélberlapp mit dem Kern,ifr aus-
gedehnte Zuginde ist detberlapp hingegen sehr klein, so dass die Hyperfeinwech-
selwirkung zwischen lokalisierten Elektronen und benachbarten Kerneréakstsn

ist (Pagetet al. [127], [121]]). Vor allem die Spinpolarisation lokalisierter Elektronen
fuhrt also zu dynamischer Polarisation der Kernspins in der Umgebung der Donatoren.
Dieser Prozess findet auf Zeitskalen von Sekunden statt (PEtigtlD’yakonovet al.

in [105, Strandet al.[14§, Coltonet al. [[37]).

Ausgehend von Kernen in der Umgebung lokalisierter Elektronen breitet sich die
Kernspinpolarisation durch Diffusion in die gesamte Probe aus (Pagd}) [ Die
Kernspindiffusion erfolgt durch wechselseitiges Umklappen benachbarter Kernspins,
vermittelt durch Dipol-Dipol-Wechselwirkung zwischen den Kernen (Bayal.[16],
Malinowski et al. [10]], Panichet al. [123, Zhanget al. [16€], Suteret al. [149).

Durch weiteres optisches Pumpen wird in Donaétm neue Kernspinpolarisation
aufgebaut, so dass sich die in der gesamten Probe angesammelte Kernspinpolarisa-
tion mit der Zeit erfoht. Die Kernspin-Diffusionskonstante in GaAs liegt im Bereich

von D &~ 1071 cm?s™t (Paget[[2]]), Bowers und Kuhngt al. erhieltenD =

3-1071% cm?s~! [9Q], [24]. Damit verkuft Kernspindiffusionir gewohnlich 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 (MdMNe&il
[104]). Charakteristische Zeiterif Spin-Gitter-Relaxation liegen im Bereich von Mi-
nuten bis Stunden (Malinowskt al.[102]). Die sogenannte cross-Relaxation beinhal-
tet zum einen Relaxation durch&ession im fluktuierenden lokalen Magnetfeld, das
durch die Dipol-Dipol-Wechselwirkung mit benachbarten Kernen entsteht, und zum
anderen Relaxation durch@&mession im Hyperfeinfeld der Elektronenspins (Straind
al. [149).

Die Kombination von fortvthrendem optischen Pumpen von Nichtgleichgewicht-
selektronenspins, DNP von Kernspins in Donaétm, Kernspindiffusion und Kern-
spinrelaxationiihrt mit der Zeit zu einerdrtlich 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 Elekironen

alle Kerne benachbarte Kerne

Abbildung 4.2: Wechselwirkung von Elektronenspin- und Kernspinsystem: Optische Anregung
spinpolarisierter Elektronen fuhrt zu einem effektiven Kernmagnetfeld, das auf die Elektronen
zurtckwirkt und tber Photolumineszenzmessungen detektiert werden kann. Die unterschied-
lichen dabei beteiligten Prozesse sind durch Pfeile symbolisiert und ihre charakteristischen
Zeitskalen sind angegeben.

untersiitzer NMR¥ verwendet (Kuhnst al.[90], Patelet al. [12€], Bowers R4)):
WD (S0 )= Sea+ DYT(5 ) (- 7 (L) Te

(4.5)
Dabei ist(I) der mittlere Spin pro Kern,S) der mittlere Elektronenspitgq und Seq
die entsprechenden Werte im thermischen Gleichgewlght/® die Pumprate durch
DNP, D die Diffusionskonstantel, /7’ die Spin-Gitter-Relaxationsrate uad7;! die
cross-Relaxationsrate.

Eine entstandene mittlere Kernspinpolarisation wirkt auch ihrerseits auf das Elektro-
nenspinsystem zuck. Ursache hieiir ist, dass eine Kernspinpolarisation mit einem
magnetischen Moment verbunden ist, das auf die Elektronenspins wie ein effektives
Magnetfeld wirkt (D’yakonowet al. in [10Y, Pagetet al.in [105, [127]). Abbildung
4.2 veranschaulicht das beschriebene Zusammenspiel von Elektronen- und Kernspin-
system. Das effektive Magnetfeld des mittleren KernspFjswird als Kernfeld By

4nuclearmagneticresonance
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bezeichnet und berechnet sich zu

By = bN% , (4.6)
wobeiby das Kernfeld ist, das im Falle voléstdiger Polarisation aller Kernspins ent-
stehen wirde. In GaAs gilthy = —5,3 T, was die Mittelungiber alle Isotopé’As,
9Ga und Ga mit jeweils! = 3/2 einschlieft (Pagedt al.in [105, [122], D’yakonov

et al. in [105). Ein effektives Kernfeld kann mittels Larmoigmession des Elektro-
nenspins gemessen werden und Messungen des Elektraktors stark veélschen.

Hierauf wird im Folgenden eingegangen.

4.3. Kernspineinfluss auf den gemessenen
Elektron- g-Faktor und Messung der
Kernspindynamik

Das magnetische FelB, das die Larmorperiodendau&r = 27 /wy, von Spinquan-
tenschwebungen nach Gleichui®g3) bestimmt, setzt sich aus dem angelegiafle-
ren FeldB.,; und dem von Kernspinpolarisation hervorgerufenen effektiven Kernfeld
By zusammenB = B,,; + By), so dass gilt:
B h
 18]9*|(Bext = Bx) |
Das Vorzeichen éngt dabei von der Richtung ab, di# beZiglich B.,; hat: fur By
parallel zuB.,; gilt ,+*, und fur By entgegengerichtet zB.; gilt ,—*. Der g-Faktor
wird aus der gemessenen Larmorperiodendd@ydrestimmt und be#gt

P (48)

peTLB g T (Bex £ By)

Eine Vernachissigung des Kernfeldes in dieser Berechnung ergibt einealsenten
Wert desg-Faktors, der im Folgenden als Pseug&aktor g,s..q, bezeichnet wird:
wobei die Richtung vorBy bediglich B.,; wie oben beschrieben zwischgr* und
.,— entscheidet. Andersherum betrachtet erlaubt eine Messung des Rs€adttoers
die Bestimmung des KernfelddBy und eine Beobachtung der zeitlichAnderung
VON gpsendo RUCKsChlisse auf die Dynamik der Kernspinpolarisation. Diese Zusam-
menltange werden im Folgenden genaueaetért.

11, 4.7)
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4.3.1. Aufbau eines Kernfeldes in Abh  angigkeit von der
Anregungspolarisation

Abbildung[4.3 zeigt die verwendete Versuchsgeometiie (&) o —-Anregung und (b)
ot-Anregung. Die Elektronenspins im thermischen Gleichgewihtsind in Rich-

tung des externen MagnetfeldB%,; orientiert, und die Probe ist béglich desaul3e-

ren Magnetfeldes um den Winkéerkippt. Der anregende Laserstrafllfsenkrecht

Zu B.,; ein, doch die Anregungsrichtung innerhalb der Probe ist aufgrund des grof3en
Brechungsindékvon GaAs fast senkrecht zur Probenoliafiie. Der SpirS, der an-
geregten Elektronen ist deshalb nahezu in Richtung der Probennormale orientiert. Auf-
grund der Probenverkippung haben die angeregten $hiresne grofie Komponente
senkrecht zur Magnetfeldachse und eine kleine Komponente parallel zur Magnetfel-
dachse. Die groRe Spinkomponente senkrechBzy fuhrt zu einer kegetfrmigen
Prazessionsbewegung véfy um B.,;, So dass das zeitliche Mittel dieser senkrechten
Komponente verschwindet. Die kleine longitudinale Spinkompon@&itehingegen
verschwindet nicht, sondern bildet das zeitliche Mittel dézpdierenden angeregten
Elektronenspins.

Die Relaxation des optisch angeregten Nichtgleichgewichtselektronertspiiss
thermische Gleichgewicl8., fuhrtuber Hyperfeinwechselwirkung zur dynamischen
Polarisation von Kernspins. Bei wie in GaAs skalarer Hyperfeinwechselwirkdidy (
mit Hr o I - S ist die Kernspinpolarisatiof) parallel zu(S,, — S.,) orientiert
(Malinowski et al. [10Z], Brunetti et al. [31]). Nach Gleichungl4.6) ist das dadurch
entstehende effektive Kernfely, das auf den Elektronenspin @igkwirkt, der Kern-
spinpolarisatioI) entgegengesetzt. Damidhgen Gd3e und Richtung voBy also
von den ElektronenspinS,, und S, ab.

Anregung mito—-polarisiertem Licht ergibt vor allem Spinup-Elektronen, so dass
S.v bei der hier verwendeten Magnetfeldrichtung parallelRy; und damit auch
parallel zuS., liegt (s. Abbildung4.3(a)). Bei Pumpen mit--polarisiertem Licht
werden vor allem Spindown-Elektronen angeregt, was dalr,fdassS,, entgegen-
gerichtet zuB.; und S, liegt (s. Abbildund4.3b)). Die GibRe der mittleren ange-
regten Elektronenspinpolarisatiodrgt vom Verkippungswinkel der Probe und von
der angeregten Spinpolarisatiéfy ab und zellt durch Spinrelaxation und optische
Rekombination. Wie in Abbildund.4skizziert, giltS,, = Sy cos(90° — ¥ + [3), wobeli

*ngass = 3,51
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Abbildung 4.3: Verwendete Versuchsgeometrie: Die im au3eren Magnetfeld B.,; um den Win-
kel ¥ verkippte Probe ist grau dargestellt. Durch (a) o~ -polarisierte, (b) o *-polarisierte optische
Anregung wird eine Elektronenspinpolarisation S, angeregt, die um B,y prazediert, so dass
die Nichtgleichgewichts-Spinpolarisation im zeitlichen Mittel S, ist. Die Elektronenspins im
thermischen Gleichgewicht S, sind in schwarz dargestellt.
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O~ opt. Anregung

Bos

average

5=90°—9+p

Abbildung 4.4: Grol3e von S,,: Die Probe (grau) ist um den Winkel ¥ gegen das externe Ma-
gnetfeld B, verkippt. Die optische Anregung (rot gepunktet) erfolgt senkrecht zum Magnet-
feld, so dass der Einfallswinkel 9 betragt. Der Brechungswinkel g gibt die Richtung an, in die
der angeregte Spin S, orientiert ist. Die Komponente S,, von Sy in Richtung des Magnetfeldes
betragt S,y = Sp cos(90° — 9 + ().

( der Brechungswinkel des anregenden Laserstrahles innerhalb der Prolie este~
Probenverkippung von beispielsweige= 5° ergibt sich mit einem angeregten Pola-
risationsgrad vor.S, = 50% ohne Spinrelaxation ein mittlerer Polarisationsgrad von
25, = 3,1%. Die Spinpolarisation im thermischen Gleichgewichnhbtiber Glei-
chung .3 vom Magnetfeld und von der Temperatur ab. Be= 1 Tund7 = 2,6 K
ergibt sich z. B. eine Gleichgewichtsspinpolarisation 28, ~ 5,7%, die jedoch
bei bheren Ladungstigertemperaturen schnell abnimmt. Bé{ beispielsweise be-
tragt der Polarisationsgrad5% und beil0 K nur nochl, 5%. Da|S,,| und|S.,| also

im selben Gol3enbereich liegen, issen drei &lle unterschieden werden, um dig f
DNP relevante GiRe(S,, — S.q) zu betrachten:

() [Sav| > [Se
(i) [Sa| = [Sedl
(iii) |Sav] < |Seql-

Abbildungé4.5verdeutlicht die Richtungen der Kernspinpolarisati@inund des ef-
fektiven KernfeldesBy fur diese drei Blle. Beio~-Anregung (Abbildundgd.5a)) ist
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(b)

eq

(1)-(ii) 4_(1) _>BN

Abbildung 4.5: Dynamische Polarisation von Kernspins: Kernspinpolarisation (I) und Kern-
feld By in Abhangigkeit vom Grof3enverhaltnis zwischen dem mittleren optisch angeregten
Elektronenspin S,, und dem Elektronenspin im thermischen Gleichgewicht S, fur (a) o~ -
Anregung und (b) o™ -Anregung. Darstellung der Versuchsgeometrie analog zu Abbildung 4.3

(Sav — Seq) in Fall (i) in Richtung des externen Feldes orientiert, so dass aljgbar-

allel zu B, ist und damit das Kernfeldy dem externen Feld entgegengerichtet ist,
es also schiacht. In Fall (i) ist das Kernfeld Null, da die angeregten Elektronenspins
bereits im thermischen Gleichgewicht sind und somit keine DNP verursachen. In Fall
(iii) ist (S —Seq) antiparallel zuB.., was ein Kernfeld in Richtung des externen Fel-
des zur Folge hatBy verstirkt B, in diesem Fall also. it o -Anregung hingegen
(Abbildung4.5(b)) ist(S., — S.,) dem externen Magnetfeld immer entgegengerichtet,
unablangig vom GoélRenverhltnis zwischensS,,| und|S.,|. Die dadurch entstehende
Kernspinpolarisatio{I) ist dem externen Magnetfeld entgegengerichtet, das effekti-
ve Kernfeld By verstirkt B.,; bei oc"-Anregung also immer. Des Weiteren sind die
Kernspinpolarisation(I)| und das KernfeldBx| beio™-Anregung immer gif3er als
beio—-Anregung, weil S%, — S.y| > |S%, — Seql-
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4.3.2. Messung des Pseudo- g-Faktors in Abh angigkeit von
der Anregungspolarisation

Abbildungl4.6 zeigt zeitabhngige Messungen vof},...q, bei verschiedenen Anre-
gungspolarisationen, die unter den Bedingungen von Fall (i) durghgefurden, also

mit |.S.y| > | Seq|. Jeder Datenpunkt mitteliber30 s Messzeit. Die in rot dargestellten
Werte r gpseudo WuUrden mito~-polarisierter Anregung gemessen, die idgmdarge-
stellten mito*-Anregung. Abschniff.3.1hatte gezeigt, dass -Anregung in Fall (i)

zu einem kleinen KernfeldBy fuhrt, das das externe Feld sciwit, und dass -
Anregung ein groBes Kernfeld zur Folge hat, d&s; verstrkt. Gleichungl4.7) ent-
sprechend ist daher die LarmorfrequenzdeiAnregung im Vergleich zur Larmorfre-
qguenz ohne Kernfeld verlangsamt und b&iAnregung beschleunigt. Der gemessene
g-Faktor gpseudo hat somit nach Gleichun@(9 einen kleineren bzw. gf3eren Betrag

als der wahrg-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. AbschhiB), was bei dieser Messung nicht
aufgebst wird. Auf einer deutlichdngeren Zeitskala im Minuten- oder Stundenbe-
reich erreichty,s.uqo €ineN Sttigungswert. Dieser ergibt sich aus dem Gleichgewicht
der Kernspinpolarisation zwischen Pumpen und Relaxation: Die DNP-gepumpte Pola-
risation der donatornahen Kerne gelaiger Diffusion in andere Probenbereiche und
wird Uber weitere DNR nachgeliefert’, vahrend gleichzeitig verschiedene Kernspin-
relaxationsprozesse einen Teil der so entstehenden Polarisation wieder abbauen. Das
Zusammenspiel der Zeitskalen der verschiedenen beteiligten Prozesse ergibt das beob-
achtete &ttigungsverhalten. Exponentielle Fits an die Daten in AbbilduBgrgeben

bei o~-Anregung eine &ttigungszeitkonstante vatf,, = 35,7 min + 3,2 min und
beio*-Anregung eine &ttigungszeitkonstante vog; = 29,3 min £ 0,8 min.

Die Messpunkte der blau dargestellten Messreihe in Abbildaugwurden mit
abwechselnd - und o -polarisierter Anregung erhalten, die Anregungspolarisation
wurde also alle30 s hin- und hergeschaltet. Die Messpunkte springen zwischen zwei
,Asten® auf und ab. Zuichst soll jedoch das Mittel zwischen diedesten betrachtet
werden. Pumpen mit hin- und hergeschalteter Polarisation entspricht im zeitlichen Mit-
tel quasi-unpolarisiertem Pumpen, das quasi-unpolarisierte Elektronen anregt. Da das
thermische Gleichgewichtif Elektronenspins polarisiert ist, verursacht die Relaxati-
on unpolarisierter Elektronen in den Gleichgewichtszustand dynamische Polarisation
von Kernspins. Dieses Pumpen von Kernspinpolarisatigmtfim Zusammenwirken
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Abbildung 4.6: Messung von gpseudo Mit [Say| > |Seq|. Das mit der Zeit ¢ entstehende Kern-
feld andert die Larmor-Prazession der Elektronenspins und verfalscht so den gemessenen g-
Faktor. o~ (oF)-polarisierte Anregung ergibt die rote (griine) Messkurve, Hin- und Herschalten
der Anregungspolarisation die zweigeteilte blaue Messkurve und Abblocken des anregenden
Lasers zwischen den Messungen nach der o™-Messung ergibt die schwarze Kurve. Der erste
Messpunkt bei geschalteter Anregung wurde bei ot -Polarisation aufgenommen. Der Einsatz
zeigt eine VergroRBerung der ersten Minuten. Die Linien sind exponentielle Fits, aus denen
sich der unverfalschte Wert g* (tUrkises Kreuz) bestimmen lasst (s. Abschnitt[4.3.3). Die Mes-
sungen wurden bei einem Verkippungswinkel von ¢ = 5°, einer Anregungswellenléange von
Aexe = 814,2 nm, einer Probentemperatur von 7" = 2,6 K, einem externen Magnetfeld von
Beyxy = 1 T und einer Anregungsleistung von P.,. = 8 mW aufgenommen. Jeder Messpunkt
mittelt tber 30 s.
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mit Diffusion und Relaxation wie auch schon zuvor beschrieben zu einem Gleich-
gewichtszustand der Kernspinpolarisation. Das ztiggk (mittlere) Kernfeld &ttigt

dabei, so dass auch der gemessene Psetddktor (im Mittel zwischen depAsten®)

einen @ittigungswerty,; erreicht. Die Daten in Abbildurig.6ergeben bei geschalteter
Anregung eine Sttigungszeitkonstarfl@on 7., = 25,7 min 43, 6 min. Eine genaue-

re Betrachtung der Daten in Abbildu@g8 zeigt, dass der erste Messpunkt, der mit
oT-Anregung erhalten wurde, denselben Wert wie der erste Messpunkt ei€arve

(gruin) ergibt. Bei anschlieBender Anregung mit-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 zigten“ um den oben
beschriebenen, durch quasi-unpolarisierte Anregung auf langen Zeitskalen erzeugten
Mittelwert hin und her. Der Abstand zwischen dieg&sten spiegelt den Aufbau der
Kernspinpolarisation auf kurzen Zeitskalen in entgegengesetzte Richtungen wider, je
nach momentaner zirkularer Polarisation der Anregung.

Die ,,Springe" vong,s.udo bei geschalteter Anregung (blau in Abbildudd) ha-
ben 1ir beide Anregungspolarisationen dieselb@®&, was bedeutet, dass bei-
Anregung gleichviele Kernspins polarisiert werden wiedeiAnregung. Darausisst
sich folgern, dass didif DNP verantwortlichen Elektronenspis, nicht das ther-
mische Gleichgewicht erreichen, sondern nur ihre Orientierungdbeh des externen
Magnetfeldes verlieren. Dasselbe gilt tien jeweils ersten Messpunkt der Messreihen
mit reinero - bzw. ot-Anregung (rot bzw. dgin in Abbildung4.6), die gleichgrol3e
»Spiinge” in entgegengesetzte Richtungen machen. Edgliome Erkhrung fir die-
ses Verhalten auf kurzen Zeitskaledrite in der hohen Ladungatgertemperatur der
optisch angeregten Elektronen liegen: Wenn die Elektronen rekombinieren, bevor sie
abkiihlen, 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 eineattiungskernfeldithrt, ist wie zuvor
beschriebenifr -, - und quasi-unpolarisierte Anregung unterschiedlich, weil die
DNP durch Relaxation von unterschiedlich8g, ins thermische Gleichgewicl,
verursacht wird. Diesdnnte darauf schliel3en lassen, dass in diesem Fall die beteilig-
ten Elektronen langlebig sind, so dass die Elektronen und ihr Spin auf Gittertemperatur
abkiihlen und ihr thermisches Gleichgewicht erreichen, bevor die Elektronen rekom-
binieren.

8In Abschniti4.3:4wird die Bestimmung von,,; beschrieben.
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Die schwarz dargestellte Messkurve in AbbilduA@ zeigt die Relaxation von
Kernspinpolarisation im Dunkeln. Nach eineinhailmatiger Beleuchtung mit*-po-
larisiertem Licht (giine Kurve) wurde der anregende Laserstrahl zwischen den Mes-
sungen abgeblockt. In grof3en Zeitasten wurden jeweils zwei Messpunkte (schwarz)
mit den beiden zirkularen Anregungspolarisationen aufgenommen, die sich aufgrund
der polarisationsat@#mgigen DNP stark unterscheiden. Das Abblocken des anregen-
den Laserstrahles zwischen den einiaigen Messungen sorgt daf dass keine neuen
Nichtgleichgewichtselektronenspins injiziert werden, igleer DNP eine Kernspinpo-
larisation verursachen undif Diffusion zur Verfigung stellen &nnten. Somit kann
die zuvor mito*-Anregung aufgebaute Kernspinpolarisation nicht aufrecht erhalten
werden und zellt, was sich in einem langsamen Anstieg voRQ.4, z€igt. Ein expo-
nentieller Fit an die in Abbildun@.6 dargestellten Daten ergibt eine Relaxationszeit
VON Tgunkel = 41,7 Min £ 8, 1 min.

Um nicht nach jeder Messreihe auf den Zerfall der angesammelten Kernspinpolari-
sation warten zu fissen, wurde die Probe durch Aufheizen Bgi = 0 depolarisiert.

Dies geschah anfangs mithilfe eines Heizers am Probenstab atef sjurch kurze
Beleuchtung mit, 5 W eines frequenzverdoppelten Nd:YYQasers (vergleiche Ab-

schnittd.4.5).

4.3.2.1. Einfluss der Magnetfeldrichtung

Das soeben beschriebene Bild des Aufbaus einer Kernspinpolarisation wird durch fol-
gende Messergebnisse untermauert: Abbilddiitzeigt den zu erwartenden Rollen-
wechsel vorr~- undo™-Anregung bei Umkehr des externen Feldes ¥lan = +1 T

zZu B, = —1 T. Bei —1 T verursachtv—-Anregung das gif3ere Kernfeld, da®.;
verstrrkt, undo-Anregung das kleinere Kernfeld, dak,; schwacht. Bei zwischen

o undo~ hin- und hergeschalteter Anregung ist die Messkurve-Herl im Vergleich

zur +1 T-Kurve leicht verschoben, weil der erste Messpunkt nun auf dem oberen Ast
liegt und mit dem ersten Messpunkt der-Kurve tibereinstimmt.

4.3.2.2. Linear polarisierte Anregung

Die orange dargestellten Messpunkte in Abbild4n§wurden mit abwechselnd -
und o -polarisierter Anregung aufgenommen, wobei jeder Messpunkt wigbler
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 B, tauscht die Rollen von ¢~ - und
ot-Anregung bei der Messung der Zeitabhéngigkeit des g-Faktors gpseudo. Die Messungen
wurden bei einem Verkippungswinkel von ¥ = 5°, einer Anregungswellenlange von A, =
816,1 nm, einer Probentemperatur von 7" = 2,7 K und einer Anregungsleistung von P.,. =
8 mW aufgenommen. Jeder Messpunkt mittelt Gber 30 s, der erste Messpunkt bei geschalteter
Anregung wurde bei o+ -Polarisation aufgenommen.

zum Vergleich und wurde wie gehabt bei kontinuierlich 30¥s-Abstand geschalte-

ter Anregung aufgenommen. Linear polarisierte Anregung verursacht ebenso wie ge-
schaltete zirkular polarisierte Anregung ein Kernfeld. Diese Messergebnisagdpst
obige Aussage, dass die Anregung unpolarisierter Elektronen ebenfalls zuibNP
(Lampel P2], Bowers R4], Patelet al. [12€], Kuhnset al. [90], Barrettet al. [13]),

da das thermische Gleichgewicht der Elektronenspins im Magnetfeld leicht polarisiert
ist. Vermutlich ist auf leicht vémderte Anregungsparameterizckzufihren, dass die
lineare Anregung hier ein etwasdgderes Kernfeld verursacht als die geschaltete An-
regung.

Dies 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 Fallen fuhrt die Anregung
von unpolarisierten Elektronen zu DNP, da das thermische Gleichgewicht der Elektronenspins
polarisiert ist. Die Messungen wurden bei einem Verkippungswinkel von ¢ = 1,5°, einer An-
regungswellenlange von \... = 815,8 nm, einer Probentemperatur von 7' = 2,6 K, einem
externen Magnetfeld von B.t = 1 T und einer Anregungsleistung von P.,. = 5 mW aufge-
nommen. Jeder Messpunkt mittelt Gber 30 s, der erste Messpunkt wurde bei o™ -Anregung
aufgenommen.

4.3.3. Bestimmung des unverf alschten Wertes von g*
4.3.3.1. Unterdrtickung von Kernspinpolarisation

Der wahre Wert deg-Faktorsg* ohne Verélschung durch Kernfelderdkinte zum
Zeitpunktt = 0 gemessen werden, wo sich noch keine Kernspinpolarisation aufgebaut
hat. Diese Mbglichkeit kann mit der Empfindlichkeit des verwendeten Aufbaus jedoch
nicht realisiert werdéh Abschnitfd.3.2hatte gezeigt, dass sich die Kernspindynamik
mit einer langsamen und einer schnellen Komponente beschrégsnAus detUber-
legungen in Abschnif.3.1geht hervor, dass sich die langsame Komponente unter-
dricken liel3e, wenn die angeregte Elektronenspinpolaris&tipmleich der Spinpo-
larisationS., im thermischen Gleichgewicht ist. Die angeregte Elektronenspinpolari-
sationS,, kann durch Pumpen mit elliptisch polarisiertem Licht oder durch Anpassen

8Die Streakkamera bétigt bei der gegebenen PL-Interigitntegrationszeiten im Bereich v30 s,
um auswertbare Bilder aufzunehmen.
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des Verkippungswinkelg der Probe bei Pumpen mit -polarisiertem Licht entspre-
chend eingestellt werden. Die schnelle Komponente der Kernspindynamik hingegen
kann durch sehr schnelle Modulation der zirkularen Polarisation der Anregung unter-
driickt werden, so dass die Anregung im Mittel unpolarisiert ist, &lgo= 0. Hierauf

wird im folgenden Abschnit#f.3.3.2kurz eingegangen. Um sowohl die schnelle als
auch die langsame Komponente der Kernspindynamik gleichzeitig zu uint&eufr,
konnte die Anregung sehr schnell zwischen und o™ hin- und hergeschaltet wer-

den, wobei jedoch jeweilsahger mito~ beleuchtet werden aisste als mi ™. Die

Zeiten nmussten 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 auf3erdem
wirde eine solche Messung keine Beobachtung der Kernspindynamik erlauben. Des-
halb wurde eine andere Methode zur Bestimmung yogewahlt, die im Folgenden
beschrieben wird.

4.3.3.2. Indirekte Bestimmung von g*

Eine Beobachtung der zeitlichen Entwicklung des Pseu#aktors erlaubt eine in-
direkte Bestimmung des Wertes vgh. Dabei wird von der in Abschnii.3.2 be-
schriebenen Beobachtung ausgegangen, dass die zeAliterung VONgpseudo €INE
schnelle Komponente und eine langsame Komponente besitzt. Die langsame Kompo-
nenter,,, beschreibt das Erreichen deat&jungswertes vop,s..4, und ist je nach
Anregungspolarisation verschieden. Die schnelle Kompor#ifiert sich bei~- und
ot-Anregung in dem Sprung bei= 0 von g* zum ersten Messwert VOfscudo Und

bei geschalteter Anregung in dem Unterschied zwischen den baiten dergpseudo-
Messwerte. Diese schnelle Komponenteistdeide zirkularen Anregungspolarisatio-

nen gleich grof (s. Abschndt3.2.

Da beic~ - undo*-Anregung Kernfelder in entgegengesetzte Richtungen aufgebaut
werden, muss der unvé@ischte Wert vory* zwischen den jeweils ersten Messwerten
beio~- undo*-Anregung liegen, d. h. in Abbilduri$.9zwischen dem Beginn der ro-
ten und der ginen Kurve. Und da die sprunghaft schnélrederung VOIYpseudo ZU Be-
ginn einer Messungif beide Anregungspolarisationen gleich grol3 ist, ist naheliegend,
dass der wahre Wert vasf genau mittig zwischen den Wert@p.cua.(t = 0) beio -
und ot-Anregung liegt. Dieser Wert kann durch Fits an die- und o*-Messkurven
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Abbildung 4.9: Gezeigt sind dieselben Daten (Punkte) wie in Abbildung mit Fits (Linien)
zur Bestimmung des nicht durch Kernfelder verfalschten Wertes von g* (oranges und turkises
Kreuz). Der blau gestrichelte Fit ergibt den verfalschten Wert des g-Faktors gs.; (violettes
Kreuz) bei gesattigtem Kernfeld bei geschalteter Anregung und die Séattigungszeit 7.

mit der Exponentialfunktion

gpseudo(t) =A €xp <_t/Tsat) + Gsat (410)

bestimmt werden. Extrapolation der Fits (rote undrgr Linie) zum Zeitpunkt = 0
und Bildung des Mittelwertes aus den beiden so erhaltenen Wentep.f.q.(t = 0)
ergibtg¢*, wie in Abbildung4.9als oranges Kreuz eingezeichnet.

Dieser Wert ir ¢* teilt den Abstand zwischen den Anfgen der beideAste bei
halbmiriitig hin- und hergeschalteter Anregung (blaue Datenpunkte) imaiteik
1:2, wie in Abbildund4.9zu erkennen ist. Dabei besteht dedl@ere Abstand zu dem
Ast, der den ersten Datenpunkt eaith Zur Uberpiifung wurden die beideAste der
Messkurve einzeln mit der Funktion nach Gleichudgdl() angefittet (blaue Linien)
und zut = 0 extrapoliert.g* wurde so berechnet, dass er den Abstand zwischen den
beiden so erhaltenen Werten v@R..q4,(t = 0) im Verhaltnis 1:2 teilt. Der so erhalte-
ne Wert ist in der Abbildung algitkises Kreuz eingezeichnet und stimmt sehr gut mit
dem in orange dargestellten Ergebiaserein.
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Abbildung 4.10: Gezeigt sind die ersten Minuten der Messung aus Abbildung [4.7] Der nicht
durch Kernfelder verfalschte Wert des g-Faktors g* kann durch Anfitten (Linien) der Messun-
gen (Punkte und Dreiecke) bestimmt werden: ¢g* liegt mittig (orange) zwischen den o - (griin)
und o~ -Werten (rot) von gpseudo(t = 0) und teilt den Abstand der beiden Aste der Messung mit
alle 30 s geschalteter Anregung (blau) im Verhaltnis 1:2 bzw. 2:1 (turkis), 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 Uberein.

Damit ist eine Mdglichkeit gefundeng* aus dem zeitlichen Verlauf des Pseugo-
Faktors bei geschalteter Anregungspolarisation zu bestimmen. Dissady ist rein
phanomenologisch, wird jedoch durch die im Folgenden beschriebenen Beobachtun-
gen untersitzt. Fir gewohnlich wurde bei den geschalteten Messungen zuerst mit
oT-Polarisation angeregt. Der erste Messpunkt liegt dana-bdi also auf dem unte-
ren Ast, und der Abstand vayf zum unteren Ast ist doppelt so grof3 wie zum oberen
Ast. Wie in Abschnitfd.3.2.1beschrieben, bewirkt ein Umkehren des Magnetfeldes
auf—1 T, dass der erste, mit" 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 Abbilduhg
zeigt. Bei+1 T (Abbildungi4.1Q(a)) ist der tirkis dargestellte Wertif ¢* so berech-
net, dass er doppelt so weit vgp...a.(t = 0) des unteren Astes entfernt ist wie von
Jpsendo(t = 0) des oberen Astes der Messungen mit geschalteter Anregung (blau). Er
stimmt mit dem orange dargestellten Wait §* gut iiberein, der als Mittelwert zwi-
schengpseudo (t = 0) der Messkurven mit*- (rot) undo—-Anregung (géin) erhalten
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wurde. Bei—1 T (Abbildungl4.1Q(b)) liegt der tirkis dargestellte Wert doppelt so weit
VON gpsendo(t = 0) des oberen Astes entfernt wie vgQ..q,(t = 0) des unteren Astes
und stimmt ebenfalls mit dem Mittelwert (orange) zwischen ggn.q,(t = 0) der
einzelnen Anregungeiiberein. AuRerdem sind auch die Ergebnidgeyf bei +1 T
und—1 T gleich.

ObigeUberlegungen werden daser hinaus durch neue Messungen von Stefan Oer-
tel in Abhangigkeit von der Schaltfrequenz kigsgt. Je schneller die Anregungspo-
larisation hin- und hergeschaltet wird, desto kleiner wird wie erwartet der Abstand
zwischen den beideAsten. Bei Messungen mit00 ms Umschaltzeit &nnen kei-
ne Spiinge mehr erkannt werden, die beid&ste liegen alsdibereinander und zei-
gen weiterhin ein exponentiellesatigungsverhalten vop,..ud.(t). Anfitten dieser
Messkurve mit einer doppeltexponentiellen Funktion und Extrapolation-=zw er-
gibt direkt den unve#lschten Wert vor*, weil g,s.uao NUN unabhngig von der Anre-
gungspolarisation ist und keine $imge mehr aufweist. Der auf diese Weise erhaltene
Wert filr ¢* teilt den Abstand zwischen den beid&sten einer zum Vergleich mit0 s
Schaltzeit aufgenommen Messkurve wie oben beschrieben inaNeigh1:2.

All dies spricht also daifr, dass sicly* auf die beschriebene Weise aus den beiden
Asten der geschalteten Anregung richtig bestimnaesst. Die Genauigkeit dieser Me-
thode wird mit+1/3 der Differenz zwischen den beidérsten zum Zeitpunkt = 0
abgeschtzt und geht bei allen Messergebnissen in den Fehlerbalken ein. Bei einigen
Messungen sind kein&ste zu erkennen und ein getrenntes Anfitten zwAiste ist
nicht mehr naglich. Dies ist z.B. bei sehr hohen Magnetfeldern oder hohen Tempera-
turen der Fall. Bei solchen Messungen witd flen Abstand zwischen détsten Null
angenommen ung* entsprechend aus einem exponentiellen Fit an alle Einzeldaten
als gpseudo (t = 0) bestimmt.

4.3.4. Bestimmung charakteristischer Gr  6[3en zur
Beschreibung der Kernspindynamik

Wie in den bisherigen Messungen zu erkennen éhgh die Kernspindynamik sehr
stark von der Polarisation der Anregung ab. In den folgenden Abschnitten werden wei-
tere Messungen mit ifl0-s-Abstand hin- und hergeschalteter Anregung vorgestellt.
Hier soll deshalb beschrieben werden, wie in diesem Fall diegsingswerte,.; des
Pseudog-Faktors undBy «.; des Kernfeldes, die zugéhge Sattigungszeitr,; und

der AbstandA ;.. zwischen den beideAsten VONgpseudo IN der Sattigung bestimmt
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werden. Wahrend die drei erstgenannten Werte die langsame Komponente der Kern-
spindynamik beschreiben, spiegelt der letztgenannte Wert die schnelle Komponente
wider, entsprechend den Beobachtungen in AbsdABi2

Als Sattigungswerly,,; des Pseudg-Faktors wird bei geschalteter Anregung der
Wert bezeichnet, der in dei8igung mittig zwischen den beiden gemessefsten
VON gpseudo liegt. Das Kernfeld, das diesen Wert voR..q, €rgibt, wird entsprechend
SattigungskernfeldBy <.« genannt. Bei geschalteter Anregung schwankt das Kernfeld
zu spaten Zeiten also gleichafig um seinen &tigungswert, der sich aus Gleichung

@ mit Gpseudo = YJsat ergibt:

Bruw="""9p, (@.1)
9

Der Sattigungswert des Kernfeldes wird somit aus den experimentell bestimmten Wer-
ten fur ¢* undg,,, berechnet. Wie in Abbildurid.9gezeigt, wirdg.,, (violettes Kreuz)
als Fitparameter bei gemeinsamem Anfitten beiliste (blau gestrichelt) mit Glei-
chung .10 bestimmt. Derselbe Fit ergibt auch den Wert der Zeitkonstantemls
Fitparameter. Der Wert vog* wird wie in Abschnitt4d.3.3beschrieben aus zwei ein-
zelnen Fits mit Gleichundd{10) an die beiderAste VONgpsendo €rhalten. Aus diesen
beiden Fits wird auBerdem der Abstandg,. der beidenAste in der @ittigung be-
stimmt als AAste — g;)ak;;ererASt _ g:ntererAst_

at

4.4. Messergebnisse fur g* und zur
Kernspindynamik

In diesem Abschnitt werden detaillierte experimentelle Ergebnisse des nicht durch
Kernfelder verélschtery-Faktorsg* und der Kernspindynamik vorgestellt. Die Kern-
spindynamik wird dabei durch folgende Werte beschrieben: datigBngswerty,.,;

VON Gpsendo (1), den Abstand\ s, zZwischen den beidefsten des PseudgFaktors in

der Sattigung, den &ttigungswert des effektiven Kernfeldésy ... und die Zeitkon-
stanter,,;, mit der das Kernfeld die &tigung erreicht. All diese Ergebnisse ergeben
sich aus Messungen der zeitlichen Entwicklung ygu.q, in Abhangigkeit von ver-
schiedenen Parametern, wobei die zirkular polarisierte Anregung@bezwischen

o undo~ umgeschaltet wurde. Die Abschnife3.3und4.3.4beschreiben, wie die
verschiedenen Werte aus den MessungengQn,(t) bestimmt werden.
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4.4.1. Messgenauigkeit

Die Messgenauigkeit soll sehr soédffg 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 Streakkamerangt unter anderem von der Repetitionsfre-
guenz des Lasers ab, die sich bei Umstellung zwischen ps- und fs-Betrieb und bei
Justageandern 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 EtalonpeakabBside vom Sollwert des Peakabstandes ab@¢zsichuziglich des
Fehlers durch die Ungenauigkeit defiige des Etalons. Diese Ab&thung erscheint
sinnvoll, weil sie sowohl statistische Schwankungen als auch systematische Fehler der
Kalibrierung mit einbezieht und der Peakabstand des verwendeten Etalons im Bereich
der beil T gemessenen Larmorfrequenz [Rgh dem zumeist verwendeten Zeitbe-
reich ergibt sich ein Zeitkalibrierungsfehler vonl5 %, was eine Ungenauigkeit des
g-Faktors von etwa, 0008 bedeutet.

4.4.1.2. Feldkalibrierungsfehler und Stromabfall im Dauerbetrieb

Das Magnetfeld des Magnetkryostaten wurde mit einem Hallsensor und Gaussmeter
von Lakeshore sorgftig nachkalibriert. Die Fehlerangabe der Kalibrierung beinhal-
tet die Messungenauigkeiten von Hallprobe und Gaussmeter, verschiedene Fitfehler
bei der Auswertung der Kalibrierungsdaten und eine ToleréaneiheAnderung der
Messltohéd um 2 mm. Daiiber hinaus wurde bei der Kalibrierung die Sweeprichtung
bericksichtigt, die sich vor allem bé? < 1 T in einem Hystereseverhalten des Feldes
widerspiegell. Fast alle im Folgenden vorgestellten Messungen wurden bei nominell

1 T durchgefiihrt, was kalibriert nur etw8, 9775 T waren. Die Kalibriergenauigkeit

9Fast alle Messungen wurden leT durchgeiihrt.
0Mit Messbhe wird die Hbhe bezeichnet, in der sich der Laserfokus auf der Probegtie des

Magneten befindet. Mit zunehmender Entfernung von der Spulenmitte nimmt diedfkédab, wie

in AnhandDlgezeigt ist.
1Grund fir die Hysterese dnnen sowohl Remanenzfelder der Spule als auch vom Netzteil falsch

gelieferte Stome sein.
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belauft sich hierbei auf-0,0017 T und —0,0021 T, was eine Ungenauigkeit des
Faktors von etwa-0, 0008 bzw. —0, 001 bedeutet.

Des Weiteren wurde auch der kleine Fehler durch den Stromabfall im verwendeten
Dauerbetriebsmodus des Magné&feberiicksichtigt, derl0—* h~! betiagt. Der Ein-
fachheit halber wurde dieser vernaasgigbar kleine Persistent-Mode-Fehler als der
nach45 min Messzeit abgesélrt, statt die Feldatke 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 wurdeninf DOF-Fits gemacht (s. Anhaiffg.2), die zu verschiedenen Zeiten
beginnen und aus deren Mittel der Wert v@R..q, bestimmt wurde. Der Fitfehler

wird dabei entweder durch den von der Fitroutine angegebenen Fehler beschrieben
oder durch die Standardabweichung .., bei den finf Fits, je nachdem wel-

cher Fehler gilder ist. Als DOF-Fitfehler des wahrenFaktorsg* wird nun nicht

der Mittelwert aus den so erhalten&80 Einzelfehlern verwendet, welche in diesem

Fall unritig grol3 sind, weil die 180 Einzelaufnahmearger rauschen als eine Lang-
zeitaufnahme. Vielmehr wird der DOF-Fehler vghabgeschtzt als der DOF-Fehler

beim Anfitten des Mittelwertes der Transienten aus der zweitglftdHder Messzeit

- also einem Mittel der letzte$) EinzelaufnahméHd. Dabei wird wieder der giere

Wert gewahlt zwischen dem von der Fitroutine angegebenen Fitfehler und dem Fehler
durch Variation der Fit-Startwerte. Die Verwendung des DOF-Fehlers einer gemittel-
ten Messungdsst sich dadurch rechtfertigen, dass gichls Fit an diel80 einzelnen

gpseudo €rgibt und dadurcliber die Einzelmessungen mitidItAuRerdem stimmt der

uber die zweite Hlifte der Messzeit gemittelte Wert VoR...q, mit dem Mittel der
Einzelwertelberein, die etwas gReren Einzel-DOF-Fehler beruhen also wirklich nur
auf stairkerem Rauschen der Einzelaufnahmen. Bei der Bestimmung des DOF-Fehlers
des Gttigungswertegs,; VOon gpseudo Wird mit analoger Argumentation dasselbe Vor-

2lm sogenannten Persistent Mode wird die supraleitende Magnetspule kurzgeschlossen, so dass in ihr

ein Dauerstrom flieRen kann.
3Grund r die Wahl der zweiten Kfte der Messzeit ist, dass djBseudo-Werte hier schon nahe dem

Sattigungswert sind und die zeitadrgigeg-Faktor-Kurve flach veduft.
Der Fehler dieses exponentiellen Fits an die einzelpendo wird im folgenden Abschnitd.4.1.4

beschrieben.
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gehen angewandt. Bei Messungen mit typischen Parameteagbeér DOF-Fitfehler
desg-Faktors fir gewdhnlich etwa), 0008.

4.4.1.4. Fehler des exponentiellen Fits und  Astefehler

Wie in Abschnittid. 3.3 beschrieben, wird/* aus exponentiellen Fits mit Gleichung
(@10 an die beiderAste bestimmt. Als Fitfehler wird hierbei der Mittelwert der von
der Fitroutine angegebenen Fehler der Amplitudetter beidemste verwendet. Bei
der Bestimmung desd#tigungswertes vop,,...d, dient entsprechend der von der Fit-
routine angegebene Fitfehler dest®jungswertes,,; als Fehlerangabe. D#ver hin-
aus wird fir die in den Abschnitted.3.3undi4.3.4beschriebene @Emomenologische
Methode zur Bestimmung vogi und g.,; ein Drittel desAsteabstandes als Toleranz
angenommen und al&stefehler bezeichnet. Typische @Ren dieser Fehler des
Faktors sind etwa, 0002 als Fehler des exponentiellen Fits un®005 alsAstefehler.

4.4.15. Gesamtfehler

Der Gesamtfehlerifr ¢g* und g.,; ergibt sich als Summe der Einzelfehler: Zeitkali-
brierungsfehler, Feldkalibrierungsfehler (unterschieden nach zu groRem Feld und zu
kleinem Feld zuiglich Persistant-Mode-Fehler), DOF-Fitfehler, Fehler des exponen-
tiellen Fits undAstefehler. Im Folgenden wird immer der Gesamtfehler als Fehlerbal-
ken zug* und g.,; aufgetragen, und in Abbildurip.2 (im Anhang) werden zugz-

lich die verschiedenen Einzelfehlénrfg* dargestellt. Die Einzelfehletif g, werden
nicht gezeigt, weil sie set&hnlich sind. Der Fehler des ays;, ¢* und B, berech-
neten &ttigungskernfelde®y ... berechnet sich mit Gauld'scher Fehlerfortpflanzung
aus den Gesamtfehlern der eingehendedl¥3@n. Als Fehlerangabérfr,,; dient der

von der Fitroutine angegebene Fehler. Der Fehled¢sabstanded ;.. besteht aus
dem DOF-Fitfehler und dem Fehler des exponentiellen Bitg.f;.

Alle hier nicht betrachteten experimentellen Parameter, wie z.B. Probentempera-
tur und Anregungsleistung werden in gutealiérung viahrend einer Messreihe als
konstant angenommen. Wichtig zu éfmwen bleibt noch, dass das Bk#n des Kalte-
schildes des Kryostaten mit Stickstoff nichilarend der Messungen erfolgte, weil
dabei pbtzlich ein betragsilig golRerer Wertilir g,scudo g€Messen wurde, der sich
dann mit der Zeit wieder dem vorigen Messwert ainerte.
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4.4.2. Messungen in Abh angigkeit von der
Anregungswellenl ange

Die Messungen von* und der Kernspindynamik in Al@mgigkeit von der Anregungs-
wellenlange wurden beB., = 1 T, ¢ = 1,5°, 7T = 2,5 Kund P,yc. = 5 mW
durchgeiihrt und sind in Abbildun@l.11gezeigt. Der im Folgenden gebrauchte Be-
griff Uberschussenergie bezeichnet die Energiedifferenz zwischen anregendem La-
ser und Photolumineszenzmaximum, wobei beide Energien durch Gaussfits an die
Streakkamera-Spektren bestimmt wufden

Der wahreg-Faktor g* (s. Abbildung4.1Xd)) ist bei Anregung mit einer sehr ho-
henUberschussenergie von 189 meV (Anregungsweliege)... = 728 nm) etwa
g* ~ —0,459. Bei Anregung mit nur geringddberschussenergie von beispielsweise
9,6 meV oder6,5 meV (A« = 813,0 nm bzw.814,9 nm) wird ein etwas kleinerer
Wert gemessen, etwg ~ —0,464. Dies &sst sich auf die Energieadnigigkeit des
g-Faktors zuiickfuhren, da Ladungsigerinjektion mit hohetberschussenergien zu
hohen Ladungsigertemperaturen und somit zu eingirkéren Besetzung hohér
Werte fihrt. Bei resonant&f Anregung f... = 816,8 nm) nimmtg* wieder auf etwa
g* =~ —0,459 zu, was wahrscheinlich an einenb@eren Beitrag lokalisierter Elektro-
nen zum gemessenen Wert wptiegt. Abschnitid. Thatte gezeigt, dass Lokalisierung
zu einer Zunahme desFaktors fihrt.

Der Sttigungswert des PseudeFaktorsg,.; (s. Abbildund4.1X(d)) liegt bei nicht-
resonanter Anregung bei etwa; ~ —0, 48 und nimmt bei quasiresonanter Anregung
zu, bis bei resonanter Anregungjl(, 8 nm) ¢* und g.,; ~ —0,459 Ubereinstimmen.
Das Sttigungskernfeld3y (Abbildungld.11(e)) betagt bei nichtresonanter Anregung
zwischen30 mT und40 mT und nimmt entsprechend mit abnehmendberschuss-
energie ab, um bei resonanter Anregufg6(8 nm) zu verschwinden, &hrend die
Sattigungszeitkonstante,; (Abbildung[4.1X(f)) zunimmt und bei resonanter Anre-
gung unendlich wird. Mit abnehmend8iberschussenergie nimmt der Abstand zwi-
schen den beidefisten des Pseudg-Faktors zu (Abbildung.1Xb)), was als Tempe-
ratureffekt erkart werden kann (s. Abschn4.5).

15Zur Genauigkeit der Welleahgenkalibrierung vergleiche FuRn@&auf S8
16Bei derUberschussenergie dieser Messung $onmeV iiberlappen die Linien von PL und Laser

bereits. Bei wenigetlberschussenergie sind keine Spinquantenschwebungen mehr zu erkennen,
vermutlich weil die Spinrelaxationszeif zu kurz ist. Daher wird eine Anregung [&i6, 8 nm hier
bereits als resonant bezeichnet.
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Abbildung 4.11: ¢* und Dynamik von By in Abhangigkeit von der Anregungswellenlange A...
(a) Zeitliche Entwicklung des mit geschalteter Anregungspolarisation gemessenen g-Faktors
Jpseudo De€I verschiedenen Anregungswellenlangen. (b) Asteabstand von Jpseudo IN Sattigung.
(c) Zeitlicher Verlauf der PL mit SQB. (d) Unverfalschter g-Faktor ¢* und Pseudo-g-Faktor gg.
bei gesattigtem Kernfeld. (e) Sattigungskernfeld By sa¢. (f) Sattigungszeitkonstante 7.,¢ und
mittlere Spinrelaxationszeit 7.
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Besonders interessant ist, dass bei resonanter Anregung zwar einerseits dynamische
Polarisation von Kernspins auf der schnellen Zeitskala stattfindet undisteabstand
verursaci, aber andererseits kein langsaméstigungsverhalten des Kernfeldes zu
beobachten ist. Eine dgliche ErkBrung hieréir ware, dass sich bei resonanter Anre-
gung bevorzugt kalte freie Exzitonen bilden, die donatorgebundene Elektronen frei-
setzen und sich an die Donatoren binden. Von dort d@umste die Relaxation ihrer
Elektronenspins bémlich desaul3eren Magnetfeldes DNP auf der schnellen Zeitska-
la verursachen. Aufgrund sehr schneller Rekombinationszeiten der Exzitonatek
ihr Elektronenspin aber das thermische Gleichgewicht nicht erreichen und somit kein
langsam &ttigendes Kernfeld aufbauen. Die durcto/& mit den kalten Exzitonen
freigesetzten Elektroneniwden keindJberschussenergie erhalten und somit nur klei-
ne k-Werte besetzen, so dass sie im thermischen Gleichgewicht bleilrelemw Nach
Rekombination der Exzitonendknten die Elektronen an die Donatorenimkkeh-
ren. Ihr Spin viare 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 diegaeulBrkl
von der bei abnehmendélberschussenergie geringeren Spinrelaxatiofi$zein-
terstitzt (Abbildung4.1X(f)), die mit der gblReren Effektiviat des Bir-Aronov-Pikus-
Relaxationsmechanismus in Exzitonen arkiwerden kann. Auch die Rekombinati-
onszeitrpr, nNimmt mit abnehmenddﬂberschussenergie schnell ab, wie in Abbildung
[4.11(c) zu erkennen ist.

4.4.3. Messungen in Abh angigkeit vom angelegten
Magnetfeld

Abbildung4.12 zeigt Messungen zur Alimgigkeit von der Feldatke. Die Anre-
gungswellerdinge wurde bei Edhung der Feldérke in dem Versuch, digberschus-
senergie konstant zu halten, zwischen. ~ 815,4 nm und812,2 nm veandef,
Die Probe war um} = 1, 5° verkippt, und die Messungen wurden Géi= 2,5 K und
P, =5 mW durchgefihrt.

Der wahrey-Faktorg* steigt aufgrund seiner Energiedtyigkeit mit zunehmender

In AbbildungZIXa) verschwinden die beidekste fir das bloRe Auge im Rauschen, das aufgrund
schwieriger Fitbedingungen auftritt.

18Dje Spinrelaxationszeit wurde als Mittel aus der gesamten Messreihe und allen DOF-Fits bestimmt.

19Mit steigender Feldgrke verschiebt die PL-Linie zuwheren Energien.
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Feldstirke an (s. Abbildun@.12d)), da dasaul3ere Magnetfeld die Elektronenwel-
lenfunktionen einscHirt, so dass @if3erek-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—! mit einer Genauigkeit voi, 3-10~* T~!. Dieses Ergebnis ist mit
anderen experimentellen (Seekal. [141]], Oestreichet al. [112]) und theoretischen
(Najdaet al. [11Q) Arbeiten konsistent. Audllig ist, dassg* bei 0,3 T als einziger

Wert der Messreihe nicht in einer Geraden mit den anderen Werten liegt. Hiérbvei k

te es sich sowohl um eine Messungenauigkeit als auch um einen é&argn Wert

von g* bei sehr kleinen Feldern handeln. Eine Extrapolation der Werte zergibt
g*(0T) ~ —0, 466.

Die Kernfeldsattigungszeit nimmt mit steigendem externen Feld zu, wie in Abbil-
dungd.12f) zu sehen ist. Abbildungd.12e) zeigt, dass dasaBigungskernfeld eine
mit dem Magnetfeld steigende Tendenz aufweist, die mit der Zunahme der Elektronen-
spinpolarisation im thermischen Gleichgewicht arkiwerden kann. Jedoch schwankt
der Wert des 8&ttigungskernfeldes sehr stark, und dementsprechend ist der Anstieg
des Sttigungswertes des Pseugid=aktors (Abbildund4.12d)) mit zunehmendem
Magnetfeld unregelidig. Zwar ist die DNP al#éngig von der Feldatke, wie z.B.
von Patelet al. [12€] und Kuhnset al. [90] beschrieben, die beobachtete Schwan-
kung des Kernfeldesakst sich damit jedoch nicht edkEn. Denkbar are, dass die
Uberschussenergie b&hderung der Feldatke nicht konstant genug gehalten werden
konnte und dies im Zusammenhang mit den Schwankungen des Kernfeldes steht. In
AbschnittZ.Z 2wurde gezeigt, dass sich dagtBgungsfeld bei fast resonant&nde-
rung sehr stark mit dedberschussenergindert, und die Transienten in Abbildung
[4.12c) besatigen, dass zumindestarend der Messungen bei hohen Feldern unter-
schiedliche Ladungsigertemperaturen herrschten.

Der Abstand zwischen den beiddsten ist bei kleinen Feldern auRerordentlich
grof3 und nimmt mit steigender Felddte schnell ab (Abbildungd.12b)). Schon ab
2 T kdnnen keine einzelnekste mehr erkannt werden. Dies liegt darin hiegtet, dass
sich das Gesamtmagnetfeld aus der Summe von externem Magnetfeld und Kernma-
gnetfeld zusammensetzt und dabei der Einfluss der klehmelerung des Kernfeldes
beim Umschalten der Anregung im Vergleich zu groBaferen Feldern verschwindet

(s. Gleichung4.9)).
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Abbildung 4.13: ¢* und Dynamik von By in Abhangigkeit vom Verkippungswinkel ¢. (a) Zeit-
liche Entwicklung des mit geschalteter Anregungspolarisation gemessenen g-Faktors bei ver-
schiedenen Verkippungswinkeln der Probe. (b) Asteabstand von Jpseudo 1IN Sattigung. (c) Zeit-
licher Verlauf der PL mit SQB. (d) Unverfalschter g-Faktor ¢* und Pseudo-g-Faktor g.,; bei
gesattigtem Kernfeld. Die schwarze Linie dient der besseren Betrachtung. (e) Sattigungskern-
feld By sat- (f) Sattigungszeitkonstante 7g,s.
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4.4.4. Messungen in Abh angigkeit vom Verkippungswinkel

Die Messungen zur Aldngigkeit vom Winkehk}, um den die Probe im Magnetfeld
verkippt ist, wurden beB.; = 1 T, T = 2,6 K und P.,. = 8 mW durchgefihrt.
Abbildung4.13zeigt zwei Daterétze, die bei verschiedenen Anregungswe#lagen
Aexe & 814,9 nm und\.,. ~ 812, 8 nm aufgenommen wurden.

Eine Anderung des Verkippungswinkels der Probe hat wie erwartet keinen Einfluss
auf den wahrem-Faktorg* (Abbildungi4.13d)). Jedoch vergif3ert eine sirkere Ver-
kippung die Elektronspinkomponentg,, die fur das Pumpen von Kernspinpolari-
sationber DNP zusindig ist. Dadurch vergRert sich mit zunehmendem Winkel
der Abstand zwischen den beidésten, wie in AbbildundgZ.IAb) zu erkennen ist.

Das Sttigungskernfeld (Abbildund.13e)) und somit auch deré®igungswert deg-
Faktors (Abbildun@.13d)) zeigen im Rahmen der Messgenauigkeit keineakigjig-

keit vom Verkippungswinkel, da die Relaxation quasi-unpolarisierter Elektronenspins
ins thermische Gleichgewicht durch eine Verkippung der Probe nicht beeinflusst wird.
Die Sattigungszeitkonstante schwankt zwischen etwanin und30 min (Abbildung
4.13)).

Als wichtiges Ergebnis bleibt festzuhalten, dass sich auch in einer nicht verkippten
Probe ein Kernfeld aufbaut, weil das thermische Gleichgewicht der Elektronenspins
polarisiert ist, vidhrend bei geschalteter Anregung im zeitlichen Mittel unpolarisiert
gepumpt wird. Bei nicht verkippter Probe sind jedoch die Elektronenspinkomponenten
S, fur beide Pumppolarisationen Null, so dass sich keine Asts bilden.

4.4.5. Messungen in Abh angigkeit von der Temperatur

Abbildungld.14zeigt Messergebnisse zur Adgigkeit vory* und der Kernspindyna-
mik von der Probentemperatur. Die Messungen wurdemBpgi= 1T, J = 1,5° und
P... = 8 mW durchgefihrt. Dabei wurde didJberschussenergie bei der Anregung
durch Nachiihren der Laserwelleahge von\.,. = 815,0 nm bis A\ = 816,9 nm
konstant auf etwé meV gehalten.

Der Wert degj-Faktorsg* nimmt mit steigender Temperatur zu, wie in Abbildung
4.14(d) dargestellt ist. Hierauf wird in Kapit@l genauer eingegangen. Lineare Fits
in Abbildungl4.14(d) verdeutlichen, dass die Steigung der Messwerte bei tiefen Tem-
peraturen bis etwa0 K auffallig flacher ist als die bei hohen Temperaturen. Dies ist
vermutlich auf die endlichelberschussenergie von eté@aneV zutickzuiihren, wel-
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Abbildung 4.14: ¢* und Dynamik von By in Abhangigkeit von der Probentemperatur 7. (a)
Zeitliche Entwicklung des mit geschalteter Anregungspolarisation gemessenen g-Faktors bei
verschiedenen Temperaturen der Probe. (b) Asteabstand von Jpseudo IN Sattigung. (c) Zeitlicher
Verlauf der PL mit SQB. (d) Unverfalschter g-Faktor ¢g* mit zwei Fits und Pseudo-g-Faktor gs.
bei gesattigtem Kernfeld. Einsatz: Uberschussenergie der Anregung im Vergleich mit kg7". (e)
Sattigungskernfeld By sat. (f) Sattigungszeitkonstante 7gy;.
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che gerade bei kleinen Gittertemperaturen einéletié Ladungstigertemperatur zur

Folge hat. Der Einsatz in Abbilduf@I4(d) zeigt dieUberschussenergie als Differenz
zwischen der gemessenen Laserenergie und dem Maximum der gemessenen Photo-
lumineszenZ. Denkbar viare auch ein Einfluss der bei tiefen Temperaturérksten
Lokalisierung, digj* vergioRRert (s. Abschnid.]). Eine lineare Extrapolation der Wer-

te von2,6 K bis 22,4 KzuT = 0 ergibtg* =~ —0, 464, eine lineare Extrapolation der
Werte von22, 4 K bis 61, 5 K ergibt g* ~ —0, 475.

Das Sttigungskernfeld (Abbildung.14(e)) und der Abstand zwischen den beiden
Asten des Pseudg-Faktors (Abbildundgd.14b)) nehmen mit steigender Temperatur
schnell ab, weil die Kernspinrelaxation aufgrund von Phononen zunimmt (s. Abschnitt
[4.2). Bei2,6 K betragt By ... etwa24 mT, und schon ali0 K ist mit By s, < 5 mT
und Ajge = 0 praktisch kein Kernspineinfluss mehr in den Messungen zu erkennen.
Der Sttigungswert des PseudeFaktors (Abbildun@l.14d)) g... nahert sich mit stei-
gender Temperatur entsprechend schnelj*aan.

4.4.6. Messungen in Abh angigkeit von der
Anregungsleistung

Die Messungen von* und der Kernspindynamik in Al@mgigkeit von der Anregungs-
leistung P, wurden bei\.,. = 812,5 nM, B = 1 T, 9 = 1,5°undT = 2,4 K bis
2,7 K durchgetihrt. Die Ergebnisse sind in Abbildugl5dargestellt.

Der g-Faktor g* nimmt aufgrund seiner Energiealigigkeit mit steigender Anre-
gungsleistung geringfig zu, weil zunehmenddherek-Werte besetzt werden. Aller-
dings ist die Zunahme bei den verwendeten niedrigen Anregungsdichten im Rahmen
der Messgenauigkeit verschwindend klein. Der lineare Fit in Abbilduf§(d) ergibt
eine Steigung von etwh 5 - 10~* mW~!. Eine Extrapolation der Werte zH,,. = 0
ergibtg* ~ —0, 465.

Das &ttigungskernfeld nimmt mit zunehmender Anregungsleistung ab (Abbildung
4.15e)), und der &ttigungswert des PseudeFaktors @hert sich entsprechend an
g* an (Abbildung4.15d)). Eine lineare Extrapolation z&.,. = 0 ergibt ein Stti-
gungskernfeld vorBy ¢.¢ ~ 40 mT, wahrendBy s, bei Py = 11 mW nur noch
etwa23 mT bet@gt. Dies scheint auf den ersten Bligkerraschend, da mehr spinpo-
larisierte Elektronen mehr Kernspinpolarisation pumpénrien. Tatchlich jedoch

20Beide Energien wurden mit Gaussfits an die Streakkameradaten bestimmt.
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Abbildung 4.15: ¢* und Dynamik von By in Abhangigkeit von der Anregungsleistung Pey.. (a)
Zeitliche Entwicklung des mit geschalteter Anregungspolarisation gemessenen g-Faktors bei
verschiedenen Anregungsleistungen. (b) Asteabstand von gp..udo in Sattigung. (c) Zeitlicher
Verlauf der PL mit SQB. (d) Unverfalschter g-Faktor ¢g* mit linearem Fit und Pseudo-g-Faktor
gsat Dei gesattigtem Kernfeld. (e) Sattigungskernfeld By «.¢ Mit linearem Fit. (f) Sattigungszeit-
konstante 7,¢.
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beshtigen das mit der Anregungsdichte nicht zunehmende Kernfeld und die konstan-
te Sattigungszeit (Abbildung.15(f)), dass hauptechlich lokalisierte Elektronen DNP
verursachen. Die optisch angeregte Ladurgggrdichte ist miti.. ~ 5 - 10% cm=3
namlich gRer als die Dotierdichte vony,, = 1,2 - 10 cm=3, so dass zugzlich
angeregte, nicht-lokalisierte Elektronen nicht zur DNP beitragen. Die Abnahme des
Kernfeldes und deAsteabstandes VOf}seudo (Abbildungd.I5b)) mit zunehmender
Anregungsleistung lassen sich mit der steigenden Ladurggstemperatur er&ten,

die fur eine sérkere Kernspinrelaxation sorgt (Abschiflf.5. Die PL-Transienten

in Abbildungl4.15(c) zeigen klar einen Temperaturanstieg bebétkr Anregungslei-
stung, und darber hinaus steigt die vom Sensor am Probenstab gemessene Temperatur
von2,4 K bei P.,. =2 mW auf2,7 K bei P,,. = 11 mW.

4.5. Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurden prise, detaillierte Messungen des Lasfehktorsg™ teil-

weise lokalisierter Elektronen in leicht-dotiertem Volumen-GaAs vorgestellt, die

mit zeitaufgedster 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 Kernspirigft zusammen mit Kernspindiffusion und -
relaxation zu einem effektiven Magnetfeld, das auf den Elektronenspirckuwirkt

und den gemessenen Wert deBaktors drastisch beeinflusst.

Die Beobachtung der zeitlichen Entwicklung des Psegdf@ktors auf langen Zeit-
skalen tagt zum einen zum Ver&hdnis des Aufbaus der Kernspinpolarisation und
ihrer Wechselwirkung mit dem Spinsystem der Elektronen bei. Aufbau und Dynamik
der Kernspinpolarisation bei diesen Messungen konnten qualitatérevdrden. Die
dynamische Polarisation von Kernspins entsteht durch Relaxation von Nichtgleich-
gewichtselektronenspins unéigt 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 bamlich des externen Magnetfeldes zugeordnet, da das entsprechende
Kernfeld fur beide zirkularen Anregungspolarisationen gleich grol3 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 voniinesst
20 min einen &ttigungswert, dessen &se und Richtung u. a. von der Anregungspo-
larisation bestimmt sind. DasaBigungskernfeld, die&tigungszeitkonstante und der
Einfluss der schnellen Kernspinkomponente auf den gemesgdraktor wurden sy-
stematisch in Ab&ngigkeit von der Anregungswellémge, der $irke desaul3eren
Magnetfeldes, des Verkippungswinkels der Probdigkezh des externen Magnetfel-
des, der Temperatur und der Anregungsleistung untersucht. Die Ergebnisse zeigen,
dass nukleare Effekte in zeitaufgeter optischer Spektroskopie fast immerilode
sichtigt werden riasssen, 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 Dunkelnafiedine Kernspinpolari-
sation bei tiefen Temperaturen nur langsam. Nur bei Temperaiilren( K wurden
keine Kerneffekte beobachtet.

Zum anderen erlaubt die Beobachtung der zeitlichen Entwicklung des Kernspin-
einflusses auf den gemessengehRaktor die Bestimmung des unvaischten Wertes
von g*. In diesem Kapitel wurden detaillierte Messungen gésaktors in Ablangig-
keit von Anregungsenergie, externem Magnetfeld, Temperatur und Anregungsleistung
vorgestellt. Alle Messungen wurden mit groRer Genauigkeit durctgefder mittle-
re Fehler der Ergebnisse ist kleiner als 0,9 %. Die Messungen ia#dbkeit von
der Anregungsenergie zeigen, dgssowohl fur sehr grol3e als auckirf sehr kleine
Uberschussenergien zunimmt. Dgfaktor nimmt bei Erbhung des Magnetfeldes
und bei Ertdohung der Anregungsleistung linear zu, und mit zunehmender Tempera-
tur steigtg* ebenfalls an. Bei der Eritung der Messergebnisse spielen vor allem die
Energieabhngigkeit degj-Faktors und seine Aldimgigkeit vom Lokalisierungsgrad
der Elektronen wichtige Rollen. Die gezeigten Tieftemperaturmessungen ergeben im-
mer einen mit verschiedener Gewichtung zwischen freien und gebundenen Elektronen
gemittelten Wertiir g*. Schon hier ist erkennbar, dagsdeutlich kleiner als deré@ngi-
ge Literaturwert von-0, 44 + 0,02 ist (Weisbuchet al. [15€]). Im nachsten Kapitel
wird der g-Faktor freier Elektronen aus der Temperatuiaidigkeit deg-Faktors bis
Raumtemperatur bestimmit.
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5. Temperaturabh angigkeit des
Elektron- g-Faktors in GaAs

In Kapitelld wurde bereits darauf eingegangen, dass der ElektiBaktor 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 Testparaméiethieoretische Bandstrukturberech-
nungen. lr 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 Temperaturabgigkeit deg-Faktors experi-
mentell untersucht und mk - p -Rechnungen verglichen.

Die k - p -Storungstheorie 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. Winklerll6Q). Die theoretische Beschreibung vondlomenen im
Magnetfeld ist seit ihrer Einfhrung durch Kane84, 85, [86] sowie Luttinger und
Kohn [98] Mitte der Rinfziger Jahre deutlich weiterentwickelt worden. Heutzutage
sind Modelleliblich, die tinf oder mehr Bnder beiicksichtigen, und viele Tieftem-
peraturexperimente haben die hohe Genauigkeitiem -Berechnungen besigt.

Die experimentell bestimmte Temperaturabgigkeit des Elektron-Lamdy-Faktors

zeigt jedoch eine starke Diskrepanz Zur p -Theorie. Diese Diskrepanz ist séiber

zehn Jahren bekannt und noch immer ungek{Oestreichet al. [115 (112, [113).

In diesem Kapitel werden neue, sehr genaue Messungen der Temperangigbh
keit desg-Faktors vorgestellt, die die Diskrepanz &u p -Rechnungen bestigen.
Abschlie3end wird die Eiitihrung einer starken Temperaturabgigkeit des Impuls-
Matrixelementes diskutiert, die die korrekte Beschreibung der experimentell bestimm-
ten Temperatural@mgigkeit deg-Faktors im Rahmen dds- p -Formalismus erlaubt.
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Abbildung 5.1: Abhangigkeit 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 fur ¢* ohne
Kernspineinfluss tberein. Die Werte von 81,1 K bis 300 K wurden aus Messungen mit langen
Integrationszeiten gewonnen.

5.1. Messung der Temperaturabh angigkeit des
g-Faktors

Im Folgenden werden Messungen des Elektron-Eapéaktors zwischea, 6 K und

300 K vorgestellt. Die verwendete, mit 2 - 101> cm~3 n-dotierte Volumen-GaAs Pro-

be ist in Abschnit@.4.3beschrieben. Die Tieftemperaturwérten 2, 6 K bis 61, 5 K
wurden bereits in Abschni#.4.5gezeigt, und in Abschnid.3 wurde erhutert, wie

die gemessenepFaktor-Werte von dem bei tiefen Temperaturen fast immer vorhan-
denen Kernspineinfluss bereinigt wurden. Die Werte zwischien K und 300 K
wurden ebenso wie die Tieftemperaturwerte mit Hilfe von Spinquantenschwebungs-
Spektroskopie bestimmt, wie in Kapif@lbeschrieben. Die experimentellen Details
wichen bei den Hochtemperaturmessungen jedoch in einigen Punkten von der in Ab-
schnittid.1 beschriebenen Durcilfirung der Tieftemperaturmessungen ab: Bei den
Messungen zwischesil, 1 K und 300 K wurde nicht die zeitlichéAnderung des)-
Faktors detektiert, da bei diesen hohen Temperaturen kein Einfluss von Kernfeldern

'Der Begriff , Tieftemperatur* bezieht sich in diesem Kapitel auf den Temperaturbefeich70 K,
der Begriff,Hochtemperatur* auf den Berei@h> 70 K.
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auf den gemessenenFaktor zu erwarten ist. Vielmehr wurden die Messungen oh-
ne Probenverkippung und mit langen Integrationszeiten duridhgetum rauscharme
Ergebnisse zu erhalten. Die langen Integrationszeiten wurden durch viele Einzelauf-
nahmen realisiert, die in der Auswertung nach Korrektur des Zeitnullpfhatgad-

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 einexp4-Verzogerer selektiert. Ein Umschalten

der Anregungs- und Detektionspolarisation war bei diesen Messungen aiichtie
Hochtemperaturmessungen wurden mit ps-Pulsen durghdeto dass der Pulsfor-
mer keine Verwendung fand.

Abbildungb.1 stellt die Ergebnisse der temperaturabgigeng-Faktor-Messungen
zusammen. Die in schwarz dargestellten, von Kernspineinfluss bereinigten Tieftempe-
raturmessungen wurden bei einéul3eren Magnetfeld voB..; = 1 T, einer Anre-
gungsleistung vorP.,, = 8 mW und mit einetUberschussenergie von etyaneV
durchgetihrt. Diese Anregungsleistung entsprach einer Dichte optisch angeregter La-
dungstager von etwa - 10'> cm™3. Bei 2, 6 K betragt der gemessengeFaktor g* =
—0,4631 £ 0,0031. Der in furkis dargestellte Messwert b&i, 1 K wurde beiB,,; =
2T, Py = 10 mW und einerUberschussenergie von etwameV aufgenommen.

Die Ergebnisse der Messungen zwischémn, 1 K und 300 K sind in blau abgebildet

und wurden beiB.; = 4 T und P.,. = 10 mW erhalten, wobei die Anregungs-
welleninge unveindert blieb, so dass digberschussenergie in diesem Temperatur-
bereich von etwd30 meV bis etwa210 meV anstieg. Die Anregungsdichte bei den
Hochdichtemessungen betrug etiva0'® cm~3. Der g-Faktor bei300 K ergibt sich zu

g* = 10,3289 + 0,0029. Bei den Hochtemperaturmessungen wurdeifdgre Magnet-
felder verwendet, damit trotz der kurzen Spinrelaxationszeifigend Larmorgizes-
sionsperioden aufgenommen werden konnten, um die Larmorfrequenz mit gro3er Ge-
nauigkeit zu bestimmen.

Der in Abbildundb.1 gezeigte Fehlerbalken der Messwerte éfittie 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 einschlie®lichK ge-
hen auRerdem der Fitfehler des exponentiellen Fits an die zeitliche Entwicklung des
Pseudog-Faktors und die Toleranz var'3 desAsteabstandes in den Fehlerbalken ein

(s. Abschniti4.4.]).

2Der Zeitnullpunkt verschiebt sich im Laufe der Zeit durch Drift des Lasers.
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5.1.1. Messung der Feld- und Leistungsabh angigkeit des
g-Faktors bei verschiedenen Temperaturen

Da die Messungen bei verschiedenen Temperaturen mit unterschiedliche@fkelalst
und Anregungsleistungen durchgkft wurden, werden die Ergebnisse im Folgenden
auf B, = 0 und P.,. = 0 extrapoliert. Dazu wurden die Magnetfeld- und Leistungs-
abhangigkeit deg-Faktors bei verschiedenen Temperaturen bestimmt. Die Abbildun-
genb.Za) und (b) zeigen die Ergebnisse dieser Messungen, wobei die Wete lbei

mit den in Abschnitd.4.3und4.4.6 gezeigten Ergebnisseiirf¢* ohne Kernspinein-
flussuibereinstimmen.

Der g-Faktor steigt mit zunehmendem Magnetfeld an. Dieser Anstieg ist, wie in Ab-
schnittid.4.3beschrieben, auf die Energiedlnigigkeit degj-Faktors zuiickzutihren
und ist ir hohe Temperaturen scheher als iir tiefe Temperaturen, weil bei hohen
Temperaturen bereits@Berek-Werte besetzt sind. Die Steigung des linearen Anstiegs
von g*(Bey ) ergibt sich aus Fits an die in Abbildufg2(a) dargestellten Daten, wobei
die einzelnen Werte mit ihrem Fehlerbalken gewichtet werden2BeK betragt die
Steigung0, 00495 T~ £ 7,3 -10~* T, bei101, 2 K betragt sie0, 00170 T-' + 3,4 -
10~* T~! und bei241, 6 K ergibt sich eine Steigung van 00089 T-1£7,1-10~4 T
In Abbildung5.Z(c) sind diese Steigungen aufgetragen und mit ihnren Fehlern gewich-
tet mit einer Exponentialfunktion angefittet. Dieser Fit ergibtjede Temperatur die
Steigung, mit der der temperaturdlyigeg-Faktor aufB,,; = 0 extrapoliert wird.
Die Ungenauigkeit dieser Extrapolation wird mit den Fitfehlern abg&zthdie die
linearen Fits ary*(B.y;) in Abbildungb.a) fur die Achsenschnitte b, = 0T
habeR. Die Fehler @ir die einzelnen Temperaturen ergeben sich dabei aus einer linea-
ren Extrapolation der Fitfehler bei5 K, 101, 2 K und 241, 6 K.

Bei Erhbhung der Anregungsleistung nimmt deFaktor ebenfalls aufgrund seiner
Energieabhngigkeit zu. Lineare Fits an die mit ihren Fehlerbalken gewichteten Da-
ten in Abbildunds.2(b) ergebeniir 2, 5 K eine Steigung von, 5 - 10~ mW-1+3,9 -
10~* mwW-1, fur 101, 1 mW eine Steigung voR, 4 - 10~* mW-1£0,4 - 10~* mw!
und fur 241,6 Kvon 1,1 - 107 mW~140,5 - 10~* mW~!. Die Anregungsleistun-
gen bei den Tieftemperaturmessungen sind aufgrund eines unterschiedlichen Strahl-
durchmessers nicht mit den Anregungsleistungen bei den Hochtemperaturmessungen
vergleichbar. Deshalb werden die in AbbildUeg(d) aufgetragenen Steigungen der

3Fur diese Fits werden die einzelngh-Werte nicht mit ihrem Fehler gewichtet.
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Abbildung 5.2: Abhangigkeit des g-Faktors (a) vom auf3eren Magnetfeld B, und (b) von der
Anregungsleistung P... bei verschiedenen Temperaturen. (c) Bestimmung der Steigung von
g*(Bext) fur den gesamten Temperaturbereich durch einen exponentiellen Fit (rote Linie) an
die drei Steigungen aus (a). (d) Bestimmung der Steigung von ¢*(P.x.) fir den gesamten
Temperaturbereich aus Werten aus (b). Fur tiefe Temperaturen wird eine konstante Steigung
verwendet, fir hohe Temperaturen werden die beiden vorhandenen Datenpunkte linear ex-
trapoliert (rote Linie). Die Unstetigkeit ist durch die nicht vergleichbaren Anregungsleistungen

begrindet (s. Text).
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Abbildung 5.3: Abhangigkeit 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 By, = 0 und P.,. = 0.

Leistungsabéngigkeiten nicht gemeinsam angefitteir Hie Extrapolation des tem-
peraturabbngigeng-Faktors zuP,,. = 0 wird fur die Tieftemperaturwerte vah 6 K
bis61,5 K die bei2, 5 K gemessene Steigung vgh(F,,.) verwendet. Br die Tem-
peraturen vog1, 1 K bis 300 K werden die bei01, 1 K und bei241, 6 K gemessenen
Steigungen linear extrapoliert, wie in AbbildufigXd) zu erkennen ist. Der Fehler

der Extrapolation des temperaturablgigeng-Faktors zuP.,. = 0 wird wieder mit

den Fitfehlern abgesalet, die die linearen Fifsan g*(P,,.) fiir den Achsenschnitt

bei P... = 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.:=0und P..= 0 extrapolierte
Temperaturabh angigkeit des g-Faktors

Abbildungb.3zeigt die aufB.,; = 0 und P, = 0 extrapolierte Temperaturabhgig-
keit desg-Faktors. Far diese linearen Extrapolationen wurdén fede Temperatur die
entsprechenden Steigungen V@t B..;) und ¢*(P.x.) verwendet, die in Abschnitt
6.1.1 bestimmt wurden. Die gezeigten Fehlerbalken enthalteatzlish zu den in
Abbildungb.1 angegebenen Fehlern die in AbschBiil.1 beschriebenen Extrapo-



110

5. Temperaturabhangigkeit des Elektron-g-Faktors in GaAs

lationsfehler. In Anhanfip.3 findet sich eine Darstellung der einzelnen B zum

hier angegebenen Fehlerbalken. Der so bestimgriaktor steigt voy* = —0, 4692+

0, 0039 bei2, 6 K und6 meV Uberschussenergie zti = —0, 332740, 0049 bei300 K

an. Der bei tiefen Temperaturen gemessene Wert ist zwischen freien und lokalisierten
Elektronen gemittelt.

Der gemessene Tieftemperaturwait §* weicht vom allgemein verwendeten Li-
teraturwert von—0, 44 + 0,02 deutlich ab (Weisbuclet al. [15€]). In der Literatur
findet sich allerdings ein weiter Bereictirfden Tieftemperaturwert vogi. Colton
et al. beispielsweise habeiiif lokalisierte Elektronen einen nocldteren Wert von
—0,41 + 0,01 gemessend7]. Secket al. [14]] hingegen erhieltenifr lokalisierte
Elektronen mit—0, 464 + 0,002 einenahnlich kleinen Wert wie in dieser Arbeit. Der
Grund fur diese unterschiedlichen Werte ist nicht klar zu identifizieren — verschiede-
ne nbgliche Einflisse 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 gemessegé&aktor ist ein zwischen freien und gebundenen Elektronen
gemittelterg*, wobei experimentelle Ungenauigkeiten mibBter Sorgfalt minimiert
wurden. Im folgenden Abschnitt wird aus einem &uf p -Formeln basierenden Fit
an die gemessene Temperaturaadgigkeit derg-Faktor freier Elektronen bei tiefen
Temperaturen extrapoliert.

5.2. Der g-Faktor in der k-p -Theorie

Die k - p -Storungstheorie erlaubt, die Bandstruktur von Halbleitern in déné\von
Symmetriepunkten zu berechnen, ausschlief3lich ausgehend von experimentellen Wer-
ten der Energigicken und Matrixelementen an diesen Punkten. Biand - p -
Entwicklung des effektivep-Faktorsg* und der effektiven Masse* ergibt (Hermann

et al. [69], [[105):

g P2/ | & 1 | ,
g (2 Ly _ 51
( ) s\ BB a5 ¢ G
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I,

Abbildung 5.4: Schematische Darstellung der Bandstruktur von GaAs am I"-Punkt mit der im
Text verwendeten Notation (entnommen aus [103]).

Hierbei istgy = 2,0023 der g-Faktor freier Elektronen im Vakuum und, die freie
Elektronenmassel? bezeichnet das Interbandmatrixelement, das das unterste Lei-
tungsband und die oberen Valedrer koppelt. Das MatrixelemeR¥? koppelt das
unterste Leitungsband an die beideichstldheren, und die Konstanteri und C’
bericksichtigen Beitige loherer Eander. Die Bezeichnungen der Energelen £,

E{, Ao und Af sind Abbildungb.4 zu entnehmen. Deg-Faktor wird also von der
Kopplung und den Energigétken zwischen den einzelne@lern bestimmt. Das In-
terbandmatrixelemer®? ist der dominant&Term in Gleichung%.J) (Hermanret al.

[68], [105).

“4Bereits eine3-Band - p -Storungstheorie (Rotket al. [137), die nur denP2-Term entfilt, liefert
gute Ergebnissdif ¢g*. Bei der Berechnung vom™* hingegen spielt auch das Interbandmatrixele-
ment P2 eine wichtige Rolle. Dies bedeutet andererseits, dassgsicur Bestimmung des nicht
direkt messbaref? eignet. Die Bestimmung voR’? hingegen ist schwieriger, derd? ist nur in
m* wichtig und Fangt stark von der Wahl vof ab (Hermanret 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 temperaéungilgleng-
Faktors mitk - p -Berechnungen von Roland Winkler verglichen. Diese gehen von der
5-Band# - p -Entwicklung B.1) fur ¢* aus, wobei die eingehenden Baincken tem-
peraturablngig sind. Die Temperaturadhgigkeit der Bandicken beschreibt Roland
Winkler mit der Varshni-Formel (Varshrilb2]):

aT?
T+

E(T) = E(0) (5.3)

mit Parametern von Lautenschlageal® [93)]. Die fundamentale BaniltkeE, nimmt
dabei zwischei® K und 300 K um etwat6 % ab, die Spin-Bahn-licke A, ist tempe-
raturunabBngig. Kanes Impuls-Matrixelemente sind umgekehrt proportional zur Git-
terkonstanten (Hermaret al.[68,(105, Lawaetz P4]), woraus sichiir P und P’ zwi-
scherd K und 300 K eine Abnahme im Promillebereich erdibtlie in der Berechnung
vernachassigt wirél. Der energetisch gemitteligFaktor (¢*)(T') ergibt sich durch
Mittelung Uber die Differenz der Spinsubbandverteilungen:

WD) =y [AEGED) B - (B DE). (64

Hierbei bezeichnet. (£') die Fermiverteilung der Spinsuéibder,.D( F) die Zustands-
dichte undN = [*dE [f.(E) — f-(E)] - D(E) die Differenz der Spinsubband-
dichten. Die Energieal@mgigkeit deg-Faktors ergibt sich dadurch, dass in den Ener-
gien in den Nennern von Gleichurf.{) jeweils die Energie oberhalb der Leitungs-
bandkante hinzugégt wird. In die Zustandsdicht®(E) = - (22°)*? £1/2 geht
die effektive Massen*(F,T') nach Gleichungd.2) ein, wobei sich Temperatur- und

5Jedoch mitE, (0 K) = 1,519 eV undAy(0 K) = 0, 341 eV (s. FuBnoted undB auf SBund [160

(Winkler)).
6Laut Sirotaet al. andert sich die Gitterkonstantevon GaAs zwische® K und 300 K nichtlinear

um etwa 0,005°\[ 14Y. Dies entspricht eineAnderung vonP zwischerd K und 300 K um weniger
als0, 1 %. Fir eine thermische Ausdehnung proportionallZu(Ashcroft Mermin []) ergibt sich
damit:a(T) ~ a(T = 0) + 1,85 - 10~ 1°AK ~>7~3. Vurgaftmanet al. beschreiben die Temperatu-
rabhangigkeit der Gitterkonstanten al§I') = 5, 65325A+3, 88~10*5/°&K71(T—300K) [155, was
allerdings fir hohe Temperaturen zu gelten scheint, weil dieser Ausdruck konsistent mit Angaben
in [99 (Landolt Bornstein) fir Daten zwische11 K und 473 K ist und von Sirotas Ergebnissen
abweicht. Nach Vurgaftman bagt dieAnderung vonP zwischerd K und 300 K 0, 2 %.

"Eine Beficksichtigung dieses Effektes nach Siretaal. [149 ergibt nahezu dasselbe Ergebriis f

g*(T).
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Abbildung 5.5: Temperaturabhangigkeit des g-Faktors: Vergleich der experimentellen extrapo-
lierten Werte (Abbildung mit von Roland Winkler durchgefiihrten k - p -Rechnungen.

Energieabhngigkeit wie beig* ergeben. Roland Winklers Ergebnisse sind in Abbil-
dungl.5 zusammen mit den experimentellen Daten aus Absdbdit2 gezeigt. Die

k - p -Rechnungen ergeben einen mit steigender Temperatur abnehmgehdé&tor.
Die Diskrepanz zwischen Experiment ukd p -Theorie bleibt also bestehen, obwohl
sowohl Mess- als auch Rechengenauigkeitiigpzh der Erstvaiffentlichung 1995
(Oestreichet al.[115) deutlich verbessert wurden.

5.2.2. Diskussion der Verl asslichkeit des Experimentes und
der theoretischen Beschreibung

Der deutliche Unterschied zwischen gemessener undemg -Theorie berechneter
Temperaturabdngigkeit desj-Faktors wirft Fragen nach der Vasslichkeit des Ex-

perimentes und der theoretischen Beschreibung auf. Sind die experimentellen Daten

nicht verksslich? Stimmt die in den Rechnungen verwendete Temperaiunmgigkeit
der Bandparameter nicht, oder ist die p -Theorie fir Raumtemperatur nicht geeig-
net?

Die Ergebnisse dieser Arbeit haben digferen Messungen von Oestreéttal. re-
produziert[L15 112, und in den20 nm breiten Quantenfilmen der in Abschifitd.1
beschriebenen (110)-GaAs-Quantenfilmprobe hat sich ebenfabidrlitcher Anstieg
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desg-Faktors mit steigender Temperatur gezeigt (udffentlicht). Des Weiteren ha-
ben vor Kurzem andere Gruppahnliche Daten zur Temperaturalrtgigkeit des;-
Faktors in Volumen-GaAs véffentlicht: Hohageet al. habeng* in n-GaAs zwischen

2 K und 300 K bei 1,2 T mit zeitaufgebster Kerr-Rotation bestimmt und erhielten
sehrahnliche Ergebnisse wie in dieser Arbéfd]. Die Werte fir ¢g* liegen bei Ho-
hageet al. besonders bei tiefen Temperaturen zwar etwa@seh als die Werte dieser
Arbeit, aber beide Arbeiten zeigen einen sa@hnlichen Anstieg vog* mit steigen-
der Temperatur, der sogar dieselbe leichtarkmung aufweist. Lagt al. habeng* in
intrinsischem GaAs bel, 41 T zwischen8, 1 K und 260 K mit Spinquantenschwe-
bungsspektroskopie gemessen und ebenfalls edhefichen Anstieg der Werte mit
steigender Temperatur beobach&l][ Insgesamt messen Lat al. allerdings ldohere
Werte fr ¢* als in dieser Arbeit. Bratschitsadt al. haben die Temperaturadhgig-
keit von g* in intrinsischem GaAs zwischeh 5 K und 190 K mit Faraday-Rotation
bei 4 T gemessen und fast dieselben Ergebnisse wie in dieser Arbeit erti2flen [
Zwar beruhen alle diese Messungen vgii7") auf Spinquantenschwebungen, aber
verwenden verschiedene Detektionsmethoden, und die Bestimmuperaésors aus
der Larmorfrequenz ist sehr direkt, also fehleru@digf. Dariber hinaus haben Meyer
et al. [107] mit paramagnetischer Elektronenresonaiizden temperatura@ingigen
g-Faktor in CdTe qualitativ dieselben Ergebnisse erhalten wie Oeste¢iah [112]
mit Spinquantenschwebungen. Da der Anstieg yomit steigender Temperatur also
mehrmals in verschiedenen Laboren beobachtet wurde, scheinen die experimentellen
Ergebnisse zuveiksig.

Die Temperaturakdmgigkeit der effektiven Masse* ist gut bekannt (Stradlingt
al. [147], Hopkins, Brummekt al.[76,130], Hazameet al. [65], Schneideet al.[[139)
und wird vonk - p -Rechnungen im Prinzip richtig beschrieben (Hazanal. [65)],
Stradlinget al.[[147], Schneideet al.[139). Auch sindk - p -Berechnungen des tem-
peraturabBngigeng-Faktors in InP den experimentellen Daten b#® K nahe (Oe-
streichet al. [112]). Daher scheint dig - p -Theorie auch bei hohen Temperaturen
anwendbar zu sein.

Als mogliche Ursacheiir die beobachtete Diskrepanz zwisclenp -Rechnungen
und experimenteller Temperaturalrygigkeit desj-Faktors bleibt damit die Tempe-
raturablangigkeit der eingehenden Parameter. Die Temperatangjkeit der einge-
henden BandickenEy(T"), Ao(T'), und E|(T') ist sehr genau bekannt (Lautenschlager
et al.[93], Grilli et al.[60], Panishet al.[124]). Die Temperaturatdmgigkeit vonA|
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ist zwar nicht bekanfit aber tagt nur sehr schwach zur Temperaturatdigkeit von

g* bei. Damit bleiben nur die Interbandmatrixelemefteind P’ zu betrachten. Sie
sind umgekehrt proportional zur Gitterkonstanigfiermanret al.[68,[105, Lawaetz
[94]), so dassiiir sie Tir gewdhnlich nur eine vernaclssigbar kleine Temperaturab-
hangigkeit durch die \rmeausdehnung der Gitterkonstanten aufgrund des anharmo-
nischen Gitterpotentiels angenommen wird (s. AbscBnftl und Ful3not@ auf S.
[112. Diese kleine Temperaturabhgigkeit kann die gemessene Temperatudiaghy-

keit desg-Faktors nicht erldren (s. FuRnoté@ auf S.[112). Temperaturunalitngige
Interbandmatrixelemente ergeben hingegen wie obegtemeine gutébereinstim-
mung vonk - p -Berechnungen mit experimentellen Werten der temperatarajph
gen effektiven Masse in GasDennoch viare denkbar, dass die Interbandmatrixele-
mente eine $irkere TemperaturaBhgigkeit aufweisen als bisher angenommen. Diese
Moglichkeit wird im Folgenden betrachtet.

5.2.3. Fit mit starker Temperaturabh angigkeit des
Interbandmatrixelementes

Der einzige noch verbleibende Parameter, mit dessen Wekt dasErgebnis @ir den
temperaturalbdingigeny-Faktor géndert werden@nnte, ist also das Interbandmatrix-
elementP (Hubneret al. [77]). Ein Fit an die experimentellen Daten des tempera-
turablangigeng-Faktors ergibt, dass sich das Quadrat des Interbandmatrixelementes
P2 um —6,3 % von 0 K bis 300 K andern niisste, um einéJbereinstimmung von

k - p -Rechnungen mit den experimentellen Daten zu erhaltéitidret al. [77]).

Fur diesen Fit hat Jensithner die>-Band+ - p -Formel [6.1) verwendet und gleich-
zeitig mit demg-Faktor-Fit die Daten anderer Gruppen zur Temperatuabigkeit
der effektiven Masse mit Gleichun§.g) angefittet, so dass die Fitergebnisse mit bei-
den Datenatzen konsistent sind. Dabei hat er nicht die allgemiditichenk - p -
Parameter verwendet, sondern an die Daten angepasste Weft€If) und P'(T)
(HUbneret al. [[77]). Die Details dazu werden im Folgenden beschrieben: Die Tempe-
raturablangigkeit der Energiékcken in Gleichundg.]) ergibt sich mit der Formel von

8Die Bandlicke A}, wird in den Abschnitte.21undB.2.3als temperaturunakingig angenommen.
%Um die Temperaturalgmgigkeit der effektiven Masse in InP richtig beschreibenémnien, schlagen

Schneideket al. eine Temperaturatiimgigkeit des Interbandmatrixelementes \igtQ.
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Abbildung 5.6: Temperaturabhangigkeit des g-Faktors: Vergleich der experimentellen extra-

polierten Werte (Abbildung mit einem von Jens Hubner durchgefihrten, auf k-p -
Entwicklungen basierenden Fit mit temperaturabhangigem Interbandmatrixelement.

Vifiaet al.19 [154:
2
E(T) = EB — ap (1 + e@/T——l) s (55)
und die Energieatiingigkeit deg-Faktors betigt nach Yangt al. [165:
g(E) =g +6,3eV'E, (5.6)

wobei derg-Faktorg! am Leitungsbandminimum mit Gleichurfg.f) berechnet wird.
Den energetisch gemitteltenFaktor (¢g*) erhalt Jens Hibner durch die Gewichtung
von ¢g*(E) mit der thermischen Verteilung der Elektronen in den Leitudgstern, @éir
die eine Maxwell-Boltzmann-Verteilung angenommen wird (Oestreichl. [117],
Hubneret al.[77]):

2 dE ¢*(B) D(E) exp(— %)
JTdED(E) exp(—2-) (5.7)

(97) =

Die Integration beginnt am Leitungsbandminimum un@) bezeichnet die Zustands-
dichte, in die die temperaturabhgige effektive Masse nach Gleichufigdj eingeht.
T, ist die effektive Elektronentemperatur, die bei Gittertemperaturen usidK auf-
grund derUberschussenergie der optischen Anregunglaus K festgesetzt ist. Bei

10Mmit der Varshni-Formel.3) ergeben sich fast identische Ergebnisse
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hoheren Gittertemperaturen ist die Elektron-Phonon-Kopplung effizientefl uimal
guter Naherung gleich der Gittertemperatuiirfelie quadratischen Interbandmatrixele-
menteP? und P2 nimmt Jens kbner zugglich zur kleinen Temperaturahgigkeit
durch die Warmeausdehnung der Gitterkonstanten dieselbe Temperaingibkeit
nach Gleichungd.5) an wie fir die Bandlicken. Dabei werde®? und PZ durch die
Werte vong* undm* bei T' = 0 festgelegt auf P3 = P?(0 K) 4+ ag = 30,62 eV
und Pf = P?*(0 K) + ag = 8,85 eV, und© wird auf 240 K gesetzt.ap dient als
einziger Fitparameter und ergibt sich, konsistent mit dem Fit an die Daten zur Tem-
peraturabbngigkeit der effektiven Masse, zy; = 1066 meV (Hubneret al. [77]).
Damit gilt P2(0) = 29,55 eV und P?(300 K) = 27,81 eV. Das Quadrat des Inter-
bandmatrixelementeB? andert sich dabei um 5,9 % von0 K bis 300 K. Mit einer
Warmeausdehnung der Gitterkonstani€®’) nach Vurgaftmaret al. [155 (s. Ful3-
notel6 auf S.112): a(T) = 5,65325A + 3,88 - 10‘5AK71(T — 300K) ergibt sich
zuziglich dazu einAnderung vonP? um —0, 4 % in diesem Temperaturbereich. Ins-
gesamt betigt dieAnderung vonP? zwischen0 K und 300 K also —6, 3 %. Der so
erhaltene Fit beschreibt die experimentellen Daten sehr gut und ist in Abb{Eang
gezeigt.

Eine Extrapolation des Fits awf K ergibt fir ¢* ohne Uberschussenergig: =
—0,484 + 0,7 %. Dies ist derg-Faktor freier Elektronen, da bei den zugrundelie-
genden Hochtemperaturmessungen der Beitrag lokalisierter Elektroneg-Eakior
vernachéssigbar i§8.

5.2.4. Einfluss von Phononen auf die

Temperaturabh angigkeit des

Interbandmatrixelementes
Damit stellt sich die Frage, was der physikalische Hintergrund einer solch unerwar-
tet starken Temperaturahigigkeit der Interbandmatrixelemente seimkte. Zuatz-

lich zur kleinen TemperaturaBhgigkeit aufgrund der Wmeausdehnung der Git-
terkonstanten betrachtet Jensibiier als weiteren oglichen Beitrag zur Tempera-

F{r die Konstanter und C’ werden die Werte von Hermarat al. verwendetC' = —2 undC’ =
—0,02 [68,105).

12Mmarkus Beck hat an derselben Probe bei verschiedenen &ddestMessungen der Elektronenmobi-
litat in Abhangigkeit der Temperatur durch@éft, aus denen ersichtlich ist, dass die Lokalisierung
der Elektronen mit steigender Temperatur sehr schnell abnififjt [
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turablangigkeit der Interbandmatrixelemente den Einfluss von Fluktuationen in den
Abstanden zwischen den Gitteratomen aufgrund der thermischen Verteilung von Pho-
nonen (Hibneret al. [77]).

Dazu sclatzt er das mittlere Quadrét’?) der relativen Ortanderung der Gitterato-
me fur ein harmonisches Potential der Gitterschwingungen ab. In die Betrachtung wer-
den ausschliel3lich akustische Phononen einbezogen, und die Phononenstatistik wird
im Debye-Modell beschriebenUF die Elektronen im Leitungsband wird angenom-
men, dass sie den Gitterauslenkungen durch Phononen adiabatisch folgen, weil eine
Zunahme der Auslenkung eine Absenkung der fundamentalen Bzwedbedeutet.
Damit ergibt sich das temperaturdirtgige Interbandmatrixelement zui(bheret al.
['77]):

1

ao(T)\/1+ (W?)(T)

Mit einer Warmeausdehnung der Gitterkonstani€fi) nach Vurgaftmaret al. [155

(wie in Abschnitfs.2.3 erhalt Jens Hibner eine Abnahme vaR? um3, 7 % zwischen

0 K und 300 K [[77]. Obwonhl in eine solche Abs@&@tzung auch optische Phononen
einbezogen werdeniimssten und die verwendete Annahme des adiabatischen Folgens
fur grol3ek-Werte nicht mehr gilt, kommt das Ergebnis dieser Aldgdgzting der zur
Beschreibung der experimentellen Datenditagien Abnahme des quadratischen In-
terbandmatrixelementes uin3 % recht nahe.

P(T) x (5.8)

Dies zeigt, dass die Einbeziehung von Phononen in bestehende Theorien zur Band-
strukturberechnung wichtig ist, um temperaturatdige Experimente richtig beschrei-
ben zu kbnnen. Die Einbeziehung der Elektron-Phonon-Wechselwirkung ik die -
Theorie ist jedoch problematisch, da Phononen bei Raumtemperatur igf\o@ete
haben, wodurch elektronische Zastle an1’-Punkt an elektronische Zuistdelberall
in der Brillouinzone gekoppelt werdeknen, die dig - p -Theorie nicht beinhaltet.
Eine Beschreibung der experimentellen Dateryzd") konnte durch Einbeziehung
von Phononen in Tight-Binding-Rechnungerdglich sein,ahnlich wie bei der Be-
rechnung der Temperaturaiigigkeit der Bandicke mit LCAO-Rechnungéa (Ol-
guin et al. [119). Jedoch ist die Beércksichtigung eines Magnetfeldes in der Tight-
Binding-Formulierung kompliziert, und bisher finden sich in der Literatur keine Tight-
Binding-Rechnungen, die sowohl Phononen als auch Magnetfeld@éckséchtigen.

13linearcombination ofatomic orbitals
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5.3. Zusammenfassung

Schon voriiber zehn Jahren hat sich eine starke Diskrepanz zwischen Messungen der
Temperaturabdngigkeit des Elektromg-Faktors in Volumen-GaAs unk - p -Berech-
nungen gezeigt (Oestreict al. [115 112 [113). In diesem Kapitel wurden neue,
sehr genaue Messungen des temperat@madigeng-Faktors zwischer2, 6 K und

300 K vorgestellt, die mit Spinquantenschwebungsspektroskopie erhalten wurden und
nicht durch Kernfelder veélischt sind. Eine Messung der linearen Ahbigkeit des
g-Faktors vom externen Magnetfeld und von der Anregungsleistung bei verschiedenen
Temperaturen erlaubt eine Extrapolation des temperatargigpeng” zu B, = 0

und P,.. = 0. Bei tiefen Temperaturen wird ein zwischen freien und lokalisierten
Elektronen gemitteltey-Faktor gemessen, der deutlich kleiner ist als dlelicher-

weise verwendete Tieftemperaturwert vef, 44 + 0,02 (Weisbuchet al. [15€]). Mit
zunehmender Temperatur stejgtan.

Ein Vergleich mitk - p -Rechnungen von Roland Winkler zeigt, dass die Diskre-
panz zwischen Experiment und Theorie trotz beiderseits verbesserter Genauigkeit wei-
terbesteht: lauk - p -Theorie nimmy™* mit steigender Temperatur ab. Eine genaue Be-
trachtung der eingehenden Parameter und ein Fit an die experimentellen Daten zeigt,
dass die Messungen ikn- p -Formalismus richtig beschrieben werddimkten, wenn
das Interbandmatrixelememit mit steigender Temperatur unerwartet stark abnimmt.
Diese Abnahme vrde auch die Beschreibung der Temperatuaalgigkeit der effek-
tiven Masse mik - p -Theorie verbessern (Hneret al.[77]). Eine Absclatzung von
Jens Hibner legt nahe, dass eine starke Temperataradigkeit 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 temperatuéaigigen Matrixelement ergibiif
deng-Faktor freier Elektronen* (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-L&agFaktor in Volumen-GaAs mit
zeitaufgebster 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 zehrangere Le-
benszeit als in der Quantenfiimebene liegende Spins. Theoretische Vorhersagen von
D’yakonov und Kachorovskierklaren diese Anisotropie dadurch, dass der D’yako-
nov-Perel-Spinrelaxationsmechanismiis Spins senkrecht zum (110)-Quantenfilm
unterdiickt ist, wahrend Spins in der Quantenfiimebadiizer den D’yakonov-Perel’-
Mechanismus relaxieren. Die Relaxationsanisotropie wirkt sich auf die Dynamik der
Elektronenspins im Magnetfeld aus, indem sie eine Verlangsamung der Larmorfre-
guenz verursacht. Bei kleinen Magnetfeldern kann die Larndagssion des Elektro-
nenspins sogar volighdig unterdickt werden. Diese Beobachtung wird quantitativ
erklart.

Messungen der richtungsaligigen Relaxationszeiten in Alihgigkeit von der Tem-
peratur zwischen 6 K und 314 K ergeben, dass die Spinrelaxationszeit in (110)-GaAs-
Quantenfilmen auch in Wachstumsrichtung trotz der Unimikling des D’yakonov-
Perel’-Mechanismus begrenzt sein kann. In 20 nm breitelotierten Quantenfilmen
wird eine Abnahme der Relaxationszeit mit steigender Temperatur von etwa 7 ns bei
120 K auf etwa 1,5 ns bei Raumtemperatur beobachtet. Didgsegsaschende Ver-
halten Bsst sich mit einem neuen Spinrelaxationsmechanismuarerklder auf ei-
nem Mischen der Zuahde verschiedener Sudnider im Leitungsband aufgrund des
Dresselhausterms im Zusammenwirken mit Intersubbandstreuung beruht. Eine einfa-
che Abscltzung dieses Intersubband-Spinrelaxationsmechanismus (ISR), der vor al-
lem bei hohen Temperaturen an Relevanz gewinnt, stimmt gut mit der gemessenen
Temperaturakdingigkeit der Relaxationszeit in Wachstumsrichtibgrein.
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Trotz der oben genannten Einsahkungen sind die Spinrelaxationszeiten in (110)-
Quantenfilmen in Wachstumsrichtung auf3erordentlich lang. Im Hinblick auf einen
moglichen Einsatz von (110)-Quantenfilmen in Spin-VCSELnN wird die Spinrelaxati-
onszeit in undotierten (110)-Quantenfilmen bei Raumtemperatur i#digkeit von
der Quantisierungsenergie und bei hohen Anregungsdichten gemessen, die im Bereich
der Laserschwelle bei VCSELn liegen. Diese Messungerabgsh, 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 anschlieBende Kernspindiffusion und
-relaxation verursachen ein effektives Magnetfeld, das auf den Elektronenspakzur
wirkt, indem es seine Larmorfrequenz &adert und damit den gemessenen Wert des
g-Faktors drastisch beeinflusst.

Eine Beobachtung der zeitlichen Entwicklung des Psepéfaktors auf langen Zeit-
skalen tagt zum einen zum Vei&hdnis 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 Angt somit sowohl vom angeregten Elektronenspin als auch von der Elek-
tronenspinpolarisation im thermischen Gleichgewicht ab. Messungen iangigikeit
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 Elektronenspinsilggich 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 meistber20 min einen &ttigungswert, dessen &3e und Rich-
tung u. a. von der Anregungspolarisation bestimmt sind. Rasgingskernfeld, die
Sattigungszeitkonstante und der Einfluss der schnellen Kernspinkomponente auf den
gemessenen-Faktor werden systematisch in Adaingigkeit von der Anregungswel-
lenlange, der Sirke desaul’eren Magnetfeldes, des Verkippungswinkels der Probe
beZiglich des externen Magnetfeldes, der Temperatur und der Anregungsleistung un-
tersucht. Dabei zeigt sich, dass nukleare Effekte in zeitabged optischer Spektro-
skopie fast immer béicksichtigt werden rissen.
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6. Zusammenfassung

Zum anderen erlaubt die Beobachtung der zeitlichen Entwicklung des Kernspin-
einflusses auf den gemessengehRaktor die Bestimmung des unvalschten Wertes
von g*. Detaillierte, sehr genaue Messungen giésaktors in Ablangigkeit von Anre-
gungsenergie, externem Magnetfeld, Temperatur und Anregungsleistung werden vor-
gestellt. Die Messungen in ABhgigkeit von der Anregungsenergie zeigen, dgss
sowohl {r sehr groRe als auchirfsehr kleindJberschussenergien zunimmt. Der
Faktor steigt mit zunehmendem Magnetfeld und zunehmender Anregungsleistung li-
near an, und mitdheren Temperaturen nimmit ebenfalls zu. Bei der Erlsrung der
Messergebnisse spielen vor allem die Energidabigkeit desy-Faktors und seine
Abhangigkeit von der Lokalisierung der Elektronen wichtige Rollen. Die gezeigten
Tieftemperaturmessungen ergeben immer einen mit verschiedener Gewichtung zwi-
schen freien und gebundenen Elektronen gemittelten \eyt f

Der nicht durch Kernfelder beeinflusgtd-aktor wird in Ablrangigkeit von der Tem-
peratur zwischer2, 6 K und 300 K sehr genau bestimmt. Messungen der linearen
Abhangigkeit deg-Faktors vom externen Magnetfeld und von der Anregungsleistung
bei verschiedenen Temperaturen erlauben eine Extrapolation des tempekaigrabh
geng* zu By = 0 und P,,. = 0. Der experimentell beobachtete Anstieg vgn
mit zunehmender Temperatur steht in Diskrepanz zyp -Berechnungen. Ein Fit an
die experimentellen Daten zeigt, dass die Messungek irp -Formalismus jedoch
richtig beschrieben werderdoknen, wenn die Interbandmatrixelemente mit steigender
Temperatur unerwartet stark abnehmen. Eine solche starke Temperangujieit
der Interbandmatrixelementéhnte 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 temperatogabh
gen Matrixelementen ergibiif deng-Faktor freier Elektronen*(0 K,0 T,0 mW) =
—0,484 + 0,7 %.
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A. Verwendete Rechnungen und Programme zum ISR

A. Verwendete Rechnungen und
Programme zum ISR

A.1l. Gleichung ( . Koeffizienten eg,psp

Die Koeffizienterey, ., berechnen sich in erster Ordnun@ingstheorie zu

Ekvusb

e

(K, 1, bl Hposet ke, v, 5)

Dressel

Esp

7_(:sD,(no)(k) _

Dressel

| =

{(hokyh) o+ (—k2k. = 2k2k. + k) 0, +
F(—kyk? — 2k k2 + ) az} (Gleichung B10)

Die Wellenfunktion |¢) = |k, v, s) setzt sich dabei zusammen als

Produkt von ebenen Wellen und Blochfunktionen in der Quantenfiimebene:
V)2, y) = exp (ikx) exp (ik,y)ux(z, )

mit der Wellenfunktion in Confinementrichtung:

vy (z) = \/gsin <%Vz> fur 0 < z < d fur einen unendlichen Quantentopf
und dem entsprechenden Spigar

) = [k, v, s) = [y (@, 9) [¢1(2)) |s) -

Bei der Berechnung vory,, ., spielt |4y (z,y))

keine Rolle, weil die Blochfunktionen durch djenvelope function
approximation” herausfallen und die ebenen Wellen sich beim Bilden
des Erwartungswertes herausheben, z.f.'da: (exp (ik,x))" kI (exp (ik,x)) = kI

Es bleibt also:

r
e { bk () (o) +

2Fsp
+ [(=ky = 2k3) (ulk:|v) + (ulkZ]v)] (Bloy|s) +
o [k (lR2) = (22 + K3 (k1)) (oo ]s) }
Der Beitrag der-Komponente des Hamiltonians verschwindet, da die
vorkommenden Nebendiagonalelemente immer Null ergeben

(s. AnhandA.3).
r
e { bk (b ) (o) +

2FEgp
o [(=h2 = 262) (ulka ) + (plKZ)] (blory|s) }.
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Esg bezeichnet den energetischen Abstand zwischen den beidear@igdrty und
umit v, = 1,2. Die beiden Einstellungen des Elektronenspins-#Richtung sind
mit s undb bezeichnet, alse, b =T, |.

A.2. Gleichung ( [3.32): Matrixelemente (b|o;|s)

Eine Anwendung der Pauli-Spinmatrizen

0 1 0 —2 1 0
Or = y Oy = . , Oz =
1 0 1 0 0 —1

auf die Spinoren

ergibt
nl 1) = (? é><;>:<?)=|l>
ol 1) = (? :f)(g)):((j):iu)
7l 1) = (; le)(é):(;):m
ol L) = |T)
ol 1) = —i|T)
oll) = —|1).
Wegen

(TIN=W[H=1und (T]])=([1)=0

folgt daraus Gleichund3(32) fur die Matrixelementéb|o;|s) zwischen Spinoren und
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Pauli-Spinmatrizen:

(Lloo] 1) = (L1 1) =1
Llog| 1y = il |1 =1
(Lol 1) = (LI1)=0

(Moal ) = (111 =1
(Hoyl 1) = =if1 | 1) =i
(el ) = (111 =0. G

Alle in Gleichung [8.37) vorkommenden Matrixelemente mit jeweils gleichen Spins
ergeben Null (Deswegen wird in den Wellenfunktion@B() immer nur der jeweils
umgekehrte Spin beigemischt.):

(Toe| 1) = (111 =0
(Toyl 1) = (111 =0
(T 1) = (T[N =1

(Lloel 1) = (LI =0
(Lloyl 1) = —i{l|T)=0
(Lol 1) = =11 =-1.

A.3. Gleichung ( 3.33):
Nebendiagonalelemente (u|kZ|v)

(ulkZ|v) =

o R
k! = (—i0,)"
Wellenfunktion in Quantentrog mit unendlich hohen Barrieren:

2 1p0) { \/gsin (%z) furo < z <d
0

sonst
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| (z)" ((*11);:/”*1 _ (*1,)/”::*1> fir n ungerade

0 fur n gerade
- i fur n ungerade
| 0 fiir ngerade

)L (Y g -

wtv v—p

A.4. Gleichung ( B.37): Fermis Goldene Regel fiir

s

I

Intersubband-Streuung

2 el Al 5(5; — By i

Die vier mbglichen Intersubbaridberginge mit Spinflip sind vom; nachy mit

|¢1> = |ki7ya 5> +5kiuusb|ki7ﬂ'7 b> (BBIID
|77Df> = |kf>,uab> +€kf}U/b5|kf7V7 5)
furv,p=1,2 ,v#punds,b=7,] ,s#b

2w 2
f ‘ {<kf7/’b7b| + €quybs<kf7y> S|}{A’k17 V75> + gkil/,usbA‘ki;,uab>}’ 5(E1 - Ef)

2
? | <kf7 H, b|A|k17 v, 8> + Eki’/,USb<kf7 s b|A|k17 y b)+

* * 2
+€kfuubs <kf7 v, S‘A’kh v, S> + EkiVHSbgkfuubs <kf7 v, S‘A’kh My b>‘ 5(E1 - Ef)

Der erste und der letzte Summand verschwinden, weil die
WechselwirkungA spinerhaltend ist.

2T
| rpsnlee, g D] Al 1,0) + €5 e, v sl Alks, v, )| 0B — ).
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A.5. Maple-Programm zur Berechnung von  ~isr
nach Kapitel 3.3

> restart;

Materialparameter und Konstanten

> kBoltzmann := 8.617343*10 "-5); Boltzmannkonstantes in eV K !
> meff := 0.0665; effektive Massen* = 0, 0665 - mq

> GammasSpin = 24; Spin-Splitting-Konstanté' in eVA3

>d = 200; QW-Breite inA

> Esb = 31*10 "(-3); Intersubband-Gap/sg in eV

> gammap := (1/0.05); Impulsstreuratey, in 1/ps

> beta;=3.81; 8=+ ineVA?

Programmparameter

> Starttemperatur:=120;
> Endtemperatur:=320;
>fp:=fopen( “ F:/DatenStefi/Programme/Maple/ISR/ISR.dat ", WRITE);

Matrixelemente zwischen Spinoren und Paulimatrizen (GIg3.32
> UpsigmaxDown = 1,
> UpsigmayDown := -I;

Matrixelemente (v|k”|u) (Glg.[3.33

> Matrixelement := (nue, mue, nkz) ->

((-*mue*Pi/d) “nkz)*(1/Pi)*

() ™Mnue + mue) - 1)/(nue + mue) - ((-1) A(mue - nue) - 1)
/(mue-nue))*Re(l Mnkz + 1));

Berechnung von|eg,,,.|? (Glg. 333

> epsilonk12quad := (kx, ky) ->
abs((GammasSpin*((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;



130 A. Verwendete Rechnungen und Programme zum ISR

> epsilonk21lquad = (kx, ky) ->
abs((GammasSpin*((4*kx*ky*Matrixelement(2, 1, 1)*UpsigmaxDown

+ ((-ky "2-2*kx "2)*Matrixelement(2, 1, 1)

+ Matrixelement(2, 1, 3))*UpsigmayDown))/(2*Esb))) N2

Berechnung vonyisgr (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 72+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):

> gammalSR := gammasZ/gammasN;

Schreiben in Datei

> fprintf(fp, “%g 7, ) Temperatur in K

> fprintf(fp, “%e 7, gammalSR): ~sr in 1/ps
> fprintf(fp, “%0n"”, l/gammalSR): Tisr IN PS
>end do:

> fclose(fp);

A.6. Maple-Programm zur Berechnung von  ~pp
nach Kapitel

Analog zu Gleichung3.?) gilt

(Z+%2) %"

DN | —

DP
Ve =



A.6. Maple-Programm zur Berechnung von ypp nach Kapitel B:1.4]

131

Aus Q = Q0199 () nach Gleichung31J) folgt 2, = 0 und

Dressel

. (ke by ) = — (R () (0) — (K — 282)

Fur einen unendlich tiefen Quantentopf der Breitglt fur den Erwartungswett?)(v) =

(%’)2, wobeir = 1,2 wieder die Subbandnummer bezeichnet. Damit ergibt gich f

die Uberk gemittelten KomponentenquadraTg =0 und

R2(K2 + k2)
dk, dk, Qz =1
= L [ am et = e () ¢
2 k‘2 ]{:2
+f_oo dk, f_ dk, Q2(v = 2) exp (—h%(nf,;;i}{)) exp (—kEB%ﬂ
(14 exp (=B2)) J7o, dhe [, dby exp (- 50500

Folgendes Maple-Programm berechnet hiermit die uadgef Spinrelaxationsrate
durch den D’yakonov-Perel’-Mechanismus ¥erschiedene Temperaturen.

> restart;

Materialparameter und Konstanten

> kBoltzmann := 8.617343*10 "-5); Boltzmannkonstantes in eV K—!
> hquer:=6.58211915*10 7(-16); Plancksches Wirkungsquantunm eV s
> meff ;= 0.0665; effektive Massen* = 0, 0665 - mq

> GammasSpin = 24; Spin-Splitting-Konstanté' in eVA3

>d = 200; QW-Breite inA

> Esb := 31*10 "(-3); Intersubband-Gagsg in eV

> gammap := (1/(0.05*10  "(-12))); Impulsstreuratey, in 1/s

> beta;=3.81; 8=+ ineVA?

Programmparameter

> Starttemperatur:=120;
>Endtemperatur:=320;

>fp:=fopen( “ F:/DatenStefi/Programme/Maple/ISR/DP.dat ", WRITE);
QW ressel
>Erwwkzquad :=(nu)->(Pi*nu/d) "2;

>0megazquad:=(kx,ky,nu)->((-(GammasSpin/hquer)*
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(ky*(Erwwkzquad(nu)-(ky "2-(2*kx  2))) "2;

~pp Mit Mittelung Uber k

>for i from Starttemperatur to Endtemperatur by 10 do
>T:=i;

>0megaZ:=int(intf(Omegazquad(kx,ky,1)*

exp(-(beta*(kx A2+ky "2))/(meff*kBoltzmann*T)),
kx=-infinity..infinity),ky=-infinity..infinity)

+ int(int(Omegazquad(kx,ky,2)*

exp(-(beta*(kx A2+ky "2))/(meff*kBoltzmann*T))*
exp(-Esb/(kBoltzmann*T)),
kx=-infinity..infinity),ky=-infinity..infinity):

>0megaN = (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 7, 1) Temperatur in K

> fprintf(fp, “%e ", gammaDP): ~vpp IN 1/s
> fprintf(fp, “%g\n"”, l/gammaDP): Tpp IN'S
>end do:

> fclose(fp);
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B.1. Parameter fur EY-Absch atzung

Fur die Absclatzung der Elliott-Yafet-Spinrelaxationszeit in Abschi@i.2 wurden
folgende Parameter verwendet:

kg = 8,617343-107° VK™
i = 6,58211915-10"%¢eVs

m* = 0,0665 mq
1

T T B0 fs
. B2
3 = 381eVA? mit §= ——
ng
5.5.10~% eV K-1T2
Ef(T) = 1.519eV — 2
o(7) 919 € T+225K

Ay = 0,341eV
Ey = 1,057843-107%2¢V
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B.2. Exzitonenenergie in Abh angigkeit von der

Quantenfilmdicke

AbbildungB.1l zeigt die von Roland Winkler berechnete Emissionswedlegé von

Exzitonen bei 0 K in der in AbschnE4.2beschriebenen (110)-GaAs/AkGa ¢y AS-

Probe. In Abschnif8.4.1werden diese Rechnungen zur Bestimmung der Quantenfilm-

breiten verwendet.

820 F
810 f
800 |
790
780
770 ¢
760
750 £
740 ¢
730
720

A (nm)

0K

QW-Dicke (A°)

20 40 60 80 100 120 140 160 180 200

Abbildung B.1: Von Roland Winkler berechnete Emissionswellenlange von Exzitonen in (110)-

GaAs/Alj 33Gag g7 As-Quantenfilmen.
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C.1. Rucklauf

Bei der zur Detektion verwendeten Synchroscan-Streakk&nstrdie fur die Zeit-
auflosung verantwortliche sinu@imige Ablenkspannungber die Wiederholrate des
anregenden Lasers getriggert. Dadurch trifft die @llg., = 12,5 ns neu angeregte
Photolumineszenz immer auf dieselbe Stelle des Phosphorschirmes uritbleatem-

ge Messzeiten aufintegriert werden. Das von der Streakkamera aufgenommene Zeit-
fensterTr..sier ISt j&@ Nach verwendetem Zeitbereich zwischen e®d@ ps und2 ns

lang und liegt in dem linear abfallenden Bereich der siauafgen Ablenkspannung.
Wenn die Photolumineszenzlebenszeit so lang ist, dass die Photolumineszenzin-
tensiit nach7y ...:/2 noch nicht abgeklungen ist, wird diese Restintérisébenfalls

mit aufgenommen — allerdings mit entgegengesetzter Zeitablenkung, da die Ablenk-
spannung der Kamera dann linear ansteigt. Diese Restiritensitl in dieser Arbeit

als ,Rucklauf’ bezeichnet. Da dieser den zeitlichen Verlauf des Polarisationsgrades
verfalscht, aus dem die Spinrelaxationszeit bestimmt wird, wird er aus der gemesse-
nen Intenskt /..., (t) wie im Folgenden beschrieben herausgerechnet.

AbbildunglC. I zeigt ein Beispieliir eine mit der Streakkamera gemessene Photolu-
mineszenzgesamtintersdit 5, () (schwarz) mit langer Photolumineszenzlebenszeit,
die sich aus der Summe der beiden zirkular polarisierten Komponéptgr(griin)
und . (blau) zusammensetzt. Die Gesamtinteitdisst sich beschreiben als:

gem

T aser
LT + TFenster —2A — t) (Cl)

TPL

t
I8 (t > 0) = Agexp (——) + Apexp (—

TPL

Y

(C.2)

gem

t Taser TLaser+T nsr_QA_t
Jees (t < O) — AO exp <_+—L) +A0 exp <_ 2 Fenste

TPL TPL

1Zur Funktionsweise der Streakkamera siehe
http://sales.hamamatsu.com/assets/pdf/hpspdf/Guidetostreak.pdf.
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Fenster

[T

——I°*® (gemessen)
—— I (gemessen)

I (gemessen)
2R (berechnet)
—— Fitfir«,,

Intensitat

T

Ot—l-
O -

" 500 1000 1500
Zeit in ps

|

Abbildung C.1: Gemessene Transienten und berechneter Rucklauf 2R(t).

wobei Ay die Amplitude undA den zeitlichen Abstand zwischen Beginn des aufge-
nommenen Zeitfensters und Neuanregung der Photolumineszenz lidbezeichnet.
Der Rucklauf wird hierbei durch den Term

Tisser Ty enster — 2A —t
Apexp (— 3" Fenst =: 2R(t) (C.3)

TPL

beschrieben. Um die Amplitudd, zu berechnen, wird Gleichun@(2d zu einem
beliebigen Zeitpunkt, < 0 verwendet:

IEs (¢
Ay = som 1) . (C.4)

Ty, s
exp <_ t0+TLaser> + exp (— %WJFTFenster?AtO)

TPL TPL

I%5,(to) wird aus den Messdaten erhalten, uipg ergibt sich aus einem Fit mit Glei-
chung [C.]) an die Messdaten zu &fen Zeiten (rote Linie in Abbildun@.J), bei dem
7pr, als einziger Fitparameter dieny, ¢, und /% (¢,) als konstant eingegeben werden

gem

und Aq(7p1,) als GleichungIC.4) eingeht. Mit dem so erhalteneqy, 1asst sich4, und
damit auch der zeitalimgige Ricklauf nach Gleichundd.3) berechnen. Dieser istin
Abbildung[C.Tals orangene Linie gezeigt.
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Aus den gemessenen Komponenfgn, (1) = I=(t) + R(t) der Photolumineszenz
berechnet sich schlief3lich der nicht durciadRlauf verlschte Polarisationsgrad zu:

) —17(t) Lgew(t) = Lo (t)
IH() +1-(t)  IEa(t) + Lo (t) — 2R(t)

Ppr(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 — bexp (—=2) cos (M) aus dem gemessenen Sigihél) und ist in
Referenz[fQ] erklart (Hagele). An dieser Stelle soll nur ihre Anwendung beschrieben
werden, die darin besteh% In B in einem numerischen Fit agf In I anzupassen.
Fitparameter sind dabei die Periodenddligdie Anfangsamplitudé, die Abklingzeit

7 und der Zeitnullpunkt,. Fur die Fitfunktion gilt dabei:

d, . B (? exp (—*1) cos (M) + 25 expy (— 12 sin <2w<tT—to>>>
— 1n = =
dt B(1) 1 — bexp (_t;to) oS (%(tT_to))

(C.6)

Bei deng-Faktor-Messungen in Kapitdl undB wurde die Fitfunktion noch um den
Term—aexp (;—5) erganzt, um eine bessere Anpassung an die Daten zalyésisten.
Dieser Term hat keinen Einfluss auf die aus dem Fit erhaltene Larmorperiodendauer.
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D. Betrachtung der verschiedenen
Beitr age zum Fehlervon g*

D.1. Feldkalibrierung

Die Feldsérke des supraleitenden Magneten nimmt mit zunehmendem Abstand von
der Spulenmitte ab. Im Rahmen der durchidefen Feldkalibrierung (s. Abschnitt
4.4.1.2 wurde bei einem nominellen Feld vdnT die in AbbildungD.1 dargestell-

te Abhangigkeit der Feldérke von der lBhenposition im Magneten gemessen.

0’98-_"'I""I""I""I""I""I""I""I""I"'_
0,97} -
E 0,96 Fit mit: y0+ax2+bx4 4
m
[y, 0977583582  +5,89973915*10°
0,951 4 .408872773"10° +6,04934231*10° ]
[ b -9,25156312*10° +9,84463678*10" 1
094||||| ................... ]

-15-10 -5 0 5 10 15 20 25
radiale Entfernung vom Zentrum (mm)

Abbildung D.1: Gemessene Hohenabhangigkeit der Feldstarke im Probenraum bei nominell
1 T (schwarze Kreuze) mit Fit (rote Linie).
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'S a — b
o 1,5(,) L 10(A\), o
*CD - :/ \.\A \
£ 1’0".‘\ / ? 1 \\ﬁXI‘A /"\' ]
6 vﬁ*jf = L) \4 p A
< 05 : = o<
&) ’ — K 0.1 —a———«
Lo LCII_J ’
8- 0 O [ — e e —— ] " Y U) "77‘7‘7‘7 . ’
© ’728812814816818% 0123456
nm B (T
— (C) exc ( ) /-\(d) ext ( )
I\C—J 1,0':A/A\ 21 =10! ]
*O) h N - *O') v*x-'— —_—
c c .
= 0,50« 50 5/ N\ <
SN 505 .
) . ) ) N\
L d L oo
") » — . . » n > —>
8 0.0 012 3 45 & 0’OO 10 20 30 40 50 60
Winkel (°) T (K)
—~ (e) T T T T T
m'CD 1.0 \A\. —I—Astefehler
Z Y /“X | | —e— Fehler exp. Fit
o YT =" | | —4— DOF-Fehler
€ 05l . \_/,\ | | —— B-Kalibrierfehler+
5 0y '\. ‘ B-Kalibrierfehler-
S Ttee . | | —<— Zeitkalibrierfehler
L YA —— —»— Persist.-Mode-Fehler
S 72 4 6 8 10 12
®
(mW)

exc

Abbildung D.2: Einzelne Beitrage zur Ungenauigkeit von ¢g* bei den in Kapitel [4.4] dargestell-
ten Messungen. (a) Zu Abschnitt [£.4.2} Abhangigkeit von der Anregungswellenlange. (b) Zu
Abschnitt [4.4.3 Abhangigkeit vom externen Magnetfeld. (c) Zu Abschnitt[4.4.4} Abhangigkeit
vom Verkippungswinkel der Probe. (d) Zu Abschnitt [£.4.5} Abhangigkeit von der Temperatur.
(e) Zu Abschnitt[4.4.6t Abhangigkeit von der Anregungsleistung.
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D.2. Einzelne Fehlerbeitr age zu g* bei
Tieftemperaturmessungen

In Abbildung[D.2 sind die in Abschnitél.4.1 erklarten einzelnen Beiige zur Mess-
ungenauigkeit deg-Faktorsg* fur die in den Abschnitted.4.2 bis[4.4.6 gezeigten
Messreihen dargestellt.

D.3. Einzelne Fehlerbeitr age zu g* bei
temperaturabh angigen Messungen

Abbildung[D.3 zeigt die verschiedenen Beifge zum Fehler deg-Faktors bei den
temperaturabdngigen Messungen in Abschriifl.2 Die Beitrage sind in den Ab-
schnitted.Z.1undb. I 3 erklart.

09/\ 2,0 i —m— Astefehler —0o— B-Extrapolationsfehler T
o | | —e— Fehlerexp. Fit ~—o— P-Extrapolationsfehler
Z 3 DOF-Fehler
* 1 - | —v— B-Kalibrierfehler +
o 1,5 i B-Kalibrierfehler - ]
< | |—<— Zeitkalibrierfehler
- Persist.-Mode-Fehler
ko) i
c 1 ,0 I'- _o—0]
o o —yr- v /D/D O/
LI— %‘\‘ \\V\v\ - 0 O/ 1
sq—J ° D/EPD\';Bf'*Vﬁv\v ]
— /D/ -
5 0’5 \027/12 5 Dﬂﬂﬂo;ﬁ’égﬂﬂ‘{ﬂﬂ ]
(@) / /o/ 1
(2] /o ]
_Q J
(U0,0 ..Hfh. N A R
0 50 1 OO 1 50 200 250 300

T (K)

Abbildung D.3: Einzelne Beitrage zur Ungenauigkeit von ¢g* bei den in Kapitel Bl dargestellten
Messungen zur Temperaturabhangigkeit.



Symbol- und Abktrzungsverzeichnis 141

Symbol- und
Abklrzungsverzeichnis

Vektoren werden in dieser Arbeit fettgedruckt dargestellt, inred@etnormalgedruckt.
Einige Symbole werden in dieser Liste ohne Indizes genannt, wenn sie mit verschiede-
nen Indizes verwendet werden oder die Indizes selbgtenkdl sind bzw. hier einzeln

genannt werden.
T 1: Spinup, Spindown
a: Gitterkonstante
a, A, Ap ;. Amplitude
A: spinerhaltende Wechselwirkung
a, ag - Konstanten in Temperatura@gigkeit der Bandicke
QsIA - Rashba-Koeffizient
b: Spin-Index des kleineren Spinanteils in Mischzustand
b: Anfangsamplitude bei DOF-Fit
b : Konstante im effektiven Kernfeld
B: Funktion fr Oszillationen bei DOF-Fit
B, B (externes) Magnetfeld
By : effektives Kernfeld
By sat Sattigungskernfeld
BAP : Bir-Aronov-Pikus
BIA: bulk inversion asymmetry, Volumeninversionsasymmetrie

Parameterir Exponent beim BAP-Mechanismus
zusammengefasste Konstanten bei Rechnungen im Anhang
Brechungswinkel

Konstante in Temperaturalhgigkeit der Bandicke
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c,
d,dQW:

DOF:
DP :

FEg:
E.:

EElektron :

Fsp -
EY:

go -
Jpseudo -
Jsat -
ViV
IN -

Tp -

Vs -

I

Konstantenfiir Beitrage toherer Bander imk - p -Formalismus
Quantenfilmbreite

Diffusionskonstante

Zustandsdichte

damped oscillator filter

D’yakonov-Perel’

Standardabweichung

Dirac-Funktion

Dotierung in einer diskreten Schicht

Differenz, Zeitbereich

Energie zwischen Valenzbandkante und Splitoffband
Abstand deAste des Pseudg-Faktors

Energie

Energie zwischen Valenzband und Leitungsband
Eigenwert des ungesten Hamiltonoperators
durch Ey(0 K) bestimmte Konstante in Temperaturablgigkeit der Bandicke
Quantisierungsenergie

Energie eines Elektrons im LB

energetischer Intersubbandabstand

Elliott-Yafet

elektrisches Feld

Koeffizient erster Ordnung 8tungstheorie

Varianz

final, Index fur Ende

Fermiverteilung der SpinsuBbder

effektiver Elektrong-Faktor (Elektron-Lané-Faktor)
g-Faktor freier Elektronen

Pseudog-Faktor

Pseudog-Faktor bei geattigtem Kernfeld
Spinrelaxationsrate (in Richtuny
gyromagnetisches Vedltnis des Kernes
Impulsstreurate

Spinfliprate fir einen bestimmteblbergang
Spin-Bahn-Koeffizient
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LCAO:
LH :
LP:

>

exc -

Ho -
HB -

Zentrum der Brillouinzone

Planck’sches Wirkungsquantum geteilt durch 2
heavy hole, Schwerloch

Hamiltonoperator

initial, Index fur Anfang

Kernspin

Spin eines Kerns

Intensitt

Intensifit dero* polarisierten PL

Kernspin im thermischen Gleichgewicht
Interactive Data Language

interface inversion asymmetry, Greraéiheninversionsasymmetrie
Intersubband-Relaxation/Relaxationsmechanismus
Gesamtdrehimpuls

Laufindex

Wellenvektor

Boltzmannkonstante

Bahndrehimpuls

Leitungsband

linear combination of atomic orbitals

light hole, Leichtloch

Linearpolarisator

Wellenkange

Anregungswelleriinge

effektive Elektronenmasse

freie Elektronenmasse

magnetische Quantenzahl des Gesamtdrehimpulses
molecular beam epitaxy

Subband-Index

Elektronenbeweglichkeit

magnetisches Moment

Vakuumpermeabildt

Bohr'sches Magneton

Index fur Elektron
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n: bzgl. Dotierung: negativ

n: Einheitsvektor

nt: Dichte von Spinup- bzw. Spindown-Elektronen
N : Index fur nuklear

N : Anzahl

N : Differenz der Spinbanddichten

Nd:YVO,: Neodym-dotierter Yttrium-Vanadat-Kristall

v Subband-Index

w (Licht-)Frequenz

Wy anisotrope Raizessionsfrequenz

Wi, Larmorfrequenz

Q: effektives Magnetfeld

p Index fr Impuls

p Impuls

P bzgl. Wellenfunktion 7 = 1

P bzgl. Dotierung: positiv

P, P Interbandmatrixelemente ik - p -Formalismus
P PE:  wie Ep

Py : Laserleistung zur Anregung

P, Spinpolarisation der Elektronen

Ppr, : Polarisation der PL

PL: Photolumineszenz

0 Phase

W, YO Elektronenwellenfunktion, Eigenvektor des ungetin Hamiltonoperators
QW guantum well, Quantenfilm

T Ortsvektor

R: Rucklauf

S Index fir Spin

s Spin-Index des @i3eren Spinanteils in Mischzustand
s Spin-Quantenzahl

s bzgl. Wellenfunktion 7 = 0

s: Elektronenspin

S; - Spinkomponente oder Spinpolarisation in Richtung / zum Zeitpinkt
SO : spin orbit, Spin-Bahn

S : Spin eines einzelnen Elektrons

So : angeregter Elektronenspin
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T
TS
Ty, T} -
T, :

TFenster :

Ti, -

Tt aser -
Ti:Sa:
T

TDunkel -

VCSEL :

Xi -
$7y7z:

§n,¢:

Elektronenspin parallel zur Magnetfeldachse
Elektronenspin im thermischen Gleichgewicht
Subband

structure inversion asymmetry, Strukturinversionsasymmetrie
split-off-Band, durch Spinbahnkopplung abgespaltenes Band
spin quantum beats, Spinquantenschwebungen
Vektor der Pauli-Spinmatrizen, Pauli-Spinmatrix
links- bzw. rechtszirkular polarisiert (Licht)

Zeit, Zeitintervall

Temperatur

Periodendauer

longitudinale Spinrelaxationszeit
Kernspin-cross-Relaxationszeit
Kernspin-Pumpzeit

transversale Spindephasierungszeit
Elektronentemperatur

von Streakkamera aufgenommener Zeitbereich
Larmor-Periodendauer

1/Laser-Wiederholrate

Titan-Saphir

Abklingzeit

Dunkelrelaxationszeit

Transport-Streuzeit

Impulsstreuzeit

Photolumineszenzlebenszeit
Spinrelaxationszeit (in Richtung
Sattigungszeitkonstante

Winkel der Probenverkippung

Konstante in Temperaturaéihgigkeit der Bandicke
mittleres Quadrat der relativen Catsderung der Gitteratome
Valenzband

vertical-cavity surface-emitting laser

Spinor in+:-Richtung

kartesische Koordinaten

Hauptachsen des Relaxationsellipsoids
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