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Einleitung

Die heutige Halbleiter-Elektronik und Opto-Elektronik basiert fast ausschlie3-
lich auf der Ausnutzung der Coulomb-Wechselwirkung zwischen den Ladun-
gen der Elektronen. Elektronen besitzen neben der Elementarladung aber auch
noch den Spin als Teilchen-Eigenschaft. Der Elektronenspin als Eigen-Drehim-
puls mit einer halbzahligen Quantenzahl hat kein klassisches Analogon. Er
kann nur die beiden Zustédnde ,Spin-up“ und ,Spin-down® mit S = i%h anneh-
men. Fast 75 Jahre nach der Entdeckung des Elektronenspins durch Uhlenbeck
und Goudsmith [1] und seiner korrekten Beschreibung in der relativistischen
Quantenmechanik im Jahre 1930 durch Dirac, halt diese Grofle Einzug in die
moderne Halbleiter- und Informationstechnologie [2].

Auf der Basis von diinnen Metall-Schicht-Systemen sind bereits wichtige
Entdeckungen auf dem Gebiet der ,Magneto-Elektronik®, wie etwa des Riesen-
magnetowiderstandes [3, 4], zur Anwendung gekommen. Ebenso sind der spi-
nabhingige Tunneleffekt, magnetisch steuerbare Widerstiande, Magnetfeld-
Sensoren und der ,Magnetic Random Access Memory* Gegenstand der aktuel-
len Forschung. Alle diese Anwendungen nutzen die quantenmechanischen Ei-
genschaften des Spins aus, basieren jedoch ausschliefllich auf Metallen. Eine
Spin-Elektronik auf Halbleiterbasis hat dahingegen den Vorteil, dass sowohl
die sehr gut entwickelte Halbleitertechnik der konventionellen Elektronik ge-
nutzt werden kann, als auch eine Verbindung mit der Opto-Elektronik moglich
ist.

Eine der Grundvoraussetzungen fiir das Betreiben einer Spin-Elektronik in
Halbleitern ist die Bereitstellung und Kontrolle von spinpolarisierten Elektro-
nen. Im Kapitel 2 wird beschrieben, wie durch die kohdrente Kontrolle von zwei
Laserstrahlen, spinpolarisierte Strome in Halbleitern erzeugt werden. Diese
Strome beruhen auf der Interferenz von optischen Ubergiangen und sind eine

makroskopische Manifestation von rein quantenmechanischen Phéanomenen.
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Kapitel 3 beschaftigt sich mit einem anderen Zugang zur Beeinflussung von
Spin-Effekten in Halbleitern: Mit einer steuerbaren Symmetrie-Erniedrigung
durch interne und externe elektrische Felder werden die Spin-Eigenschaften
von Ladungstragern im Leitungsband beeinflusst. Die Effekte werden im Ma-
gnetfeld mit der Spin-Quantenschwebungs-Spektroskopie untersucht.

Im Kapitel 4 wird die Spin-Dephasierung von Elektron-Loch-Paaren mit
paralleler Spinausrichtung, sogenannten ,dunklen Exitonen, in Halbleiter-
Quantenpunkten untersucht. Halbleiter-Quantenpunkte werden aufgrund ih-
rer Eigenschaften beziiglich der langen Spin-Kohéarenz-Zeiten oft als Kandida-
ten fiir eine zukiinftige Quanten-Informationsverarbeitung mit Spins herange-
zogen. Die ,dunklen“ Exitonen mit einem Gesamtdrehimpuls von J = 2 werden
durch Zwei-Photonen-Anregung erzeugt und die Umwandlung zu ,hellen“ Exi-
tonen (J = 1) mit zeitaufgeloster Ultrakurzzeit-Spektroskopie verfolgt.

Im ersten Teil des Anhangs (Anhang A) wird der Versuch vorgestellt, aus
ferromagnetischen Eisen-Kontakten spinpolarisierte Elektronen tiber Tunnel-
Prozesse in eine Halbleiter-Schichtstruktur zu injizieren. Dazu werden speziell
fiir diesen Zweck prozessierte Dioden-Strukturen verwendet.

Das im Anhang B behandelte Thema hat nichts mit Halbleitern oder
Spins zu tun, sondern beschéaftigt sich mit der lebenden Materie, der Biologie.
Blaulicht-Rezeptoren steuern eine Vielzahl von physiologischen Reaktionen bei
Pflanzen, Pilzen und Mikro-Organismen und auch beim Menschen. Die chemi-
schen Substanzen, die zum Beispiel Pflanzen das blaue Licht ,sehen“ lassen,
werden mit Ultrakurzzeit-Spektroskopie untersucht, um die Funktionsweise
von lichtabhéngigen Prozessen, wie etwa dem Phototropismus, das Wachsen
der Pflanzen in Richtung des Lichts, aufzukléaren.

Aus Grinden der guten Lesbarkeit ist die Gliederung dieser Arbeit so ge-
staltet, dass einige Abschnitte, die nicht direkt fiir die Verstiandlichkeit des
aktuellen Themas notwendig sind, als Ergdnzungen in den Anhang C am Ende
ausgegliedert sind.

Die neue deutsche Rechtschreibung ' wird in diesem Dokument stark auf
die Bindestrich-Setzung angewendet, um ,,Weltrekordlangenwortbildungen® zu

vermeiden.

LGiltig ab 1. August 1998.



Zusammenfassung

In den drei Hauptkapiteln dieser Arbeit ,Kohérente Injektion von Spin-
stromen®, ,Anisotropie des Elektron-Landé-g-Faktors® und ,Spin-Umklapp in
InP-Quantenpunkten werden spinabhingige Effekte von optisch erzeugten
Ladungstrigern untersucht. Im Anhang wird tiber die ,,Spininjektion in Halb-
leiter aus ferromagnetischen Eisenkontakten® und ,Ultrakurzzeit-Spektrosko-
pie an Blaulichtrezeptoren“ berichtet. Der Inhalt dieser fiinf Themengebiete
wird hier kurz zusammengefasst.

Quanteninterferenz von Ein-Photon- und Zwei-Photonen-Anregung in di-
rekten Halbleitern ohne ein &dulleres angelegtes elektrisches Feld fiihrt zu
ballistischen Stromen von Ladungstragern. Sowohl Grof3e und Richtung die-
ser Strome als auch die Spinausrichtung der Ladungstréagerspins, die diese
Strome tragen, werden mit der Polarisation und der relativen Phase der an-
regenden Femtosekunden-Laserlichtfelder kontrolliert. Der direkte experimen-
telle Nachweis fiir die Spinpolarisation der optisch injizierten Strome wird er-
bracht durch die Messung einer phasenabhingigen raumlichen Bewegung der
zirkular emittierten Photolumineszenz in ZnSe. Zur Anregung wird sowohl ge-
kreuzt linear polarisiertes Licht als auch kozirkular polarisiertes Licht fiir das
Zwei-Farben-Lichtfeld verwendet. Eine theoretische Modellierung unter Ver-
wendung eines Boltzmann-Ansatzes erklart die Grof3e des gemessenen Effek-
tes.

Die Richtungs-Anisotropie des Elektron-Landé-g-Faktors in der Ebene
von asymmetrischen GaAs/Alj 35Gaj gsAs-Quantenfilmen wird untersucht. Die
Asymmetrie wird entweder durch das Anlegen eines dulleren elektrischen Fel-
des an symmetrische Quantenfilme, oder in asymmetrischen Quantenfilmen
durch eine stetige Verdnderung der Quantenfilm-Material-Zusammensetzung

hervorgerufen. Die g-Faktoren in Richtung der verschiedenen kristallogra-
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phischen Achsen werden durch Spin-Quantenschwebungs-Spektroskopie be-
stimmt und daraus der Einfluss der Asymmetrie auf den Landé-g-Faktor er-
mittelt. Die Ergebnisse werden mit einem theoretischen Modell verglichen, das
auf numerischen Berechnungen basiert. Aus dem Vergleich der experimentel-
len Daten und den Berechnungen kann die kubische Spin-Aufspaltungskon-
stante 7, fiir das Leitungsband bestimmt werden.

Die Spin-Umklapp-Zeit von strahlungslosen (dunklen) J = 2-Exitonen
zu strahlenden (hellen) J = 1-Exitonen in Quantenpunkten wird durch
zeitaufgeloste Messungen bestimmt. Die dunklen Exitonen werden iiber Zwei-
Photonen-Anregung mit Ultrakurzzeit-Laser-Pulsen erzeugt. Das zeitliche Ver-
halten der Photolumineszenz wird mit einem Ratengleichungs-Modell be-
schrieben. Die Anpassung dieses Modells an die experimentellen Daten gibt
Hinweise darauf, dass die Anstiegs- und Abfalls-Zeiten nicht direkt mit der
Spin-Umklapp--Zeit und der Lebensdauer gleichgesetzt werden konnen. Aus
dem Ratengleichungs-Modell gehen allerdings nicht eindeutige Losungen fiir
die strahlende Lebensdauer und die J = 2 — J = 1-Umwandlungszeit hervor.
In Ubereinstimmung mit anderen Messungen der strahlenden Lebensdauer be-
tragt die Zeit des Spin-Umklapps ungefiahr 200 ps und die Lebenszeit der hellen
Exitonen ungefahr 70 ps.

Die Spin-Injektion durch Tunneln aus ferromagnetischen Eisen-Kontakten
uber eine GaAs-Barriere in einen (Galn)As-Quantenfilm wird untersucht. Die
zirkulare Polarisation der Elektro- und Photolumineszenz einer Dioden-Struk-
tur im Magnetfeld wird vermessen. In den hier untersuchten Strukturen kann
keine zirkulare Polarisation des Signals festgestellt werden, das auf eine Injek-
tion von spinpolarisierten Elektronen hindeutet.

Das energetische und spektrale Verhalten der bei der Rezeption von blau-
em Licht in Pflanzen beteiligten chemischen Substanzen (Flavine und Pterine)
werden mit zeitaufgeloster Ultra-Kurzzeit-Spektroskopie vermessen. Hinweise
auf einen moglichen Energie-Transfer durch Dipol-Dipol-Wechselwirkung zwi-

schen den Pterinen und Flavinen werden untersucht.



Kapitel 1

Allgemeine Grundlagen

1.1 Eigenschaften von Verbindungs-Halbleitern
mit Zinkblende Struktur

Die in dieser Arbeit verwendeten Material-Systeme GaAs und ZnSe kristalli-
sieren beide in der Zinkblende-Struktur, dargestellt in Abbildung 1.1. Kationen
und Anionen bilden eine zweiatomige Basis und sind jeweils in einem kubisch
flachenzentrierten Gitter angeordnet. Die Untergitter der beiden Atomsorten
sind um ein Viertel in der Raumdiagonalen zueinander verschoben. Das re-
sultierende Kristallgitter hat die Symmetrie der Punktgruppe 7T; und besitzt,
im Gegensatz zur Punktgruppe der Diamant-Struktur O,, keine Inversions-
Symmetrie. Im reziproken Raum bildet die Zinkblende-Struktur ein kubisch
raumzentriertes Gitter mit den ausgezeichneten Symmetriepunkten I', X und
L in der ersten Brillouin-Zone (Abbildung 1.1). Beide Materialien sind direk-
te Halbleiter und haben daher ein Energieliicken-Minimum zwischen Valenz-
und Leitungsband am I'-Punkt, also bei k = 0. Das ist ein grofler Vorteil fiir
optische Untersuchungen, da die Wahrscheinlichkeit fiir optische Ubergénge
unter Erhaltung des Kristall-Impulses hk besonders hoch ist. Unter Hinzu-
nahme des Spins sind am I'-Punkt das I's-Leitungsband!' (s-artige Symmetrie)

zweifach und das I's-Valenzband (p-artige Symmetrie) vierfach entartet?. Das

1Bezeichnung nach Koster. Leider gibt es auch noch die nach Bethe, oder nach Bouckaert,
Smoluchowski, Wigner (BSW), oder die molekulare Notation!
2 entartet” bedeutet, daBl zu einem Energie-Eigenwert mehr als eine Eigenfunktion gehort.
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Abbildung 1.1: Zinkblende-Struktur und dazugehorige Brillouin-Zone [5, 6].

durch Spin-Bahn-Kopplung abgespaltene I';-Band mit dem Gesamtdrehimpuls
J = %,mj = i% ist um die Energie A zum I's-Valenzband abgesenkt und wird
auch als ,Split-Off‘-Band bezeichnet. Aufgrund der energetisch entfernteren
Lage wird es bei optischen Untersuchungen héaufig nicht mit angeregt. Die Be-
zeichnungen I'g, I'; und I'g geben die Symmetrie der jeweiligen Wellenfunktion

in der entsprechenden gruppentheoretischen Darstellung an.

1.2 Der Spin im Halbleiter-Kristall

In der Quantenmechanik wird die Teilchen-Eigenschaft des Spins folgenderma-
Ben eingefiihrt: Der n-dimensionale Hilbert-Raum der Orts-Wellenfunktionen
Ho wird um den (2J+1)-dimensionalen Hilbert-Raum der Spin-Wellenfunktio-
nen Hg erweitert:

H =HoOHs (1.1)

Dabei steht [ fiir das direkte Produkt. Das Leitungsband im Halbleiter (J = 3)
ist ein zweifach spinentartetes Band. Die Wellenfunktionen fiir die Ladungs-
trager kann mit einer getrennten Spin-Wellenfunktion y* und Orts-Wellen-

funktion y(x) beschrieben werden:

) = wix), Orf,  wa(x) € Ho, x* € OHs (1.2)
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Abbildung 1.2: Links: Berechnete Band-Struktur fiir GaAs [7]. Rechts: Schematische
Darstellung der Bandstruktur im Zentrum der Brillouin-Zone (am I'-Punkt) [8].

Als Basis fiir den zwei-dimensionalen Spin-Raum Hg wird iblicherweise die
Projektion der Eigenzustidnde des Spins in z-Richtung S, gewihlt, das heilit
(€. 1| entspricht dem Vektor ({) und (¢, || dem Vektor (?). Die Darstellung des
Spin-Operators in z-Richtung o, lautet:

S, - <<§z 18: (1) (@ 118: 2 l>> _h (1 0> | 13)

Aus den allgemeinen Vertauschungs-Relationen fiir den Drehimpuls, die auch
fiir den Spin gelten, folgen die Darstellungen fiir die Spin-Operatoren in x- und
y-Richtung. Diese Gruppe der Darstellung von Spin-Operatoren wird auch als

Pauli-Spinmatrizen bezeichnet [9] welche definiert sind durch:

ax:<0 1) 6y:<9 _i> az:<1 O) . (1.4)
10 i 0 0 -1

Die Spin-Polarisation in eine bestimmt Richtung i = x,y,z in einem Zustand

nach Gleichung 1.2 ist gegeben durch den Erwartungswert

(vl @) 6 [yt @) = (x| 61 |x*) (1.5)
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Die Spin-Wellenfunktion hat allerdings die fiir einen Drehimpuls mit halb-
zahliger Quantenzahl typische Eigenschaft, dass sie bei einer Drehung um
27 das Vorzeichen wechselt?. Der Einbeziehung des Spins fiihrt also dazu,
dass sich die in Gleichung 1.2 dargestellten Wellenfunktionen ;' transformie-
ren wie das direkte Produkt aus den Darstellungen der Symmetrie-Gruppen
T4,(Ho) und D 1, (Hs). Dieses direkte Produkt formt eine sogenannte Doppel-
Gruppe. Eine Spin-Bahn-Kopplung, also eine Kopplung zwischen Eigen- und
Bahn-Drehimpuls, liegt vor, wenn mehr als eine als eine Darstellung der
Doppel-Gruppe in der reduzierten Darstellung auftaucht.

Der Hauptunterschied der Zinkblende-Struktur zur Diamant-Struktur ist
das Fehlen einer Inversions-Symmetrie. Ohne die Inversions-Symmetrie gilt
weiterhin* E (l;) =FE (—lg) aber fiir den periodischen Teil der Bloch-Funktionen®
gilt nun nicht mehr u_;(¥) = u;(-7), was zu einer Aufhebung der Spin-Entar-
tung in der Brillouin-Zone fiir %k # 0 fiihrt. Eine Aufhebung der Entartung der
Bander lasst sich auch durch das Anlegen externer Magnetfelder erreichen.

In Kapitel 2, Kapitel 3 und Kapitel 4 wird auf unterschiedliche Weise Ein-
fluss auf eine weitere Symmetrie-Erniedrigung genommen, die sich insbeson-

dere in den Eigenschaften der Ladungstriager-Spins widerspiegelt.

1.2.1 Optische Auswahlregeln

Wird ein Halbleiter, in dem Valenz- und Leitungsband entartet sind, mit zirku-
lar polarisiertem Licht angeregt, resultiert unter Beriicksichtigung der Dreh-
impuls-Erhaltung und der relativen Ubergangs-Wahrscheinlichkeiten eine ma-
ximale Spinpolarisation der Elektronen im Leitungsband von 50%. Der maxi-
male Polarisationsgrad der ausgestrahlten Photolumineszenz betragt 25%, da
fiir die Rekombination der Ladungstriger die gleichen Auswahlregeln gelten
wie fiir deren Anregung. Die folgende Definition zur Berechnung des Polari-
sationsgrades (Gleichung 1.6) wird auch im weiteren verwendet: Der Polarisa-

tionsgrad berechnet sich aus der Differenz von links- (6%) und rechts-zirkular

3Das liegt am negativen Charakter der Darstellung der Dreh-Matrix D 1 fiir Drehimpulse
mit halbzahliger Quantenzahl [10].

4mit Zeit-Umkehr-Symmetrie

®Bloch-Funktionen sind definiert iiber: y; = etk (7).
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Abbildung 1.3: Optische Auswahlregeln fiir zirkular polarisiertes Licht mit den
Ubergangs-Wahrscheinlichkeiten zwischen den verschiedenen Spin-Zustidnden.

polarisiertem (o~) Licht normiert auf die Gesamt-Intensitat:

_ o -0

= . 1.6
o~ +ot (1.6)

In Quantenfilmen sind Schwer- und Leichtlochband energetisch aufgespal-
ten. Bei einer Absenkung des (i.a.) Leichtlochbandes, wie in Abbildung 1.3 an-
gedeutet ist, ldsst sich durch resonante Anregung des Schwerlochbandes ein
wesentlich hoherer Polarisationsgrad der Photolumineszenz (bis zu 100%) er-
reichen. Wird hingegen das ,,Split-Off‘-Band mit angeregt, resultiert aus der
Summe der Ubergangs-Wahrscheinlichkeiten ein verschwindender Polarisati-

onsgrad der Photolumineszenz.
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KAPITEL 1. ALLGEMEINE GRUNDLAGEN




Kapitel 2

Kohiarente Injektion von

Spinstromen

2.1 Einleitung

Durch kohédrente Absorption von zwei Laserstrahlen mit unterschiedlichen
Wellenldngen konnen in Halbleitern makroskopische Strome erzeugt werden
[11, 12]. Die Ausbreitungsrichtung der Elektronen und insbesondere die Aus-
richtung ihrer Spins konnen tiber die relative Phase der beiden Laserfelder

gesteuert also kohéarent kontrolliert werden [13].

Das Phidnomen der Interferenz ist in der klassischen Physik seit langem
bekannt: Im Young’schen Doppelspalt-Versuch [14] fithren zwei Wege iiber die
zweil Spalte von einem Ausgangspunkt, der Lichtquelle, zu einem Endpunkt auf
dem Schirm. Die unterschiedliche Phasenlage beider Lichtfelder fiihrt auf dem
Schirm zu Interferenz-Erscheinungen: die Intensitdt wird durch konstruktive
Interferenz der Lichtfeld-Amplituden verstarkt oder durch destruktive Interfe-
renz geschwicht. Das Bild am Schirm ist folglich nicht die einfache Summe der
Intensitdten der Beugungsbilder der einzelnen Spalte, sondern ergibt sich aus
der Summe der Amplituden der elektrischen Felder beider Strahlen, die sich
je nach relativer Phasenlage verstarken oder abschwichen. Auch bei einem
quantenmechanischen Ubergang von einem Ausgangs- zu einem Endzustand
kann es zur konstruktiven und destruktiven Interferenz der Ubergangsampli-

tuden kommen, wenn die Zusténde durch zwei verschiedene Wege miteinander
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verbunden sind. Die Interferenz der Ubergangsamplituden zweier Zusténde
bei der Anregung mit einem Zwei-Farben-Lichtfeld kann zum Beispiel zu einer

asymmetrischen Photo-Ionisation von Atomen fiihren [15].

In dem hier beschriebenen Experiment [16] ist der Ausgangszustand ein
Elektron im Valenzband und der Endzustand ein Elektron im Leitungsband
eines Halbleiters. In Abbildung 2.1 ist die Energie der Elektronen im Leitungs-
und Valenzband gegen ihren Kristallimpuls hk aufgetragen. Der Ubergang ist
eine optische Anregung. Die zwei verschiedenen Wege sind entweder die Anre-
gung durch ein Photon mit der Energie Av; oder die Anregung mit zwei Pho-
tonen hv, lber einen virtuellen Zwischenzustand in der Mitte der Bandliicke,
wobei v; = 2 Ov, ist!. Die beiden Laserfelder haben eine feste Phasenbezie-
hung, sind also kohérent zueinander. Die interferierenden Anregungen sind in
Abbildung 2.1 fiir eine spezielle Phasenlage skizziert: Sie ist gerade so, dass es
zur destruktiven Interferenz der Ubergangsamplituden bei negativen k-Werten
und einer konstruktiven bei positiven k-Werten kommt. Die asymmetrische Be-
setzung von Ladungstriger-Zustianden im k-Raum hat aufgrund des Impuls-
Ungleichgewichtes einen makroskopischen Strom von Ladung zur Folge, der
solange anhélt, bis die Gleichverteilung durch Streuung am Kristallgitter wie-
der hergestellt ist. Die Quanteninterferenz-Kontrolle (engl. ,Quantum Interfe-
rence Control“, kurz: QUIC) kann unter sorgfiltig gewahlten experimentellen

Bedingungen zu Strémen der Gréenordnung von einigen kA/cm? fiithren.

Uber die Polarisationen der anregenden Laserfelder kann zusétzlich auf die
Spinausrichtung der Elektronen bei der Anregung Einfluss genommen wer-
den. Durch die Kombination der Anregung mit zirkular polarisiertem Licht
mit den optischen Auswahlregeln [18] konnen spinpolarisierte Ladungstriger
im Halbleiter erzeugt werden. Die optischen Auswahlregeln werden in Halblei-
tern durch die Spin-Bahn-Wechselwirkung hervorgerufen: Das Ubergangsma-
trixelement vom Schwerlochband (J = %, m; = +2) ist etwa dreimal groBer als
das vom Leichtlochband (J = 2,m; = +1). Elektronen-Populationen mit einer
Spinpolarisation, (ny —n;)/ (n; + n|), von bis zu 50% konnen auf diese Wei-
se in Halbleiter-Volumenmaterial erzeugt werden, was einer makroskopischen

Magnetisierung entspricht. Uberginge vom ,Split-Off‘-Band treten in diesem

Im Folgenden gilt: 2h® = 2k Ovg = h Ovy.
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Abbildung 2.1: Anregung von Elektronen vom Valenz- ins Leitungsband durch Ein-
und Zwei- Photogen-Absorption. Die gestrichelten Wege symbolisieren die destruktive
Interferenz der Ubergangsamplituden (aus [17]).

Experiment nicht auf, denn diese wiirden die Spin-Polarisation der ins Lei-
tungsband angeregten Elektronen drastisch reduzieren. Die Ladungstrager-
und Spin-Verteilungen im k-Raum sind in diesem Fall sowohl fiir Ein-Photon-
als auch Zwei-Photonen-Anregung symmetrisch.

Es konnen nicht nur elektrische sondern auch Spinstrome erzeugt werden.
Die Theorie [13] sagt zwei verschiedene Arten von Spinstromen voraus: Spin-
strome, die von einem elektrischen Strom getragen werden und reine Spin-
strome, die nicht von einem makroskopischen elektrischen Strom begleitet
sind. Elektrische Spinstrome sind Strome, deren Ladungstriger spinpolari-
siert sind: Die Ladungstriager- und Spinverteilung im Impuls-Raum (k-Raum)
sind asymmetrisch. Bei den reinen Spinstromen sind die Ladungstriager zwar
symmetrisch im k-Raum verteilt aber die Verteilung der Spinausrichtung ist
unsymmetrisch: Elektronen, die eine bestimmte Richtung fliegen, haben eine
andere Spinorientierung als Elektronen, mit der entgegengesetzten Ausbrei-
tungsrichtung. Da die Energie der Photonen 2h®m groer ist als die Bandliicke
des Halbleiter E,, erhalten die angeregten Elektronen durch die Uberschuss-
Energie einen Quasi-Impuls, der sie ballistisch knapp 100nm weit fliegen lasst,

bevor sie wieder durch das Kristallgitter gestreut werden. Sowohl die Strom-
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richtungen als auch die Spinausrichtungen der Ladungstriager konnen direkt
uber die relative Phase (2¢,, — ¢2,) und die Polarisationen E,, Es, des optischen
Zwei-Farben-Lichtfeldes E(t) (Gleichung 2.1) gesteuert werden.

Die Elektronen tragen ihren Spin mit. Beim Zuriickfallen vom Leitungs- in
das Valenzband gibt die zirkulare Polarisation der dabei entstehenden Photolu-
mineszenz geméal den optischen Auswahlregeln (Unterabschnitt 1.2.1) direkte
Information tiber die Ausrichtung der Spins. Gemessen wird die relative Ver-
schiebung um nur wenige Nanometer der links- und rechts-zirkular polarisier-
ten Photolumineszenz, wobei sich die Verschiebung tiber die relative Phasen-
lage der Laserfelder (2¢, — ¢2,) mit den Frequenzen w; und w, steuern lasst.
Dazu wurde eine hoch empfindliche Messmethode entwickelt, um eine so klei-
ne Verschiebung tatséchlich nachweisen zu konnen. Auf diese Weise kann die
optische Injektion von reinen Spinstromen als die makroskopische Manifesta-
tion eines rein quantenmechanischen Phinomens nachgewiesen werden. Des
Weiteren kann die rein optische Kontrolle der Spinstrome sehr schnell erfolgen
und der Kontrollprozess iiber die relative Phase benoétigt nur wenig Energie,
da er auf der kohdrenten Kontrolle von zwei Lichtfeldern beruht. Ebenso wer-
den in dieser rein optischen Methode keine elektrischen Kontakte oder von
aullen angelegte elektrische Felder benotigt. Die Stromstirke, Stromrichtung
und Spinausrichtung konnen kontrolliert werden.

Der Spin von Ladungstrigern in Halbleitern ist seit einigen Jahren ein
hochaktuelles Forschungsgebiet, da erhofft wird, diese Grofle in einer neuen
Elektronik, der Spintronik? [19], und in einer angestrebten Quanten-Informa-
tions-Verarbeitung nutzen zu konnen. Bis heute ist es sehr schwierig, tiber
Transportprozesse [20, 21, 22, 23] die dafiir nétigen spinpolarisierten Ladungs-
trager bereitzustellen. Daher ist die Idee, die Quanteninterferenz zur Erzeu-
gung von elektrischen Spinstromen zu nutzen, gerade auch in diesem Zusam-
menhang sehr interessant.

Einige Gruppen haben bereits gerichtete Spinstrome experimentell beob-
achten konnen. Diese Strome wurden entweder durch Intersub-Band-Umver-
teilung von spinpolarisierten Ladungstriagern [24] oder durch Quanteninterfe-

renz von Ein- und Zwei-Photonabsorption mit zirkular polarisiertem Laserlicht

27Zusammengesetztes Wort aus ,Spin“ und ,Elektronik®.
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[25] erzeugt. Die Spinpolarisation dieser Strome wurde jedoch immer nur theo-
retisch abgeleitet und nicht experimentell bewiesen. Auf die Arbeit von Stevens
et al. [26], in der d4hnliche Ergebnisse wie in dieser Arbeit erzielt wurden, wird

in Abschnitt 2.4 eingegangen.

Eine weitere Erklarung fiir den Effekt der asymmetrischen Erzeugung von
Ladungstréigern ist die Symmetrie-Reduzierung durch ein Zwei-Farben-Licht-
feld mit @; = 2w, mit einer relativen Phase von A¢ # 0,7,27.... Durch die-
se Symmetrie-Erniedrigung wird im Prinzip die Kramers-Entartung zum Teil
aufgehoben und durch eine unterschiedliche Absorptions-Stéarke bei E(—/;) und
E(l;) erfolgt eine asymmetrische Besetzung des k-Raumes [27 , 28].

2.2 Theoretische Beschreibung

Dieser Abschnitt gibt eine kurze Einfiihrung in den theoretischen Hintergrund
[13] der ,,Optisch injizierten Spinstrome“ und erldutert, welche Effekte auftre-

ten konnen und von welchen Parametern sie abhéngen.

Ein koharentes Zwei-Farben-Lichtfeld E(t) mit den den Frequenzen » und
2w hat die folgende Form:

E(t) = E im0 4 Fy ei®207200 4 ¢ o (2.1)

und erzeugt Uberginge vom Grundzustand eines Halbleiters |0) in einen ange-
regten Zustand |csvp l;>, indem ein Elektron vom Valenzband v mit dem Spin-
Index p in das Valenzband ¢ mit dem Spin-Index s angeregt wird. Unter Ver-
nachlassigung des Photonenimpulses bleibt der Kristallimpuls hk gleich. Der
Zustand des Systems kann so als |y) = a0 [0) + > a, ;) [csvp E> beschrieben
werden und die Ubergangsamplitude Uosup 5(t) lasst sich in Stérungsrechnung
zweiter Ordnung mit einer klassischen Beschreibung des Lichtfeldes im Limit
langer Wellenldngen berechnen. Die entscheidene Grofe zur Beschreibung der
Spinstrome ist der Pseudo-Tensor K% = <i)“$'b>, mit v als Geschwindigkeits-
Operator und S als Spin-Operator. Die hoch-gestellten Indizes bezeichnen kar-

tesische Komponenten. K% beschreibt, welche Spinausrichtung S? die La-
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dungstriger mit der Geschwindigkeit 7* haben?. Die Spinstrom-Injektionsrate
setzt sich fiir eine Anregung mit einem Zwei-Farben-Lichtfeld aus drei Kompo-
nenten zusammen:: 5

b _ frab o frab  frab
5 K T Kon ¥ Kpon ¥ Koo, (2.2)

wobei K{, zur Ein-Photon-Absorption (20) korrespondiert, K3, zur Zwei-
Photonen-Absorption (@) und K;‘fjh der Interferenzterm ist. Die Indizes e, h
stehen fiir Elektronen (¢) und Locher (2). In Kristallen, deren Symmetrie
hoch genug ist, existieren keine Spinstrome nur aufgrund von Ein- oder Zwei-
Photonen-Absorption alleine*. Bei Anregung mit einem Zwei-Farben-Lichtfeld
(Gleichung 2.1) bleibt jedoch der Interferenzterm in Gleichung 2.2 tibrig. In
Halbleitern mit kubischer Symmetrie (Punktgruppen O, O, oder T,) hat K%

dieselbe Symmetrie wie in einem isotropen Medium und kann als:

Ki*/D= A, E (B, xE‘w)b + A, (B3, xE‘w)a
+ AgeteEe (E’a, EE(U>
+ Age™EC (E“;a, EE‘U,> ree.,

ausgedriickt werden®. Ein gemeinsamer Faktor D wird abgetrennt, so dass
die vier unabhingigen Parameter A;;-; 4 dimensionslos sind. Die Parameter
A; werden mit einem Acht-Band-Kane-Modell [18, 30] berechnet. In der nied-
rigsten Ordnung in % konnen die Bénder, Eigenzustinde und Ubergangsma-
trixelemente in Abhéngigkeit von drei iiblichen Parametern beschrieben wer-
den: der fundamentalen Energieliicke E,, der Absenkung des Split-Off-Bandes
Aund der Kane-Energie E,. Die reduzierten Massen werden als zusétzliche un-
abhéngige Parameter behandelt. Fiir die detaillierte Berechnung der Grof3en A;

aus diesen Parametern siehe [11, 13].

Die zwei wichtigsten relevanten Fille fiir die Anregungs-Polarisation E,,
und EZw werden in den néchsten beiden Abschnitten diskutiert:

Fall 1: Gekreuzt lineare Polarisation. Die anregenden Lichtfelder sind gegeben

399 ergibt z.B. fiir a = y: v,.

4In Kristallen mit hexagonaler Symmetrie wie Cadmium-Selenid etwa, kénnen elektrische
Strome auch nur mit einem Lichtfeld erzeugt werden [29].

5¢abe jst der total antisymmetrische Levi-Cevita Tensor
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durch E,, = E, exp'e & und Ey, = Eoy exp'®e 3. In diesem Fall, da beide Strahlen
linear polarisiert sind, erfolgt keine Spininjektion, §e =S, = 0. Ein elektrischer
Strom existiert in 57 Richtung, dessen Amplitude nach den Berechnungen aus
dem Kane-Modell vernachlissigbar klein ist. Fiir die Spinstrom-Injektionsrate

ergibt sich:

K = —2E2 Ey, D cos(20, — 020) (2.3)
x {(Az —Ag) " + (As - Ag) 22"}

Die zwei Terme haben in dieser Gleichung folgende Bedeutung: Der erste be-
schreibt Ladungstréager, die sich in z-Richtung bewegen mit einem in x-Rich-
tung ausgerichteten Spin. Deren Spinpolarisation kann aber in dem folgenden
Experiment nicht nachgewiesen werden. Der zweite Term, der um den Faktor
4,3 grofler ist, beschreibt Ladungstriger, die sich entlang der x-Richtung be-
wegen und eine Spinorientierung in z-Richtung aufweisen. Diese Situation ist
schematisch in Abbildung 2.2a dargestellt.

Fall 2: Kozirkulare Polarisation. Die anregenden Lichtfelder sind gegeben
durch Ew,m = E 20 expifo 2o (55 + ij/) / /2. Es liegt eine hohe Elektronenspin-
Injektionsrate vor, die sich alleine aus der Verwendung von kozirkular po-
larisierten Licht ableiten lasst. Ebenfalls wird ein elektrischer Strom der
Grofle j] = ﬁﬁ;DBlEg,Ezwe/ h injiziert. Die Richtung m ist gegeben durch
m=x sin(2¢g — ¢20) £ 37 cos(2¢9, — ¢20). Die Spinstrom-Injektionsrate ergibt sich

Zu:

K® = +V2E’E,,D (2.4)
x {(A1~Ag)m®2’ + Ay +Ay) 2°m°}

Der erste Term in Gleichung 2.4 steht fiir Ladungstrager, die sich in der Ebene
in Richtung m bewegen mit einer Spinorientierung in z-Richtung. Der zwei-
te Term, der um den Faktor 7.7 kleiner ist, beschreibt wieder Strome in z-
Richtung.

Zusammenfassend sind die beiden beschriebenen Effekte fiir die Anregung
mit gekreuzt linear und kozirkular polarisiertem Licht in Abbildung 2.2 dar-
gestellt. Im Teil Abbildung 2.2a ist das w-Licht linear entlang der x-Achse



18 KAPITEL 2. KOHARENTE INJEKTION VON SPINSTROMEN

X

T

Abbildung 2.2: Schematische Darstellung der Strom-Richtungen und den dazu-
gehorenden Spin-Ausrichtungen [13]. Die Richtung des anregenden Lichtes ist par-
allel zur z-Richtung und die Probenoberfliche liegt in der xy-Ebene. Die diinnen Pfeile
bezeichnen die Stromrichtung und die dicken Pfeile die Spinausrichtung. Im Fall (a)
erfolgt die Anregung mit gekreuzt linear polarisiertem Licht und in Fall (b) mit kozir-
kular polarisierten Licht

polarisiert, wohingegen das 2w-Licht in Richtung der y-Achse polarisiert ist.
Aus der oben beschriebenen Theorie geht hervor, dass in diesem Fall nur rei-
ne Spinstrome existieren. Die Richtung der Spinstrome in der Ebene verlauft
parallel zur Polarisationsrichtung des w-Lichtes. Zusétzlich gibt es auch reine
Spinstrome in *z-Richtung. Die Grofle der Strome und deren Spinpolarisati-
on sind durch die relative Phase des ®w- und 2w-Lichtes (2¢, — ¢2,) festgelegt
(Gleichung 2.3). Im Teil (b) der Abbildung 2.2 sind @ und 2w kozirkular po-
larisiert und es treten reine Spinstrome in *z-Richtung auf. Dahingegen tritt
in der xy-Ebene ein spinpolarisierter elektrischer Strom auf, dessen Richtung
von der relativen Phase (2¢, — ¢2,) (Gleichung 2.4) abhéngt wobei die Spin-
ausrichtung durch die Helizitéat der anregenden ®- und 2w-Lichtfelder gegeben
ist. Der maximale Wert fiir die Spinstrominjektion hédngt hauptsachlich von
der Uberschussenergie und der Beweglichkeit der Ladungstréger ab. Im Wei-
teren werden die Spins der Locher vernachlassigt, da die Spin-Umklappzeiten
der Locher aufgrund der Spin-Bahn-Wechselwirkung in der Regel sehr kurz
sind[31].



2.3. EXPERIMENTE 19

2.3 Experimente

Als Probenmaterial fiir die Experimente wird kubisches Zink-Selenid (ZnSe)
verwendet, was einen sehr praktischen Hintergrund hat: die Bandliicke von
2.72 eV (bei 100K) [32] erlaubt es einen Standard-Titan-Saphir-Laser fiir die
Zwei-Photonen-Anregung (@) zu benutzen und die frequenzverdoppelte Mo-
de fiir die Ein-Photon-Anregung (2w). ZnSe hat aullerdem die vorteilhafte Ei-
genschaft einer erhohten Spin-Dekohérenzzeit bei hoheren Temperaturen [33],
was es zu einem vielversprechenden Kandidaten fiir Spintronik-Anwendungen
bei Raumtemperatur macht. Die Probe ist eine 290nm dicke Schicht kubisches
ZnSe gewachsen mit Molekularstrahl-Epitaxie (engl. ,Molecular Beam Epita-
xy“, kurz: MBE) auf Gallium-Arsenid (GaAs)-Substrat. Um eine hohe kristalli-
ne Qualitat der ZnSe-Schicht zu gewahrleisten, wird zunéchst eine GaAs-Puf-
ferschicht in einer separaten MBE-Kammer gewachsen. Danach wird die Probe
unter Ultrahoch-Vakuum in die II-VI-Kammer transferiert. Das Resultat ist ei-
ne diinne ZnSe-Schicht, die komplett verspannt® ist, was durch hochauflésende
Rontgenbeugung bestéatigt wird. Die geringe Dicke der aktiven Schicht wird un-
ter Inkaufnahme des geringeren Photolumineszenz-Signals bewusst gewéahlt.
So wird sichergestellt, dass die Ein- und Zwei-Photonen-Absorption in dersel-
ben Tiefe in der Propagations-Richtung des Lichts in der Probe dhnliche La-
dungstrager-Dichten erzeugen, da sich die Absorptions-Langen fiir Licht bei
400 nm und 800 nm Wellenlinge stark unterscheiden’.

Der generelle Aufbau fiir beide Experimente mit gekreuzt linearer Anre-
gung (Unterabschnitt 2.3.1) und kozirkularer Anregung (Unterabschnitt 2.3.2)
ist in Abbildung 2.3 dargestellt. Ein Titan-Saphir-Laser mit einer Wiederholra-
te von 80 MHz, optisch gepumpt von einem Argon-Ionen-Laser, erzeugt 150 fs-
Lichtpulse bei einer Wellenldnge von A, = 800nm mit linearer Polarisati-
on. Dies entspricht der Grundfrequenz w fiir die Zwei-Photonen-Absorption in
dem gewéahlten Material. Das Laserlicht wird zum Teil in einem nichtlinea-
ren Lithium-Borat (LBO)-Kristall frequenzverdoppelt, wodurch das 2w-Licht-

feld bei A3, = 400 nm mit einer senkrechten Polarisation® generiert wird. Aus

6Die Gitterfehlanpassung zwischen ZnSe und GaAs betrigt ~ 0,3% [34, 35]

"Die Absorptions-Koeffizienten betragen 04oonm = 10°em™, Bsoonm = 3,5cm/GW [36, 37,
38D.

8Der LBO Kristall ist vom Typ I, d.h. E,||Z L % L ¥||Es, [39]
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dem Split-Off-Band werden bei den verwendeten Wellenlédngen keine Ladungs-
trager angeregt. Die Elektronen, die aus dem Schwerlochband angeregt wer-
den, haben eine Uberschussenergie von etwa 300meV, die sich wie folgt be-

rechnet: Unter Vernachlassigung des Photonenimpulses gilt:

h 1 1
2 _ — -
ékUberschuss E M, = 2ho Egap
E< = i 2
Uberschuss 2 m. Uberschuss
Uberschuss 2m i Uberschuss

Das Kiirzel ¢ steht fiir das Leitungsband und AA fiir das Schwerlochband. Die
verwendeten Parameter fiir ZnSe sind im Anhang (Abschnitt C.3) aufgefiihrt.
Die Verzogerung zwischen dem - und 2w-Lichtfeld wird mit einem speziel-
lem Michelson-Interferometer erreicht, welches einen dichroitischen Strahltei-
ler? enthilt. Im Interferometer werden die ®- und 2w-Lichtstrahlen auf die bei-
den Arme aufgeteilt, an deren Enden sich dielektrische Spiegel fiir die jeweils
korrekte Wellenldnge befinden. Die dielektrischen Spiegel, in einem Arm fiir
den Ultraviolett-Sichtbaren- und in dem anderen fiir den Nahinfrarot-Bereich,
haben nicht nur den Vorteil einer sehr hohen Reflektivitét fiir die entsprechen-
de Wellenlédnge, sondern sie iibernehmen auch eine sehr starke Filterfunktion
fiir die jeweils andere Wellenlédnge. Dadurch werden Artefakte durch einfache
Interferenz zwischen ®- und w- bzw. 2w- und 2w-Licht vermieden. Der zeitliche
Pulsiiberlapp zwischen den den beiden ®- und 2w-Pulsen wird mit einem Ver-
schiebetisch, auf dem sich der Spiegel fiir den w-Strahl befindet, mit Hilfe eines
Schrittmotors eingestellt (siehe auch Abschnitt C.4). Die relative Phase wird
von einem Piezoversteller am Verschiebetisch gesteuert. Mit der Einheit aus
Piezo-Versteller (Verschiebeweg: 5um) und eines 14-Bit-Digital-Analog-Wand-
lers lieBe sich eine Verstell-Genauigkeit von fast 3A erreichen. Nach Passieren
des Michelson-Interferometers werden die beiden aufgetrennten Strahlen wie-
der zur Deckung gebracht und mit einem Silber-Hohlspiegel (£, = 5cm) auf

die Probe zu einem Anregungspunkt von etwa 4 um Durchmesser fokussiert.

9Ein dichroitischer Strahlteiler ist einem dielektrischem Spiegel, der fiir 45°-Lichteinfall
optimiert ist, dhnlich und transmittiert in diesem Fall das w-Licht und reflektiert das 2w-
Licht.
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Abbildung 2.3: Experimenteller Aufbau. Der w-Lichtstrahl wird gegeniiber dem 2®-
Lichtstrahl durch eine Verzégerungs-Strecke mit grob- und fein- Verstellung verzogert.

Die Intensitat des w-Strahls wird auf etwa 350 mW vor der Probe abgeschéatzt.
Die Intensitit des 2w-Strahls wird derart eingestellt, dass die Anregung mit je-
dem einzelnen Strahl zu einer vergleichbaren Ladungstriager-Dichte fiihrt, wel-
che iiber die Stiarke der Photolumineszenz mit der CCD!°-Kamera beobachtet
wird. Genau diese Methode der Einstellung der Anregungs-Intensitiaten wird
gewihlt, da auf diese Art ein Maximum in der Stiarke der Quanteninterferenz
eingestellt werden kann: Ahnlich wie bei der Interferenz von zwei Lichtstrah-
len wird so das ,Kontrast-Verhéaltnis“ optimiert. Die Ladungstrager-Dichte fiir
die Anregung mit beiden Strahlen wird mit etwa 10 cm™ abgeschitzt. Das
fiir beide Wellenldngen absorbierende GaAs-Substrat wurde durch hoch selek-
tiv chemisches Atzen entfernt (sieche Abschnitt C.1), so dass ein Teil des Zwei-
Farben-Lichtfeldes die diinne ZnSe-Schicht passieren kann. Dadurch kann die
relative Phasenbeziehung (2¢, — ¢2,) wahrend der Messung wie folgt mitbe-
stimmt werden: der w-Strahl wird hinter der Probe, noch im Kryostaten, mit
einem weiteren LBO-Kristall frequenzverdoppelt und mit dem ebenfalls den
LBO-KTristall passierenden 2w-Strahl zur Interferenz gebracht. Aus der gemes-

senen Interferenz-Intensitiat kann dadurch die relative Phase zwischen dem -

0CCD: engl. kurz fiir ,Charge-Coupled-Device“, eine Kamera, in der eine Matrix aus Licht-
sensitiven Sensoren Licht in elektrische Signale umwandelt.
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und 2w-Lichtfeld bestimmt werden. Diese Phase hat allerdings zu der relati-
ven Phase am Ort der Probe einen kleinen, durch Dispersion bedingten Offset
(s. Abbildung 2.6), da das Licht noch das Saphir-Plattchen passiert, auf das
die abgeatzte Probe aufgeklebt ist. Desweiteren kann die Wellenfront-Paral-
lelitéat beider Lichtfelder durch die Aufnahme des Interferenzbildes mit einer
weiteren CCD-Kamera tiberpriift werden, was sich als sehr wichtiges Krite-
rium fiir das Gelingen der Experimente herausstellte. Der Photolumineszenz-
Punkt wird tiber eine Zwischenbild-Vergrof3erung (nicht gezeigt) auf eine raum-
lich hochauflésende CCD-Kamera (1024 x 1024 Pixel auf 6, 6 x 6, 6 mm) abgebil-
det. Die Gesamt-Vergroflerung  durch die f = 5 cm-Linse vor dem Kryostaten
und der zweiten Linse (f = 12cm) betragt f = 93. Bandpass-Interferenzfil-
ter und Kantenfilter unterdriicken komplett das gestreute Laserlicht. Speziel-
le differentielle Messmethoden werden angewendet, um die Verschiebung der
Photolumineszenz-Punkte fiir eine gegebene zirkulare Polarisation als Funkti-
on der relativen Phase (2¢, — ¢2,,) zu messen. Dies ist notig, da die erwartete
Verschiebung wesentlich kleiner ist als die optische Auflosung. Die differenti-
ellen Messmethoden werden fiir die jeweilige Anregungs-Polarisation in den

folgenden beiden Kapiteln erlautert.

2.3.1 Gekreuzt lineare Anregung

In diesem Abschnitt werden die reinen Spinstrome, die in +x-Richtung flie3en
(Abbildung 2.2a), behandelt. Gezeigt wird, dass ihre Stiarke und Spinpolarisati-
on direkt mit der relativen Phase (2¢, — ¢»2,) der beiden anregenden w- und 2w-
Lichtfelder kontrolliert werden kann: Die Spinstrome fithren zu einer relativen
Verschiebung von Elektronen mit ,Spin-Down“- und ,Spin-Up*“-Ausrichtung!' .
Diese Verschiebung kann durch die relative Bewegung der Schwerpunkte der
o"- und o -polarisierten Photolumineszenz gegeneinander nach der kohéren-
ten Anregung mit ®- und 2w-Femtosekunden-Laserlicht-Pulsen in Abhéngig-
keit von der relative Phase (2¢, — ¢2,) beobachtet werden. Das Prinzip ist in
Abbildung 2.4 schematisch dargestellt. Die Strome in +z-Richtung werden von

nun an weggelassen, da sie in den folgenden Experimenten keine Rolle spie-

11 Spin-Down® bzw. ,Spin-Up* stehen fiir eine Ausrichtung des Elektronenspins parallel bzw.
antiparallel zur Spin-Quantisierungsachse.
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Abbildung 2.4: Schematische Darstellung der Photolumineszenz-Punkt-Bewegung.
Die durchgezogene Linie markiert den Anregungspunkt, der zusammenfillt mit
der Position der angeregten Photolumineszenz ohne Spinstrome [ z.B. fiir (2¢, —
02p) = 0,2m, 4m,...]. Die gestrichelten Linien markieren die Positionen der
Photolumineszenz-Punkte fiir ,,Spin-Up“- und ,,Spin-Down“-Elektronen bei maxima-
len Spinstromen [(2¢¢ — ¢20) = 5, 52—”, 97”, -] Fiir (290 — ¢20) = —5, 37”, 77”, ... flieB3t der
,Opin-Up“-Strom nach rechts und der ,,Spin-Down“-Strom nach links, d.h. die Positio-
nen der o*- und 6~ -Photolumineszenz vertauschen sich.

len'?.

Die Photolumineszenz-Punkt-Verschiebung wird mit einer speziellen zwei-
fach differentiellen Methode gemessen: Erstens werden beide zirkularen Po-
larisationen desselben Photolumineszenz-Punktes gleichzeitig, aber raumlich
gut getrennt, mit der CCD-Kamera aufgenommen. Die rdumliche Trennung
wird durch die Kombination eines Fliissigkristall-Verzogerers (engl. ,Liquid
Crystal Retarder”, kurz: LCR), welcher die Funktion eines A/ 4-Verzogerungs-
Plattchen iibernimmt, und eines Wollaston-Prismas erreicht. Das durch den
LCR realisierte A/ 4-Verzogerungs-Pliattchens transformiert o*- und o™- Licht
in zueinander senkrecht linear polarisiertes Licht. Das folgende Wollaston-
Prisma trennt die beiden senkrecht polarisierten Komponenten raumlich in
einem festgelegten Winkel (0,5°) auf. Die CCD Kamera detektiert folglich zwei
Punkte, wovon einer dem o*- und der andere dem o -polarisierten Anteil der
von der Probe ausgestrahlten Photolumineszenz zuzuordnen ist. Die Bewe-
gung gegeneinander wird durch die relative Anderung der Schwerpunkte bei-

der Punkte gemessen, welche durch GauB-Anpassungen bestimmt werden'?

2In der gegebenen Anregungs- und Detektions-Geometrie kann die Spinpolarisation der
Spinstréome in z-Richtung nicht aufgelost werden [18].

13Die Messungen erfolgen mit dem WINDOWS-Programm PVCJHCAM (ca. 9500 Zeilen in
c++), das von mir speziell fiir diese Art von Messungen entwickelt wurde. Das Programm
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Abbildung 2.5: Schematische Darstellung der Messung der Photolumineszenz-Punkt-
Verschiebung. Abgebildet sind die Aufnahmen auf der CCD-Kamera und die jeweiligen
Anpassungen der Profile durch eine doppelte Gaul3-Kurve. Links ist die Situation fiir
eine Verzogerung des LCRs von +A/ 4 und rechts von -1/ 4 gezeigt. Beim Umschalten
vertauschen sich nur die Positionen von ¢*- und o™ -detektierter Photolumineszenz,
nicht aber deren Verschiebungs-Richtung.

(Abbildung 2.5).

Zweitens konnen Rauschen und Artefakte, verursacht durch Langzeit-
Instabilititen des Laserstrahl-Verlaufs, stark reduziert werden, indem die
Verzogerung des LCRs von +A/4 zu —A/4 und umgekehrt zwischen aufeinander-
folgenden Einzelmessungen umgeschaltet wird. Dadurch vertauschen sich auf
der CCD-Kamera die Positionen der ¢*- und o~ -Detektion. Die Endergebnisse

fiir die Verschiebung berechnen sich aus:

Dsignal = Drcraa) — DLer-a4) (2.5)

Diese Vorgehensweise eliminiert erstens den kiinstlichen Offset durch das
Wollaston-Prisma und zweitens scheinbare Verschiebungen durch zum Beispiel
Inhomogenitéiten in der Sensitivitdt der Detektion und drittens die Strahl-
Lage-Instabilitaten des anregenden Lasers. Die Strahl-Lage-Instabilitaten in
diesem Experiment sind relativ stark ausgeprigt, was auf den Argon-Ionen-
Pumplaser zuriickzufiihren ist. Das Ergebnis dieser doppelt-differentiellen Me-
thode ist in Abbildung 2.6 gezeigt.

Die untere durchgezogene Linie in Abbildung 2.6 zeigt die gemessene Inter-

liest die CCD-Kamera aus, bildet die Transienten, fithrt die Gaull-Anpassungen mit einem
Levenberg-Marquardt-Algorithmus [40] durch und steuert die Phasen-Verziogerung.
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Abbildung 2.6: Ergebnisse der gemessenen Verschiebung in ZnSe bei T = 100 K bei
Anregung mit gekreuzt polarisiertem Licht bei 400 nm und 800 nm. Die untere Kur-
ve zeigt die relative Phasenbeziehung (2¢, — ¢9,) zwischen dem ®- und 2w- Licht in
Abhingigkeit von der Verzogerung. Die obere Kurve zeigt die Verschiebung der zirku-
lar analysierten Photolumineszenz-Punkte aufgrund der Spinstrome.

ferenzintensitat des frequenzverdoppelten w-Strahls und des 2w-Lichtstrahls
als Funktion der Verzogerung, woraus sich die relative Phasenbeziehung zwi-
schen dem - und 2w-Licht ablesen lasst. Die obere Kurve zeigt die gemesse-
ne Verschiebung zwischen den Schwerpunkten der Photolumineszenz-Punkte.
Die gemessenen Daten sind mit einer Sinusfunktion angepasst, in der allein
nur die Amplitude variiert wurde'“. Die Periode der Sinusfunktion ist einzig
durch die gleichzeitig aufgenommene untere Kurve in Abbildung 2.6 gegeben.
Die Ergebnisse wurden mit folgenden Tests auf ihre Echtheit tberpriift: Es
gibt keine phasenabhingige Bewegung der Punkte in der Richtung senkrecht
zur Polarisation des w-Strahls. Die Bewegung verschwindet, wenn (a) nur ein
Laserstrahl fiir die Anregung genutzt wird, (b) wenn die Laserlichtpulse nicht
zeitlich iiberlappen und (c) wenn die Wellenfront-Parallelitéat an der Probe nicht

gegeben ist.

1Der Offset in zwischen beiden Kurven wird durch Dispersionseffekte im Saphir-Substrat
hervorgerufen, nachdem das Laserlicht die Probe passiert. Dieser wird bei der Anpassung eben-
falls mit beriicksichtigt.
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Abbildung 2.7: Messung der der Spin- und Ladungstréiger-Lebensdauer in Abhéingig-
keit von der Probentemperatur

Die Probentemperatur von 100 K wurde gewéhlt, da so die Spin-Lebensdau-
er lang ist und die Streuung von Ladungstrigern (Aussenden von LO-Phono-
nen'®) immer noch nicht wesentlich schneller ist als bei tiefen Temperaturen
[41]. Die Ladungstrager-Lebensdauer (1, ~ 6 ps) und Spin-Lebensdauer (7, ~
150 ps) (Abbildung 2.7) fiir diese Probe wurden iiber die Messung der strahlen-
den Zerfallszeit der Photolumineszenz und dem Zerfall der Polarisation bei An-
regung mit zirkular polarisiertem 2w-Licht mit einem Streakkamera-System
[42] gemessen. Die kurze Lebensdauer mit steigenden Temperaturen ist durch
einen steigenden nicht strahlenden Zerfall an den Oberflichen der diinnen
ZnSe-Schicht bedingt 6. Dadurch wird eine obere Grenze von etwa 100K
fiir dieses Experiment gesetzt, da dariiber das Photolumineszenz-Signal zu
schwach fiir die Detektion wird. Zu beachten ist, dass diese Temperatur-Ober-
grenze durch die experimentelle Methode gegeben und nicht von grundsétzli-
cher Natur ist. Spinstrome konnen auch bei Raumtemperatur erzeugt werden.

Der Transport der Elektronen im Leitungsband kann mit einer Boltzmann-

5Longitudinal-Optische Phononen

16Mit einer Streuzeit von 7, = 100fs haben die Elektronen in ZnSe Volumenmaterial bei
einer Temperatur von 100 K eine mittlere freie Wegldnge von 14,5 nm. Daraus folgt bei einem
konstanten Gradienten zu den Oberflichen hin eine Lebensdauer von etwa 10ps.
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Gleichung im Relaxationszeit-Ansatz mit einer Relaxationszeit 7 modelliert
werden: 5 .
P .=(2\ = B o~ —
P +0U (k) (VW,p +E Vpp = - (P = Pegq) - (2.6)

Hier ist p (l;: T t) die 2 x 2 Dichtematrix fiir die Ladungstriager und ihrer Spins
im Leitungsband mit der Geschwindigkeit v (E) an der Position 7. p, (l;, r, t)

ist die Quasi-Gleichgewichts-Dichtematrix ohne eine Schwerpunkts-Geschwin-
digkeit aber der gleichen lokalen Dichte p, (d.h. [ p,,dk® = [ pdk?). E ist das
Raumladungsfeld, das sich durch die Trennung der sich schneller bewegen-
den Elektronen von den sich langsamer bewegenden Lochern aufbaut. Dieses
Raumladungsfeld ist klein, fiir eine Abschétzung siehe Abschnitt C.2, und kann
daher vernachlassigt werden. Ohne das Raumladungsfeld kann Gleichung 2.6
gelost werden, um die durchschnittliche Position der Elektronen in Abhéngig-

keit der anfangs injizierten Dichtematrix zu erhalten.

Eine gute Naherung ist die Annahme, dass p vor der strahlenden Rekombi-
nation isotrop in k wird, da die Ladungstrager-Lebensdauer wesentlich langer
ist als ihre Thermalisierung, d.h. die Relaxation ihrer Momente zu einer Fermi-
Verteilung. Fiir die Berechnung der o*- und o™ -polarisierten Photolumines-
zenz werden die optischen Matrixelemente an der Bandkante [18] zugrunde-
gelegt. Der Abstand zwischen den o"- und 6™ -Photolumineszenz-Punkten, A,
ist proportional zum Erwartungswert des Produktes der x-Komponente der Ge-

schwindigkeit und der z-Komponente des Spins der Elektronen, es gilt:

_8t Ky,

= __ ¥ 2.

Dabei wird die Spinstrom-Injektionsrate Kf (s. Abschnitt 2.2) sowie die Ein-
Photon und Zwei-Photonen-Injektionsrate n(;) und n () berechnet, indem die
Maximal-Amplitude der optischen Felder eingesetzt wird. Der Unterschied in
der rdumlichen Verteilung fiir die Ein-Photon- und Zwei-Photonen-Absorption
in der Probenebene!” wird durch die nicht deckungsgleiche Intensitéts-Vertei-
lung der anregenden Lichtfelder beriicksichtigt. Letzteres ist durch den ersten

nichtlinearen Frequenzverdopplungs-Prozess im LBO Kristall bedingt. Fiir den

1"Es gilt: n(1) o« Is, und n s o< I2 . I ist die Intensitét.
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Intensitits-Querschnitt des Strahls gilt: Io,(r) o< I, (r)?.

Gleichung 2.7 wird mit einem Acht-Band-Kane-Modell (s. a. Abschnitt 2.2)

mit den Parametern fiir ZnSe [43] ausgewertet.

Gleichung 2.7 lasst sich wie folgt herleiten: Die Dichtematrix-Injektionsrate
p(k) firr Elektronen im Valenzband mit einer einem Impuls (Geschwindigkeit)
in £-Richtung (|l€ | = 1) ist definiert durch:

k: X,y F xy,s(P) al(P) k o;, (2.8)
=23 ) 2

P=12 I 1=0,x,y,2

wobei P tiber die drei Prozesse: Ein-Photon (1)-, Zwei-Photon (2)- und Interfe-
renz (I)-Prozesse, summiert wird. Fiir F (x,y;s®)) ist eine GauB3-Verteilung in

der Probenebene angenommen, die mit der Intensitéits-Verteilung korreliert:

(-5#)
F(x,y;s(P)) =Aexp\ ¥ /. (2.9)

Die Dichtematrix-Injektionsrate in Gleichung 2.8 wird in der Basis o; aufge-
spannt, wobei o) die Einheitsmatrix ist und o, die iiblichen 2 x 2 Pauli-Spin-
matrizen (Abschnitt 1.2). Fiir eine isotrope Verteilung von Elektronen im k-
Raum (d.h. ai(lg) = a;) kann die Photolumineszenz-Intensitét fiir o.-polarisier-

tes Licht mit der folgenden Formel angegeben werden:

L(x,y) = IlEP dk (

1
6 m —F(x y) | ao F —az) : (2.10)

2

Dies entspricht der Photolumineszenz, nachdem die Impuls-Verteilung durch
Streuung isotrop geworden ist. Ep ist proportional zum optischen Dipol-
Matrixelement. Zum Test von Gleichung 2.10 wird bei Einsetzen einer
Elektronenspin-Polarisation von 25% (a, = %ao) der korrekte Polarisati-
onsgrad von (I, -1.)/ (I.+I.) =25% erhalten. Die Photolumineszenz-Punkt-
Verschiebung wird dadurch beriicksichtigt, dass die ballistische Flugstre-
cke der Elektronen direkt in die Verteilung F (x,y) mit aufgenommen wird:
F(x,y) = F (x - Tvx(l;),y - Tvy(l;)>. Dabei ist 7 die Streuzeit (100fs) und vi(l€)
die Elektronen-Geschwindigkeit in Richtung i. Folglich miissen die Beitriage

von allen Elektronen, die aus jeder beliebigen E-Richtung kommen, aufaddiert
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werden. Das heif3t, dass die Schwerpunkte der Photolumineszenz-Punkte die-

selben sind, wie die von I.(x,y), wobei jetzt

Ii(x,y)=21%%/%/d9 F(x—rvx(l%’),y—wy(l?);su’)) (2.11)
P

>< (agP’(l%') - 1a§’>0€))

gilt. Die Photolumineszenz-Punkt-Verschiebung A ergibt sich mit der Annahme

I_(x,y) =I.(-x,y) somit zu:

[ [xI-(x,y)dxdy

A=z [ [I-(x,y)dxdy

(2.12)

oder umgeschrieben mit den entsprechenden Definitionen aus [11, 13] zu der

sehr niitzlichen Beziehung:

Ao gpire ) S Tip y)dady - 5500} [ [ Kipy(x,y)dxdy

; : . (2.13)
>op [ [ Rre@y(e, y)dxdy = 535 ,% Ik ij(P)(x,y)dxdy

Fur die Anregung mit gekreuzt linear polarisiertem Licht in Richtung der
(001)-Kristallrichtung gilt fiir die Effekte in (100)-Richtung: Es existiert so-
wohl keine Spininjektion ';“(P) = 0 als auch keine Spininjektion Sj(P) = 0.
Ein- oder Zwei-Photonen-Absorption alleine erzeugt keine Spinstrominjekti-
on Kj(zl) = Kjé) = 0 und eine Modulation der erzeugten Ladungstréiger-Dichte
aufgrund von Interferenz gibt es ebenfalls nicht: n.¢) = 0. Unter diesen Voraus-

setzungen folgt aus Gleichung 2.13:

_8t  Kiipean
A - AL - . 9 (2-14)
3h Ne(1;peak) + Ne2:peak)

welches das Ergebnis in Gleichung 2.7 ist. Die tiefgestellten Indizes in 7.(1.peqr)
stehen in dieser Darstellung: e fiir Elektronen, 1 und 2 fiir Ein-Photon- und
Zwei-Photonen-Absorption, peak fiir das Verwenden der Spitzenwerte fiir das

anregende elektrische Feld E.

Mit den Materialparametern fiir ZnSe ergibt sich ein theoretischer Wert von

A = 19nm fiir die Verschiebung. Dazu wird eine Impuls-Relaxationszeit von
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100 fs angenommen (Streuung mit LO-Phononen [44]) sowie optimal austarier-
te Strahlintensitaten. Dieser theoretisch errechnete Wert passt sehr gut zu der
experimentell bestimmten Verschiebung von A = 12 nm. Eine kiirzere Streuzeit
wiirde die Ubereinstimmung weiter verbessern. Weitere Reduzierungen der ex-
perimentell bestimmten Verschiebung lassen sich darauf zuriickfiihren, dass
sowohl zum einen die Wellenfront-Parallelitat als auch zum anderen das In-
tensitits-Verhiltnis der - und 2w-Strahlen nicht perfekt ist'®. Die Coulomb-
Anziehung der sich langsamer bewegenden Locher auf die Elektronen kann

ebenfalls die Gesamtverschiebung der Photolumineszenz-Punkte verringern.

2.3.2 Kozirkulare Anregung

Der Fall der kozirkularen Anregung ist in Abbildung 2.2b dargestellt und be-
schrieben. Der experimentelle Aufbau (Abbildung 2.3) wird in diesem Fall ein
wenig verandert: das anregende Laserlicht durchlauft vor der Fokussierung
durch den Hohlspiegel ein A/ 2-Verzogerungsplittchen!® in 45°-Stellung zu E,,
fiir eine Wellenlédnge von 800 nm, d.h. die Linearpolarisation des w-Lichtes
wird um 90° gedreht und die des 2w-Lichtes um 180°. E,ist folglich parallel zu
ng. Zuséatzlich wird noch ein Linear-Polarisator nachgeschaltet, um eine hohe
Parallelitit von E, und Es, zu gewihrleisten. Zum Schluss wandelt ein super-
achromatisches A/ 4-Pléattchen das w- und 2w-Licht in kozirkular polarisiertes
Licht um.

In der Detektion wird die Aufspaltungsachse des Wollaston-Prismas der-
art eingestellt, dass sich ein Bild wie in Abbildung 2.8 auf der CCD-Kame-
ra ergibt. Auf diese Art konnen sowohl die x-Position als auch die y-Positi-
on der Photolumineszenz-Punkt-Schwerpunkte unabhéngig voneinander durch
einzelne GaulB3-Kurven bestimmt werden. Die elektrischen Spinstrome fithren
zu einer kreisenden Bewegung der Photolumineszenz-Punkte in dieselbe Rich-
tung, wohingegen die reinen Spinstrome eine kreisenden Bewegung mit entge-
gengesetztem Drehsinn ausfiihren. Letzteres fithrt dazu, dass sich der Abstand

der Punkte in x-Richtung um 90° phasenverschoben zum Abstand in y-Rich-

18Der Phasenfront-Versatz der o- und 2w-Strahlen in der Licht-Einfallsrichtung aufgrund
der Dispersion in der Probe kann fiir die hier benutzte sehr diinne Probe vernachléissigt werden
(s.a. Abschnitt C.4)

Byrealisiert durch einen Soleil-Babinet-Kompensator
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¢ =9, ¢ =0, +T

Abbildung 2.8: Aufnahme der CCD Kamera bei 45°-Stellung des Wollaston-Prismas.
Links ist die Situation fiir (2¢, — ¢2,) = ¢, dargestellt, rechts fiir (20, — ¢25) = ¢ + 7.
Die Strome flieen bei dem Phasensprung um 7 in die jeweils entgegengesetzte Rich-
tung. Die durch die Pfeile angedeutete Richtung ist in dieser Darstellung willkitirlich
gewdhlt.

tung dndert. Der Fliissigkristall-Verzogerer wird durch ein A/ 4-Plattchen mit
fester Ausrichtung ersetzt, wobei dieses ebenfalls um 45° mit dem Wollaston-
Prisma mitgedreht wird. Die doppelt-differentielle Methode wird durch ein
zusitzliches Umschalten der Phasenverzogerung um m durch den Piezoverstel-

ler erreicht. Die Daten ergeben sich nun aus der Beziehung:

AL = L(¢,) = L(¢, + ) (2.15)

Die Phasenbeziehung wird im Experiment, wie in Unterabschnitt 2.3.1 be-
schrieben, durch Messung der Interferenz-Intensitéit des erneut frequenzver-
doppelten w-Strahls und des 2w-Strahls wihrend des Experiments mitbe-
stimmt. Das Durchfahren des Piezos mit einer Ansteuerspannung von 2 bis
5 Volt (von insgesamt OV bis 10V) entspricht etwa einer Phasenédnderung von
9r, wie in Abbildung 2.9 dargestellt ist. Die relative Phase von 0 . .. 27 fiir jeden
Messpunkt wird bestimmt, indem eine Anpassung der gemessenen Interferenz-
Intensitat mit einer Sinusfunktion wie in Gleichung 2.16 durchgefiihrt wird: x
steht fir die angelegte Piezospannung und y fiir die gemessene Interferenz-
Intensitdat. Der exponentielle Verlauf des Argumentes der Sinusfunktion ist

phianomenologisch durch mich eingesetzt worden und ist durch die Verstell-
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Abbildung 2.9: Gemessene Interferenz-Intensitét eines Messdurchlaufes und die an-
gepasste Phasenbeziehung It. Gleichung 2.16. Vor der Anpassung wird von der Daten-
kurve noch ein gemittelter Untergrund abgezogen.

Eigenschaften des Piezo-Verstellers gegeben.
y=a;xsin(2n(x —ag)/ (asexp(—x/ ay) +as)) +ag (2.16)

Mit den gefundenen Parametern as...as wird jedem Messpunkt eine Phase
zwischen 0 und 27 aus der jeweiligen Piezospannung zugeordnet. Alle Daten-
punkte?’ konnen auf diese Weise in einem zweidimensionalem Histogramm zu-
sammengefasst werden, was die Messgenauigkeit wesentlich erhoht. In Abbil-
dung 2.10 ist ein Histogramm gezeigt, das die Datenpunkte der experimentell
erfassten Interferenz-Intensitdt zur Phasen-Bestimmung zusammenfasst. Je
schmaler diese Kurven sind, umso kleiner ist der Fehler der bestimmten re-
lativen Phase. Der Vergleich der Histogramme fiir die Datensitze mit ¢ = ¢,
und ¢ = ¢, + 7 zeigt, dass der Phasenversatz mit hoher Wiederholgenauigkeit
zwischen aufeinander folgenden Messungen stattgefunden hat. Die eingezeich-

neten Kurven in Abbildung 2.10 sind Anpassungen mit einer Sinus-Funktion

20Von allen Datenpunkten, inklusive Phasenbeziehungen, wurde ein gemittelter Untergrund
abgezogen.
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Abbildung 2.10: Test-Histogramme fiir die ermittelten Phasenbeziehungen: a) Histo-
gramme fiir die Phasenbeziehung bei ¢ = ¢, + © (oben) und fiir ¢ = ¢, (unten). Die
eingezeichneten Kurven sind Anpassungen an die Schwerpunkte des Histogramms,
die mit GauB3-Anpassungen gewonnen werden. b) Histogramme der korrigierten Pha-
senbeziehungen (s. Text).

an die Schwerpunkte des Histogramms in der Verschiebungs-Richtung, die mit
einer Gaul3-Anpassung fiir die jeweilige relative Phase gewonnen werden. Aus
den Daten fiir die Phasenbeziehungen kann ferner noch eine Phasenversatz-
Korrektur von A¢ = 24,47°%! ermittelt werden, die bei der Aufstellung des
Histogramms fiir die Abstandsdnderungen der Photolumineszenz-Punkte mit
beriicksichtigt wird. Dieses erhoht zwar zum einen die Genauigkeit was die kor-
rekte Phasenbeziehung betrifft, es bringt allerdings ein zusétzliches Rauschen
in die Daten, da nicht mehr direkt aufeinander folgende Datenpunkte nach
Gleichung 2.15 voneinander abgezogen werden. Das Endergebnis fiir 7.000 Da-
tenpunkte aus 14.000 Messungen von 56.000 Photolumineszenz-Punkt-Positio-
nen ist in Abbildung 2.11 dargestellt:

21Datensatz m_030219a.
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Links oben dargestellt ist das Histogramm fiir die Versetzung in vertika-
le Richtung bei ¢ = ¢, und rechts unten das Histogramm fiir die Versetzung
in horizontale Richtung bei ¢ = ¢, + n. Die Punkte markieren das jeweilige
Maximum der Verteilung, welches durch Anpassung mit einer GauB-Funkti-
on ermittelt wurde. Die durchgezogene Linie ist eine Anpassung dieser Maxi-
ma an eine Sinus-Funktion, wobei die Periode der Sinusfunktion auf 27 fest-
gelegt ist und der Phasen-Offset als ein gemeinsamer Anpassungs-Parameter
fiir die Versetzung in horizontale und vertikale Richtung mit ¢f" = ¢y + Z
in die Anpassung einging. Aus der sehr guten Ubereinstimmung der Anpas-
sung mit den experimentellen Daten fiir die Versetzung der Photolumineszenz-
Punkte kann eine Versetzung von 1,8 nm bestimmt werden. Die Versetzung
wird in diesem Experiment allerdings nur durch die reinen Spinstrome hervor-
gerufen (siehe dazu auch Gleichung 2.13). Eine Abschéitzung des Verhiltnisses
der Koeffizienten aus Gleichung 2.3 und Gleichung 2.4 und des theoretischen
Ergebnisses fiir den gekreuzt linearen Fall ergibt fiir eine erwartete Verset-
zung der Photolumineszenz-Punkte von etwa 6,75 nm. Wird weiterhin der Un-
terschied zwischen dem theoretischen und experimentellen Ergebnis aus Un-
terabschnitt 2.3.1 mit berticksichtigt liegt der erwartete Wert bei etwa 4,5 nm,

was schon recht nah an die gemessenen 1,2 nm heranreicht.

Die ebenfalls sehr interessanten spinpolarisierten elektrischen Strome, die
sich aus der Verschiebung eines Photolumineszenz-Punktes, von zum Beispiel
o" alleine, ergeben wiirden, konnten in diesem Aufbau aufgrund des hohen
Rauschens in der Anregungspunkt-Position nicht bestimmt werden, obwohl die
hier gewéahlte Detektionsmethode dazu durchaus in der Lage gewesen wére. Ich
schlage dazu einen leicht modifizierten Aufbau vor, der (a) mit Lock-In-Technik
arbeitet (anstatt des Piezoverstellers empfehle ich die Verwendung einer Po-
ckelszelle zur Phasenverzogerung) und einer Ein(Zwei)kanal-Photodetektion
mit einer mechanisch definierten Ortsauflosung (entweder eine ,Knife-Edge®-
Technik oder geteilten Photodetektoren).
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2.4 Diskussion

Die urspriingliche Versetzung zwischen den ,Spin-Up“- und den ,,Spin-Down®“-
Elektronen wahrend der ballistischen Phase ist wesentlich grofler als der Ab-
stand zwischen der gemessenen - und o -Photolumineszenz-Punkten. Das
hat mehrere Griinde: Erstens senden Elektronen mit einer bestimmten Spin-
polarisation bei der Rekombination mit unpolarisierten Lochern sowohl o*-
als auch o7-Licht aus. Das bedeutet, dass sich die entgegengesetzten Rich-
tungen der jeweiligen spinpolarisierten Elektronen in der Detektion zum Teil
uberlagern und somit das detektierbare Signal verkleinern. Zweitens muss
die Bewegung der spinpolarisierten Ladungstriager iiber die Verteilung im k-
Raum gemittelt werden (siehe auch Gleichung 2.11). Und drittens werden die
Spinstrome nach der ballistischen Phase durch Ladungstréager-Ladungstréager-
streuung und Diffusion durchmischt, was zwar in der kurzen Lebensdauer ab-
solut nur eine kleine Strecke ist, aber immerhin in derselben Gréf3enordnung
wie das gemessene Signal liegt. Die ballistische Reichweite der spinpolarisier-
ten Elektronen in ZnSe kann bis zu 100nm?? betragen und es kénnen dabei im
Prinzip bis zu 100% Spinpolarisation in Quantenfilmen erreicht werden.
Dieses Experiment [16] und ein dhnliches Pump-Abfrage-Experiment, das
von Martin Stevens et al. [26] in der Gruppe von Art Smirl an der Universitéat
Iowa durchgefiihrt wurde, bestitigen sich gegenseitig in wunderschoner Wei-
se, zumal unterschiedliche Techniken und Proben-Materialien den erwarteten
Effekt in derselben Grofle zeigen. Stevens et al. verwenden ebenfalls ein Zwei-
Farben-Lichtfeld mit einstellbarer relativer Phase zur Erzeugung von reinen
Spinstromen. Die Probe ist allerdings eine GaAs-Mehrfach-Quantenfilm Struk-
tur und das benotigte w-Licht wird durch ein Verstéarker-System (250 kHz) mit
nachgeschaltetem Optisch-Parametrischem-Verstiarker geliefert. Die Detekti-
on erfolgt tiber eine Pump-Abfrage-Technik mit einem zirkular polarisierten
Abfrage-Strahl bei 2w auf den +x-Seiten (Abbildung 2.2) des Anregungspunk-
tes, der in diesem Fall einen Durchmesser von etwa 150um hat. Stevens et al.

messen in diesem Experiment ebenfalls eine Verschiebung der ¢*- und ¢~ -po-

22Bei einer Streuzeit von 100fs und maximal moglicher Uberschussegergie, ohne das Split-
Off-Band mitanzuregen. Bei der in diesem Experiment vorhandenen Uberschussenergie be-
triagt die maximale ballistische Reichweite etwa 80nm.
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Abbildung 2.12: Skalierung der makroskopischen injizierten elektrischen Stromdich-
te durch Quanteninterferenz mit der Bandliicke fiir verschiedene Materialien [47].

larisierten Photolumineszenz gegeneinander von etwa 10 nm, was in trefflicher
Weise dieser Ergebnisse dieser Experimente bestétigt. Nach wie vor sind die
Gruppen in Iowa, Toronto (H. M. van Driel) und Marburg die einzigen Grup-

pen weltweit, die diese Spinstrome erzeugen und detektieren konnen.

2.5 Ausblick

Eine oft gestellte Frage ist, wie sich die Reichweite der Spinstrome vergro3ern
lieBe. Im Fall der Spinstrome lieBe sich dies durch eine lédngere ballistische
Reichweite erzielen. Die begrenzende schnelle Streuung mit optischen Pho-
nonen kann zum Beispiel mit einer Anregung mit Licht der Energie 720w <
E; + haoro umgangen werden. Dieses stellt allerdings fiir die Detektion die Her-
ausforderung die Photolumineszenz vom nahen Streulicht zu trennen, da in der
Regel die Energie der LO-Phononen nicht sehr hoch ist (hw,o ~ 20...30meV).
Die ballistische Ausbreitungsphase von Ladunsgtragern in Halbleitern ist nach
wie vor ein Feld, auf dem noch neue Erkenntnisse erbracht werden (siehe auch
[45, 46]).

Die Moglichkeiten fiir die spinpolarisierten elektrischen Strome hingegen
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Abbildung 2.13: Nachweis des Einfangs von Spinstrémen in GaAs-Quantenfilmen mit
Photolumineszenz (Erlduterungen siehe Text).

unterliegen oft den Materialparametern [47, 48], wie zum Beispiel in Abbil-
dung 2.12 dargestellt ist. Ungliicklicherweise gehort das von mir verwendete
ZnSe trotz aller anderen oben genannten Vorteile (E,/ 2 ~ h®ri.5q, Tspin => Tife
bei Raumtemperatur) zu den Materialien, bei denen die geringste Strominjek-
tion erwartet wird. Andere Materialien, haben insbesondere den Vorteil einer

wesentlich hoheren Beweglichkeit der Ladungstrager.

Eine Idee, welche mehr auf die zukiinftige Anwendbarkeit der ,QUIC-
Strome”“ zielt, ist der Einfang von ballistischen Ladungstragern in Halbleiter-
Schichtstrukturen. Dazu zdhlen sowohl die elektrischen als auch die rei-
nen Spinstrome. Eine Beispiel-Struktur zum Nachweis des Einfangs von
Spinstromen in GaAs-Quantenfilmen mittels Photolumineszenz ist in Abbil-
dung 2.13 gezeigt. In Schicht 4 werden gerichtete Spinstrome durch Zwei-
Farben-Laserfelder erzeugt. Die ballistischen Elektronen passieren die Bar-
rieren 3 und 5, die Locher bleiben im Bereich 4. Die ballistischen Elektronen
werden in den p-dotierten Quantenfilmen 2 und 6 eingefangen. Durch die un-
terschiedliche Dicke der Quantenfilme kénnen diese durch eine unterschied-
liche Photonen-Energie bei der strahlenden Rekombination getrennt werden.
Der Nachweis der Richtung der Strome erfolgt durch die relative Intensitét
der Quantenfilm-Photolumineszenz, welche von der relativen Phase des Zwei-
Farben-Lichtfeldes abhéngt.
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2.6 Zusammenfassung

Quanteninterferenz von Ein-Photon- und Zwei-Photonen-Anregung in direk-
ten Halbleitern ohne ein dulBeres angelegtes elektrisches Feld fiihrt zu bal-
listischen Stromen von Ladungstriagern. Sowohl Grofle und Richtung dieser
Strome als auch die Spinausrichtung der Ladungstragerspins, die diese Strome
tragen, werden mit der Polarisation und der relativen Phase der anregen-
den Femtosekunden-Laserlichtfelder kontrolliert. Der direkte experimentelle
Nachweis fiir die Spinpolarisation der optisch injizierten Strome wird erbracht
durch die Messung einer phasenabhéngigen rdaumlichen Bewegung der zir-
kular emittierten Photolumineszenz in ZnSe. Zur Anregung wird sowohl ge-
kreuzt linear polarisiertes Licht als auch kozirkular polarisiertes Licht fiir das
Zwei-Farben-Lichtfeld verwendet. Eine theoretische Modellierung unter Ver-
wendung eines Boltzmann-Ansatzes erklart die Grofle des gemessenen Effek-

tes.
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Kapitel 3

Anisotropie des Elektron-Landé-
g-Faktors

3.1 Einleitung

Der Landé-g-Faktor fiir die verschiedenen Energie-Bander in Volumen-Halb-
leitern und Halbleiter-Schicht-Strukturen ist ein hervorragender Zugang, um
Bandstruktur-Rechnungen zu iberpriifen und ist eine dhnlich ,starke Kon-
trollgrofle wie etwa die effektive Massen fiir die verschiedenen Bander. Nor-
malerweise ist der Landé-g-Faktor eine feste Materialeigenschaft und wird bei
der Herstellung des Halbleitermaterials festgelegt, zum Beispiel durch die Zu-
sammensetzung des Halbleiterkristalls. Dabei ist es insbesondere im aktuellen
Feld der ,Spintronik® wiinschenswert, den Spin der Ladungstriager durch von
auBlen einstellbare Parameter, wie zum Beispiel elektrische oder magnetische
Felder, zu beeinflussen. Ublicherweise wird der Rashba-Effekt ([49]) ausge-
nutzt, um iber elektrische Felder den Spin zu kontrollieren. Der Leitungsband-
Elektron-Landé-g-Faktor g, (im Folgenden nur noch Landé-g-Faktor) wird be-
stimmt durch die Wechselwirkung des freien Elektronenspins mit dem Bahn-
Drehimpuls tiber die Spin-Bahn-Wechselwirkung im Kristallgitter. Dieses Ka-
pitel beschreibt die Moglichkeit, die Spin-Eigenschaften iiber eine von auflen
induzierte Anisotropie des Landé-g-Faktors zu manipulieren. Diese zuséatzli-
che Anisotropie kann iiber ein elektrisches Feld in Halbleiter-Schicht-Struk-

turen erzeugt werden. Des Weiteren kann die hier eingefiihrte Methode da-
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zu genutzt werden, die Spin-Aufspaltungs-Konstante in nicht-zentrosymmetri-
schen Halbleitern (hier GaAs) zu bestimmen. Die Spin-Aufspaltungs-Konstan-
te % verkniipft die Spin-Aufspaltung des Leitungsbandes mit der dritten Po-
tenz des Quasi-Impulses hk [50]. Die Spin-Aufspaltung in [100]- und dquivalen-
te Kristallrichtungen in Kristallen ohne Inversions-Symmetrie kann sich aus
verschiedenen Beitrédge der materialspezifischen Inversions-Asymmetrie (engl.
kurz BIA, fiir ,Bulk Inversion Asymmetry“) und einer kiinstlichen Symmetrie-
Erniedrigung durch spezielle Hetero-Strukturen (engl. kurz SIA, fiir ,Struc-
ture Inversion Asymmetry“) zusammensetzen. Die Grofle der verschiedenen
Beitrige sind Thema der aktuellen Forschung ([51, 52, 53], u.a.). Die k3-
abhéngige Spin-Aufspaltung des Leitungsbandes ist die Grundlage fiir einen
wichtigen Spin-Dephasierungs-Mechanismus bei hoheren Temperaturen, den
Dyakonov-Perel-Mechanismus [54]. Daher ist die Kenntnis tiber die kubische
Spin-Aufspaltungs-Konstante durchaus vorteilhaft fiir das Feld einer zukiinf-
tigen Elektronik, die mit Ladungstrager-Spins arbeiten soll. Im Hinblick auf
den letzteren Aspekt sind die in diesem Experiment verwendeten elektrischen
Felder von derselben GroBlenordnung, wie sie iiblicherweise auch in typischen

Anwendungen eingesetzt werden.

Im Allgemeinen tritt der Landé-g-Faktor als Skalar auf, zum Beispiel in
Volumen-Halbleitern und beschreibt dort die Starke der Verkniipfung des ma-

gnetischen Momentes [i eines Elektrons mit seinem Spin s:
i =-g.ugs/ h (3.1)

wobei ug das Bohr’'sche Magneton ist. Der Wert von g, fiir das freie Elektron
betragt, mit relativistischer Korrektur, go = 2,0023. Durch die Verkniipfung
von Magnetischem Moment mit dem Spin des Elektrons wird in Halbleiter-
Kristallen der g-Faktor stark von der Kristall-Symmetrie beeinflusst, und der
Wert von g, ist fiir Elektronen im Leitungsband aufgrund von Spin-Bahn-
Wechselwirkungs-Effekten kleiner als gy und kann sogar negative Werte an-
nehmen (g4 = -0,44 [55])'. Der Landé-g-Faktor ist in Wirklichkeit aber

!Der Elektron-Landé-g-Faktor nihert sich mit steigender Energieliicke des Materials immer
mehr dem Wert von gy an, da der Einfluss der Spin-Bahn-Wechselwirkung aus dem Valenzband
nachlésst.
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ein Tensor zweiter Stufe und es wurden bereits Untersuchungen des Tensor-
Charakters des Landé-g-Faktors durchgefithrt, wobei die Symmetrie durch
Halbleiter-Schicht-Strukturen beeinflusst wurde. So ist zum Beispiel der g-
Faktor senkrecht oder parallel zur Ebene eines Quantenfilms verschieden
[56, 57, 58] oder in Quantendridhten, wo der Landé-g-Faktor von der Orientie-
rung des Quantendrahtes abhéngt [59]. In diesem Kapitel wird die Anisotropie
des Landé-g-Faktors in der Ebene behandelt, das heif3t in die Richtungen senk-
recht zur Quantenfilm-Normalen [60, 61]. Dieser Typ der Landé-g-Faktor-Ani-
sotropie ist dadurch ausgezeichnet, dass nicht diagonale Elemente des Landé-

g-Faktor-Tensors g, = g, von Null verschieden sind.

3.2 Theorie

Die kubische Spin-Aufspaltung in Kristallen kann als ein effektives Magnet-
feld B,y aufgefasst werden, dessen Stérke von der GroBe und Richtung von der
dritten Potenz |p|> des Quasi-Impulses p = hk abhingt: In Quantenfilmen, die
in z || [001]-Richtung gewachsen sind, priazediert der Spin eines Elektrons mit
dem Impuls p = (0, p,, p,) um die Achse des effektiven Feldes Eeff = (0, BpZp,,0)
[56]. Der Impuls in der Ebene zeigt in diesem Beispiel in die y || [010]-Richtung
und B ist ein Parameter, der die GroBle der Spin-Aufspaltung des Leitungs-
bandes beschreibt. Durch Anlegen eines externes Magnetfeldes in x || [100]-
Richtung wird ein Elektron, das sich in z-Richtung mit der Geschwindigkeit
v, = p,/ m bewegt, in einem Zeitintervall 6¢ durch die Lorentz-Kraft v x B in die
y-Richtung abgelenkt. Dadurch sammelt das Elektron, ausgehend von z,, ein

zusétzliches Moment 6p,, auf:
Sp; = -e B,v,0t = —e B,(z — 29). (3.2)

Die Mittelung tiber die Ausgangs-Position z, des Elektrons fiihrt zu einer z-
abhingigen Impuls-Anderung von Dy: Opy(2) = —e By(z — (2)). Die Quantisierung
in z-Richtung verleiht dem Elektron bei tiefen Temperaturen einen wesentlich
héheren Quasi-Impuls in diese Richtung, das heiflt p, > p,,. Wird 6p,(z) tiber
die schnelle Bewegung der Elektronen in z-Richtung gemittelt, ergibt sich kein

zuséatzlicher Impuls zu p,: (6p,(2)) = 0. Eine nicht verschwindende Korrektur
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zum effektiven Feld B, aber bleibt bestehen:

((6Bef)y) = (Bp20py) =B ((p2) (2) ~ (pZ2)) B (3.3)

In asymmetrischen Quantenfilmen ist ((6B.s),) 7 0. Das Anlegen eines dufle-
ren Magnetfeldes in x-Richtung verursacht dadurch nicht nur eine Préizession
des Elektronenspins um die x-Achse, sondern auch um die y-Achse, was ei-
nem nicht diagonal Element g,, des g-Tensors entspricht. Die Erniedrigung der

Symmetrie ldsst den isotropen Elektron-Landé-g-Faktor anisotrop werden:

Gruppe: T, — Dy, —-— Cy,
. 0 0 0 O w Sy O
|® &1 Exe & (3.4)
8= 0 g O 0 g O 8xy 8y O
0 0 g 0 0 g 0 0 g.

Im Folgenden wird der oben beschriebene Effekt quantenmechanisch her-
geleitet und die genaue Gréfle der nicht diagonalen Elemente g,, berechnet.
In erster Naherung konnen die Leitungsband-Elektronen in Zinkblende-Kris-
tallen durch Wellenfunktionen mit s-artiger Symmetrie beschrieben werden.
Daher liegt keine Spin-Bahn-Wechselwirkung vor, und die Bewegung der Elek-
tronen und des Spins lassen sich getrennt beschreiben. Der Hamilton-Opera-
tor H fiir ein quasi-freies Elektron im Kristall unter Einfluss eines dulleren
Magnetfeldes B lautet:

1 Iy 1 . .
H=Ho+Hs mit: Ho =5 [ﬁ+eA] und M= gupé (B, (3.5)

*
e

Dabei ist A das Vektor-Potenzial des angelegten Magnetfeldes in der Coulomb-
Eichung: (ﬁg = 0) und B = 7 xA. Diese Darstellung fithrt auf den bekannten
normalen und fiur hinreichend hohe Magnetfelder anormalen Zeemann-Effekt
(siehe dazu auch [62]).

Ein weiterer Effekt ist die schon in Kapitel 1 erwdhnte Spin-Bahn-Wechsel-
wirkung. Dies ist ein relativistischer Effekt: Ein Elektron, das sich mit hoher

Geschwindigkeit auf einer kreisformigen Bahn durch ein elektrisches Feld E
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bewegt, erfihrt in niedrigster Ordnung ? ein Magnetfeld? B= 0%17 x E, welches
mit dem Spin wechselwirken kann. Das fiihrt zu einer zuséatzlichen Wechsel-

wirkung, die fiir den speziellen Fall eines Zentral-Potenzials V(r) lautet:

1 =
ESB = WS [ x VV(I‘) (36)

Dadurch kommt zum obigen Hamilton-Operator H der sogenannte Dresselhaus-
Term [63] hinzu:

h PO
Hsp= o5 (VY@ xP) B, mit P=[p+ed] . (3.7)

In dritter Ordnung der k [p-Theorie nach Kane [30] kann der Beitrag aus
Gleichung 3.7 fir Zinkblende-Kristalle (T;-Symmetrie) geschrieben werden
als® ([50, 60]):

! C A~ . ]- .
H = 16 EE mit: K = § {pi7pi2+l _piz"'z}symm’ 1=xY,2 (38)

Hierin ist y. die kubische Spin-Aufspaltungs-Konstante. In Halbleiter-Schicht-
Strukturen kann ¥ noch etwas vereinfacht werden, da durch die Quantisie-
rung in z-Richtung gilt: p, > p,,p,. Das bedeutet nach Gleichung 3.8: k, ~
P2, K, ~ pyp2 K, ~ 0. Mit einem Magnetfeld B in der xy-Ebene ergibt sich
mitp — (p —eA) und B=V, xA — A= (¢By, —2By,0) aus Gleichung 3.8:

H = 2?;3 [p%.[-0u(px +ezB,) + 0 (py +ez B}, (3.9)

Die Beitriage von H, (Gleichung 3.5) und H sind relativ klein im Vergleich
zu den Energie-Eigenwerten E, aus Hy |y,) = E,, |y) und kénnen daher mit ein-
facher Storungs-Theorie erster Ordnung berechnet werden, wobei wieder tiber
die schnelle Bewegung in z-Richtung gemittelt wird. Der Beitrag von ' enthélt

sowohl Spin- (6) als auch Orts-Anteile (p). Der raumliche Erwartungswert von

20der anders herum: Ein bewegter magnetischer Dipol liefert im Laborsystem einen elek-
trischen Dipol, der mit E wechselwirkt.
3{A, B} = AB + BA ist der Antikommutator.

symm
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Abbildung 3.1: Schematische Darstellung der Versetzung und Aufspaltung der
Dispersions-Parabeln E(k,,) fiir Quasi-Impulse in der Quantenfilm-Ebene. In dieser
Darstellung gilt die Coulomb-Eichung.

‘H' errechnet sich zu [60]:

L (02) O-oupe+e () B)+ ooy +e () B (3.10)

+ X ((02) (2) - (p22) (6B, + 6,B2)

N

(V| H W)

=%g:vu3
Dabei wird ausgenutzt, dass im Quantenfilm die Eigenfunktionen vy, in xy-
Richtung ebene Wellen sind und so die Impuls-Operatoren p, und p, durch die
entsprechenden Impulse p, und p, ersetzt werden kénnen (z.B. —ih%eél’x@ =
Pa [B1P<T),

Die Einbeziehung des Dresselhaus-Terms (Gleichung 3.7) fithrt fiir das
hier beschriebene Experiment zu einem Zeeman-éhnlichen Aufspalten der
Dispersions-Parabeln auf der Energieachse. Diese Aufspaltung ist streng
physikalisch keine Zeeman-Aufspaltung, sondern beruht einzig auf dem
Dresselhaus-Term. Die Zeeman-dhnliche Behandlung erfolgt in diesem Kapi-
tel durch das Einbeziehen dieser Aufspaltung in den Landé-g-Faktor-Tensor.

Dadurch werden im Prinzip verschiedene physikalische Effekte vermischt. Fir
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die in diesem Experiment bestimmten Groflen hat das allerdings keine Auswir-
kungen [64].

Abbildung 3.1 stellt die Auswirkungen der Terme aus Gleichung 3.10 bild-
lich dar: Unter Vernachlassigung des Spins, beschreibt der erste Term in Glei-
chung 3.10 die Versetzung der Dispersions-Kurve der Leitungsband-Elektro-
nen in die Richtung von p um (z) Cé(-B,, B,) bei einem dulleren Magnetfeld in
der Quantenfilm-Ebene. Der zweite Term hingegen ist nur in asymmetrischen
Quantenfilmen vorhanden, da die Erwartungswert-Bildung mit einer asymme-
trischen Wellenfunktion aufgrund der Nichtvertauschbarkeit von Impuls- und
Orts-Operator zu einem nicht verschwindenden Beitrag fiihrt. Sowohl der zwei-
te Term in Gleichung 3.10 als auch Hg wirken nur noch auf den Spin-Raum und
die Energie-Korrekturen konnen mit Stéorungsrechnung erster Ordnung durch
Eigenwert-Bildung mit den Spin-Eigenfunktionen (Kapitel 1) und Losen der
Sekuldr-Determinante [9] errechnet werden. Mit B, = B [tos(¢), B, = B [kin(¢)
und ¢ = <([100], [010]), sowie gy = &yy und gy, = gy, ergibt sich fiir die Energie-
Eigenwerte:

1 ) .
E=:>1pg($)B mit g.(9)=~\/gk +8% +28ugn sin(20) (3.11)

Fir ein Dreiecks-Potenzial mit unendlich hohen Barrieren, das heif3t: V(z) =
oo fiir z < 0 und V(z) = eFz fiir z > 0 mit einem elektrischen Feld F, kann
die Schrodinger-Gleichung auch analytisch gelost werden. Die resultierenden

Eigen-Funktionen sind Airy-Funktionen (Abbildung 3.2), mit denen aus g,, =
2L ((p2) (2) - (p22)) folgt:

4 e 1
8y = an\S/éh};—[ub (meehF)s a,% ) (3.12)

Fir diese Darstellung wird ebenfalls g, = g,, und g,, = g,. gesetzt, was kon-
sistent mit der Symmetrie der Gruppe Cy, ist. In Gleichung 3.12 ist a, die
n’te Nullstelle der Airy-Funktion, korrespondierend zum n’ten Zustand des
Elektrons im Potenzialtopf. Fiir den Grundzustand (a, = —2.338107) betragt
der numerische Vorfaktor ¢, v 2h’2"“ﬁba§ = 1,64318 mit ¢, = (9,Ai(2))%.,(3 +
5(0,Ai(2))?|,,). Die kubische Spin-Aufspaltungs-Konstante berechnet sich fiir
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Abbildung 3.2: Die Eigenfunktionen fiir ein Elektron in einem Dreiecks-Potenzial mit
unendlich hohen Barrieren sind Airy-Funktionen. Die hier gezeigten Funktionen sind
fast deckungsgleich mit den analytischen Airy-Funktionen und wurden numerisch mit
der in Abschnitt C.5 beschriebenen Methode fiir einen unendlich hohen Potenzialtopf
im elektrischen Feld berechnet. Dargestellt sind die Losungen zum ersten, zweiten und
dritten gebundenen Zustand. Die Abstufung in der Héhe ist nachtréglich eingefiigt.

GaAs zu 7, = 27 eVA3 [65]%.

4Die in [66] erwiihnte lineare Abhingigkeit von % vom elektrischen Feld liegt meiner Mei-
nung nach nicht direkt vor. In [67] wird meiner Meinung nach lediglich die generelle Abhéngig-
keit von j. vom elektrischen Feld angedeutet. Durch die Struktur-Inversions-Asymmetrie en-
stehen zusitzliche Beitréige, die allerdings ebenfalls als klein abgeschitzt werden [53].
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Abbildung 3.3: Aufbau zur Messung von Spin-Quantenschwebungen

3.3 Experimente

Die Messung der g-Faktor-Ansiotropie werden mit dem in Abbildung 3.3 dar-
gestellten Aufbau durchgefiihrt. Die Lichtquelle ist ein Pikosekunden-Titan-
Saphir-Laser, der von einem frequenzverdoppelten Nd:YVO,-Festkorper-Laser
optisch gepumpt wird. Die Probe befindet sich auf einem drehbaren Proben-
teller in Voigt-Geometrie (Abbildung 3.4) in einem supraleitenden Magnet-
Kryostaten mit optischem Zugang. Die angeregte Photolumineszenz wird in
Riickwiartsrichtung eingesammelt und mit einem abbildenden Spektrome-
ter und einer Schmierbild-Kamera energetisch und zeitlich aufgelost. Die
Auflésung der zirkularen Polarisation erfolgt durch ein A/ 4-Plittchen® und
einen Linear-Polarisator. Durch einen zusitzlichen Soleil-Babinet-Kompensa-
tor (nicht gezeigt) wird der unerwiinschte elliptische Einfluss des 45°-Spiegels
auf dem Probenhalter auf die zirkulare Polarisation der Photolumineszenz wie-

der ausgeglichen.

STeilweise realisiert durch einen Fliissigkristall-Verzogerer.
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Abbildung 3.4: Anregungs und Detektion in der Voigt-Geometrie: das Magnetfeld
liegt in der Probenebene und ist senkrecht zur Anregungs-Richtung. Die Detektion
erfolgt in der Riickwirts-Richtung Zuséatzlich lésst sich die Richtung des Magnetfeldes
in der Probenebene durch einen drehbaren Probenhalter verédndern.

3.3.1 Spin-Quantenschwebungen

Spin-Quantenschwebungen lassen sich anschaulich als Larmor-Préazession des
Elektronenspins, beziehungsweise dessen magnetischen Moments, in einem
dulleren Magnetfeld beschreiben. Dies ist in Abbildung 3.5 schematisch darge-
stellt: Zirkular polarisiertes Licht erzeugt eine Spinpolarisation entsprechend
der optischen Auswahlregeln (Unterabschnitt 1.2.1) in Richtung der Anregung.
Ein senkrecht dazu angelegtes Magnetfeld erzeugt ein Drehmoment, welches
auf das magnetische Moment der Elektronen wirkt: D = ji x B. Da aber der
Elektronenspin ein Eigen-Drehimpuls ist, fithrt dieser analog zum klassischen
Drehimpuls-Satz (%E = D) eine Prazessions-Bewegung um eine Achse parallel

zu der auf ihn wirkenden Kraft aus. Die Larmor-Frequenz ist gegeben durch:

o = gei‘;BB (3.13)

Nach einer halben Larmor-Periode hat sich die Richtung des Elektronenspins
in Abbildung 3.5 umgedreht und die zirkulare Polarisation der Photolumines-
zenz hat damit das Vorzeichen gewechselt. Wird nur eine Komponente der zir-
kularen Polarisation detektiert, fiihrt das zu einer zeitlichen Oszillation der
Photolumineszenz-Intensitat. Aus der Periode der Oszillationen und dem be-
kannten Magnetfeld lasst sich leicht der Elektron-Landé-g-Faktor aus der Be-
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Abbildung 3.5: Schematische Darstellung der Larmor-Prézession von Elektronen-
spins in einem &dufleren Magnetfeld (links) und die Detektion der zeitlichen Dynamik
mit einer Schmierbild-Kamera (rechts). Das Bild rechts unten zeigt die gleichzeitige
Detektion der rechts(RCP)- und links(LCP)-zirkular polarisierten Photolumineszenz
eines Quantenfilms. Deutlich zu sehen ist die Verschiebung in der Oszillations-Phase
um 7.

ziehung in Gleichung 3.13 ermitteln.

In einer korrekten quantenmechanischen Beschreibung der Spin-Quanten-
schwebungen® resultiert die Oszillation aus der zeitlichen Entwicklung einer
kohirenten Anregung der im Magnetfeld aufgespaltenen Spin-Up- und Spin-
Down-Zustiande mit einer Energie-Separation von AE = hay,. Die Energie-Sepa-

ration AE lasst sich fiir diese Experimente aus Gleichung 3.11 ableiten:

AE =g,¢) up (B (3.14)

3.3.2 Proben mit eingebautem elektrischen Feld

Die in Abschnitt 3.2 beschriebene notige Symmetrie-Reduzierung von Ty —
Cq,, um die Anisotropie des Landé-g-Faktors in der Ebene eines Quantenfilms
beobachten zu konnen, kann durch ein elektrisches Feld in Wachstumsrich-
tung des Quantenfilms erreicht werden. Eine Moglichkeit dieses recht prézi-

se zu realisieren ist, die Bandliicke des Quantenfilms widhrend des Wachs-

6die dem Effekt den Namen gibt.
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Abbildung 3.6: Schematische Darstellung der Aufenthalts-Wahrscheinlichkeit ||
der Leitungsband-Elektronen im Potenzialtopf der digitalen Schicht-Struktur. Die
Aufenthalts-Wahrscheinlichkeit |y|?> wurde mit einer Finiten-Elemente-Methode er-
stellt. (Abschnitt C.5)

tums stetig zu erhohen: Das Quantenfilm-Material wird in Wachstumsrichtung
mehr und mehr durch das Barrieren-Material ersetzt. Technisch ldsst sich eine
stetige Anderung der Zusammensetzung des Quantenfilm-Materials schlecht
verwirklichen. Daher wird die Technik der ,digitalen Schicht-Struktur® an-
gewendet: Die untersuchten asymmetrischen Quantenfilme mit eingebautem
elektrischen Feld sind GaAs/Alj 35GagesAs Schicht-Strukturen. Wéahrend des
Wachstums des GaAs-Quantenfilm-Region werden Al 35Ga s5As-Schichten mit
steigender Dicke eingebaut, wiahrend die dazwischen liegenden GaAs-Schich-
ten in ihrer Dicke abnehmen. Eine solche Struktur ist in Abbildung 3.6 dar-
gestellt. Diese Wachstums-Technik bewirkt die Erzeugung eines Potenzial-
Gefilles, was einem angelegten elektrischen Feld entspricht. Der Vorteil die-
ser Technik besteht darin, dass a) die Grof3e des Potenzial-Gefilles sehr genau
bekannt ist und b) mehrere solcher Quantenfilme in einer Probe untergebracht
werden konnen, die relativ exakt das gleiche interne Feld besitzen. Der Ein-
bau von mehreren Quantenfilmen hat in der Regel den Vorteil eines starkeren
Photolumineszenz-Signals. Der Nachteil ist natiirlich der, dass es nur so vie-

le Feldstarken gibt wie Proben. Drei Proben wurden hergestellt, die folgende
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Abbildung 3.7: Elektron-Landé-g-Faktor in Abhéngigkeit vom Winkel fiir die Proben
2630, 2629 und 2628 sowie ein Beispiel fiir die unterschiedliche Periode der Spin-Quan-
tenschwebungen in die 110- und 110 -Richtung. Der Winkel 0° entspricht der 110- oder
110 -Richtung.

Feldstiarken enthalten:
e Probe Nr. 2630 F' =2, 5 0%V / cm
e Probe Nr. 2629 F' = 5,0 [10%V/ cm

e Probe Nr. 2628 F =10 [10%V/ cm

Messungen

In Abbildung 3.7 ist der absolute g-Faktor (nach Gleichung 3.13) fiir die drei
Proben Nr. 2630, Nr. 2629 und Nr. 2628 in Abhéingigkeit der Orientierung des
Magnetfeldes in der Quantenfilm-Ebene gezeigt. Sowohl die Winkel-Auflésung
als auch die Fehler der Schwebungs-Periode konnten gegentiiber [66] verbessert
werden. Zur exakteren Winkel-Auflosung wird der Winkel zwischen Proben-

kante und Magnetfeld-Richtung nicht am Probenhalter abgelesen, sondern die
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Abbildung 3.8: Auftragung des anisotropen Anteils g, des g-Faktor-Tensors gegen
das interne elektrischen Feld der Proben Nr. 2630, Nr. 2620, Nr. 2628 (Sterne, v.1.n.r).
Die Simulation fiir Proben mit eingebautem Feld (Kreise) ergibt Werte, die gro3er sind
als die experimentellen Daten. Zusétzlich eingezeichnet sind die Werte von g, fiir die
Simulation in einem endlich hohen Dreiecks-Potential (Dreiecke), sowie in einem Un-
endlich hohen Dreiecks-Potential (Quadrate). Letztere zeigen genau den nach Glei-

chung 3.12 erwarteten Verlauf mit FV3. Die Simulationen wurden ohne Anpassungs-
Parameter mit der in Abschnitt C.5 beschriebenen Methode erstellt.

Probe auf ein Winkelmal3 aul3erhalb des Kryostaten vergrof3ert abgebildet und
eine Probenkante’ als Referenz benutzt. Die Schwebungs-Periode wird mit der
DOF-Methode® ermittelt. Ebenso konnte die Anisotropie fiir die Probe mit dem
starksten eingebauten Feld, Nr. 2628 (105%), ermittelt werden. Die Schwierig-
keit besteht darin, dass der absolute g-Faktor fiir diese Probe sehr klein ist und
somit die Schwebungs-Periode sehr nah an die Lebensdauer der Ladungstrager
heranreicht. Der sehr kleine absolute g-Faktor resultiert aus der Zusammen-
setzung der Probe, denn g, hat fiir das Barrieren-Material das entgegengesetzte
Vorzeichen wie g, fiir das Quantenfilm-Material, wodurch im Mittel der abso-

lute Landé-g-Faktor gegen Null gehen kann [69].

"Ublicherweise verlaufen die Probenkanten in 110- und 110 -Richtung, da die Spaltflichen
senkrecht zu diesen Richtungen verlaufen.
8DOF: engl. kurz fiir Derivative Of Data [68]
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Probe Nr. 2630 Nr. 2629 Nr. 2628
Feld 2,5 010%V/em 5,0 (.0%eV/cm 10 (10%eV/em
Temperatur 5K 5K 25 K
Sxx (0,23548 +0,00023) (0,13163 £0,00031) (0,00843 +0,00051)
8y (0,01315 £0,00031) (0,02131 £0,00041) (0,03075 +£0,00037)

Tabelle 3.1: Die Werte des Landé-g-Faktor-Tensors fiir die Proben mit eingebautem
elektrischen Feld.

Die in Abbildung 3.7 dargestellten gemessenen g-Faktoren werden mit g.(¢)
aus Gleichung 3.11 angepasst. Als Anpassungs-Parameter gehen der isotro-
pe Anteil des g-Faktors in der Ebene g, und der anisotrope Anteil g, ein. In
Abbildung 3.8 sind die auf diese Weise ermittelten g,, liber der elektrischen
Feldstiarke aufgetragen. Sie sind zusétzlich noch einmal in Tabelle 3.1 zusam-
mengefasst. Sowohl eine F¥3- als auch erst recht eine F¥3-Abhingigkeit (siehe
Fulinote 4) vom elektrischen Feld F' l4sst sich an den Daten (Sterne) nicht able-
sen. Die eingezeichnete numerische Berechnung von g, fiir die Probenstruktur
(Punkte) mit einem gemittelten stetigen Potenzial-Gradienten aus einer selbst-
konsistenten Losung der Schriodinger-Poisson-Gleichung liefert den richtigen
Trend fiir die Abhéngigkeit g, (). Das bedeutet, g, (/) mit steigendem elektri-
schen Feld F nicht so sehr steigt, wie es in einem unendliche tiefen Potential-
Topf (Quadrate in Abbildung 3.8) der Fall ist. Die fiir die Struktur berechneten
Werte sind aber dennoch zu hoch. Der Vorfaktor in Gleichung 3.10, auf der die
numerischen Simulationen beruhen, enthélt die kubische Spin-Aufspaltungs-
Konstante 7., die in der Literatur mit (16 — 31)eVA? angeben wird [70, 71].
Fiir die gezeigten Simulationen ist y, = 27,1eVA3. Mit einem anderen Wert
fir y. dndert sich auch der theoretisch berechnete Wert fiir g,,. In die abge-
bildeten numerischen Rechnungen ging ansonsten kein freier Anpassungs-Pa-
rameter ein, sondern lediglich die Material-Parameter, die im Quelltext des
Simulations-Programms aufgelistet sind (Abschnitt C.5). Die Abhéngigkeit von
% von der Material-Zusammensetzung kann umgekehrt proportional zur Ener-
gieliicke des Materials abgeschétzt werden. Der Wert fiir g,, fiir Probe Nr. 2628
konnte nur bei der Temperatur von 25 K bestimmt werden.

Fiir die Probe Nr. 2629 ist in Abbildung 3.9 der anisotrope Anteil von g, fiir
verschiedene Temperaturen dargestellt. Aus dem Temperatur-Verhalten dieser
Probe (Nr. 2629) kann der Wert fiir g, fiir die Probe Nr. 2628 zu einem Vergleich
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Abbildung 3.9: Links: Die Temperatur-Abhéngigkeit des Landé-g-Faktors in der Ebe-
ne g, und des anisotropen Anteils g,,. Die gemessenen Landé-g-Faktoren (g*) fiir die
Winkel 0° und 90° sind mit eingezeichnet. Rechts: Die Temperatur-Abhéngigkeit des
Landé-g-Faktors in Volumen-GaAs zum Vergleich (aus [72]).

bei einer Temperatur von 5K etwas hoher eingeschétzt werden. Ein genauer
Zahlenwert lasst sich daraus allerdings nicht errechnen. Der Verlauf von g,, zu
kleineren Absolutbetragen mit steigender Temperatur ist qualitativ Vergleich-
bar mit dem in Abbildung 3.9 rechts dargestellten Temperatur-Verhalten des
Landé-g-Faktor in Volumen-GaAs. Bemerkenswert ist, dass der gemessene g-
Faktor in die 0°-Richtung von der Temperatur unabhingig ist, wofiir bis dato

noch keine Erklarung gefunden ist.

3.3.3 Proben mit von aullen angelegtem elektrischen Feld

Aus der vorherigen Messung mit quasi ,nur” drei Messpunkten lasst sich nur
schwierig ein Trend fiir die feldinduzierte g-Faktor-Anisotropie ablesen. Die
Bestimmung des Wertes fiir g,, fiir mehrere elektrische Feldstédrken ist da-
her wiinschenswert. Eine Moglichkeit besteht darin, an einen Einzel-Quanten-
film ein duBleres, durchstimmbares elektrisches Feld anzulegen, was in diesem
Unterabschnitt dargestellt wird. Die Probe, die zur Verfiigung steht, ist eine
Doppel-Quantenfilm-Struktur?, von der nur ein Quantenfilm (GaAs, 10 nm) fiir

die Untersuchung genutzt wird. Der verbleibende Quantenfilm (GaAs, 5nm)

9Die Probe hat die Bezeichnung I1619. Details kénnen in der Arbeit von M. Alexander [73]
nachgeschlagen werden.
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Abbildung 3.10: Schematische Darstellung der Probenstruktur zur Untersuchung der
g-Faktor-Anisotropie in der Ebene eines Quantenfilms. Die Symmetrie-Erniedrigung
wird durch ein von aul3en angelegtes elektrisches Feld bewirkt.

stellt insofern kein Problem dar, da die beiden Quantenfilme durch eine hinrei-
chend dicke Barriere von 20nm Al 35Gage5As voneinander getrennt sind. Die
verwendete Struktur ist in Abbildung 3.10 dargestellt. Die Zuleitungen zu den
Kontakten erfolgt im Kryostaten bis auf den Probenteller, wobei der Ohm’sche
Riickkontakt der Probe durch ein Saphir-Plattchen vom Probenhalter galva-
nisch getrennt ist. Der obere Kontakt ist ein halb-transparenter Schottky-Kon-
takt. Die Drehung der Probe erfolgt aufgrund der Zuleitungen nur noch in zwei
Schritten (0° und 90°).

Die Bestimmung der am Ort des Quantenfilms vorliegenden Feldstarke
kann iber den Quotienten aus der an den Kontakten anliegenden Spannung
und der Liange des undotierten Bereichs in der Probe erfolgen. Diese Methode
beinhaltet allerdings einige Ungenauigkeiten, da unter der gesamten Kontakt-
fliche von etwa 1 mm? Inhomogenitiiten die tatsidchlich am Ort der Messung
(deren Flache ist etwa 100 mal kleiner) vorliegende Feldstéirke beeinflussen
konnen. Die Inhomogenitidten konnen zum Beispiel interne elektrische Streu-
felder an den Kontaktrdndern verursacht werden. Als zuverlassige Methode
der Wahl wird daher der sogenannte ,,Quanten-Confined-Stark-Effekt* genutzt.
Dabei fiihrt eine Verkippung der Band-Struktur eines Quantenfilms durch ein
uniaxiales Feld senkrecht zur Wachstumsrichtung zu einer Erniedrigung der
Emissions-Wellenldnge. Das Prinzip ist schematisch auf der rechten Seite in
Abbildung 3.11 dargestellt. Uber die Verschiebung der Photolumineszenz-Zen-
tralwellenldnge kann mit einer Simulation des Vorgangs auf das tatsachlich im

Quantenfilm vorliegende elektrische Feld geschlossen werden.
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Messungen

Das Vorhandensein nur eines einzelnen Quantenfilms im Gegensatz zu meh-
reren Quantenfilmen wie in Unterabschnitt 3.3.2 erschwert die Messungen,
da die Photolumineszenz-Intensitat bei weitem nicht mehr so stark ist. Zur
Erhohung der gemessenen Oszillations-Tiefe wird das A / 4-Plattchen im
Messaufbau (Abbildung 3.3) wie in Kapitel 2 durch einen Flissigkristall-
Verzogerer ersetzt, so dass sowohl das Schwebungs-Signal der 6*- als auch das
der o -polarisierten Photolumineszenz aufgenommen und ausgewertet werden
konnen. In einigen Messreihen, deren Daten hier nicht gezeigt werden, wurde
der Monochromator vor der Schmierbild-Kamera weggelassen und die Photolu-
mineszenz durch einen Interferenz-Bandpass-Filter herausselektiert. Der Vor-
teil ist eine hohere detektierte Photolumineszenz-Intensitét, aber die Verschie-
bung durch den Quanten-Confined-Stark-Effekt muss in einer separaten Mes-
sung erfolgen. Die im Folgenden gezeigten Daten entstammen Messreihen, in
denen die Photolumineszenz mit einem Monochromator energetisch aufgelost

wurde.

In Abbildung 3.11 ist die gemessene Verschiebung der Photolumineszenz
aufgrund des ,Quanten-Confined-Stark“-Effekts dargestellt. Die Kurve des
Photolumineszenz-Schwerpunktes iiber der angelegten Spannung hat ihren
Scheitelpunkt nicht ganz bei F' = 0, da durch das dotierte Substrat auf der einen
Seite und durch den Schottky-Kontakt auf der anderen schon ein Feld inner-
halb der Probe entsteht. Des Weiteren zeigt die Struktur durch die Anordnung
der Kontakte eine typische Dioden-Charakteristik mit einer Durchlass-Rich-
tung fiir eine bestimmte Polung (nicht gezeigt). In dieser Polung kann nicht
mit hohen Feldstidrken gemessen werden, da ansonsten durch zu hohe Strome
die Probe in Mitleidenschaft gezogen werden kann. Diese Polung entspricht in
Abbildung 3.11 der rechten Seite des Graphen.

Fir jede Spannung wird mit Hilfe eines von mir automatisierten Messauf-
baus die Photolumineszenz mit der Schmierbild-Kamera je einmal in 6*- und
o -Detektions-Richtung der zirkularen Polarisation aufgenommen. Aus den
Schwebungs-Signalen kann, analog zu Unterabschnitt 3.3.2, mit Glei-
chung 3.11 der anisotrope Anteil des Landé-g-Faktors bestimmt werden. Das

nicht-diagonal Element g,, errechnet sich wie folgt aus den Landé-g-Faktoren
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Abbildung 3.11: Auftragung des Photolumineszenz-Schwerpunktes tiber der von au-
Ben angelegten Spannung. Die Eichung des internen Feldes wird mit einer Simula-
tion des Photolumineszenz-Schwerpunkts durch den Quanten-Confined-Stark-Effekt
erzielt (s.a. Abschnitt C.5). Auf der rechten Seite ist die Erniedrigung der effekti-
ven Bandliicke durch den Quanten-Confined-Stark-Effekt schematisch dargestellt. Die
Stirke der Anderung der Quantisierungs-Energie ist willkiirlich nur zu Darstellungs-
zwecken gewihlt. Die wirkliche Anderung aufgrund des verinderten Potentials ist we-
sentlich kleiner (andere Effekte, wie reduzierter Elektron-Loch-Wellenfunktion-Uber-
lapp oder der Franz-Keldysh-Effekt, werden nicht mit beriicksichtigt).
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Abbildung 3.12: Auftragung des anisotropen Anteils g., des g-Faktor-Tensors iiber
dem am Quantenfilm anliegenden elektrischen Feld. Gezeigt ist auch die energeti-
sche Position der Zentralwellenldnge der Photolumineszenz, aus der die Feldstédrke
bestimmt wird (s.a. Abbildung 3.11). Die gepunkteten Linien sind numerische Simula-
tionen fiir diese Probe bei verschiedenem Y. Die eingesetzte Grafik zeigt die Simulation
von gy, fiir héhere externe Felder. Der ,Ausreif3er” in der Simulation (Fiinfecke) ist ein-
deutig auf die Randbedingungen der numerischen Rechnung zuriickzufiihren und lédsst
sich durch mehr Stiitzpunkte und weiter entfernt liegende Réander in der Simulation
vermeiden. Ich habe ihn mutwillig zu Demonstrationszwecken eingezeichnet gelassen.

fiir die Schwebungs-Signale fiir die 0°- und 90°-Richtung:

g(0°y = gl+gl —28u8y, 8(90°) =gl +gr + 288y
90°) +g(0° 90°) - g(0°
gxx:g( )2 &( )’ gxy:g( )2 8(0°) (3.15)

Gilt fir [guw| > gy und g <0 <gy

In Abbildung 3.12 ist g,, in Abhéngigkeit des kalibrierten elektrischen Fel-
des aufgetragen. Fiir Feldstiarken bis 3,6 eV/cm ist der Anstieg von g,, nahezu
linear. Die eingezeichnete Simulation des Effektes fiir diese Probe zeigt sehr
schon ein dhnliches lineares Verhalten welches fiir 3, = 19eVA? am besten

iibereinstimmt. Die eingesetzte Grafik zeigt das simulierte Verhalten fiir g, fiir
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hohere Felder. Nach Erreichen einer Sattigung verringert sich der Wert von g,
fiir weiter steigende Feldstarken. Dieses Verhalten ist dem Verlauf der in Un-
terabschnitt 3.3.2 aufgefithrten Simulation dhnlich. Die Abnahme von g,, bei
sehr hohen Feldstiarken, lasst sich anschaulich auf den immer schmaler wer-
denden Quantenfilm bei sehr hohen Feldern zuriickfithren. In sehr schmalen
Quantenfilmen reicht die Wellenfunktion des untersten gebundenen Zustands
des Elektrons sehr weit in die Barriere hinein, wo der asymmetrische Einfluss

des elektrischen Feldes abnimmt.

3.4 Diskussion

Im Folgenden werden die méglichen Griinde fiir die Abweichungen und Uber-
einstimmungen der Messergebnisse der letzten Abschnitte erortert.

Die experimentell bestimmten Werte von gfcy in den Proben mit eingebautem
Potenzial-Gradienten in Unterabschnitt 3.3.2 unterscheiden sich von den dor-
tigen Simulationen der Ergebnisse, wohingegen diese Messwerte sehr gut mit
den Berechnungen zum anisotropen Anteil des Landé-g-Faktor-Tensors mit ei-
nem externen elektrischen Feld gfy (Unterabschnitt 3.3.3) tibereinstimmen. Ei-
ne Begriindung dafiir kann im Aufbau der digitalen Schicht-Struktur liegen.
Aus dem Wachstumsprotokoll der Proben Nr. 2628-2630 geht hervor, dass die
ersten Schichten des Quantenfilms leicht tiberproportional mehr GaAs enthal-
ten, als es fiir einen linearen Potenzialgradienten der Fall ist. Dadurch wird
der Symmetrie-erniedrigende Einfluss des Potenzialgradienten verringert, was
einen kleineren Wert von gfcy zur Folge hat. Eine zuverldssige numerische Be-
rechnung der Wellenfunktion genau fiir die jeweilige Probe, dhnlich wie in Ab-
bildung 3.6 gezeigt, ist aufgrund der vielen Spriinge in der Potenzialstruktur
schwierig.

Der Verlauf der experimentell ermittelten und numerisch berechneten Wer-
te von gfy in Unterabschnitt 3.3.3 in Abhéngigkeit vom elektrischen Feld stim-
men fiir den Wert von 7, = 19eVA3 sehr gut iiberein. Sowohl der Verlauf bei
kleinen Feldstarken F als auch die Abnahme zu sehr grofien Feldstarken unter-
scheidet sich qualitativ stark von der F¥3-Abhéngigkeit fiir ein unendlich hohes

Dreiecks-Potenzial. Diese beiden Effekte fiihre ich zum einen auf die Ausdeh-
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nung der Wellenfunktion in die Barriere zuriick: In der Barriere ist der Einfluss
der Verkippung der Bandstruktur bei weitem nicht so grofl wie im Quantenfilm.
Das erklart auch die Abnahme von g,, zu groflen Feldstdrken. Hinzu kommt,
dass durch die Einschriankung der Wellenfunktion auf den Quantenfilm (engl.
,Confinement“), die Storung durch die Verkippung bei kleinen Feldstéarken re-
lativ klein gegeniiber der ,Confinement*-Energie ist. Das erklart insbesondere
auch die Abweichung der Simulation von g,’cy fiir Dreiecks-Potenziale mit einer
endlichen Barriere (Abbildung 3.8) von den Werten fiir gfy.

Die in der Einleitung schon als wichtig erwdhnte kubische Spin-
Aufspaltungs-Konstante 7, bestimmt sich aus diesen Messungen zu 19 eVA3
mit einem Fehler von ~ +5%'°. Die Werte aus bisherigen Messungen wei-
chen zum Teil stark voneinander ab: 7, = 34,0eVA? (Raman-Messungen [74]),
% = 26,1eVA3? (Magnetotransport [75]) oder 7. = 22eVA3 (Magnetotransport
[76]), um nur noch einige zusitzliche zu den bisherigen Quellen zu nennen.

Zum Vergleich lasst sich auch ein theoretischer Wert mit [50]

(3.16)

_ 4 PPQ A N
%= T3 EE, + 1) <Eg . Eg)
berechnen. Fiir j. ergibt sich mit Werten aus [65] und Referenzen darin
27,8 eVA3. Unter Vernachlissigung der Spin-Bahn-Wechselwirkung A" = Ef -
Ef im I'{;-Leitungsband ergibt sich ein Wert von 22, 4 eVA3. Das heiBt fiir die-
ses Experiment, dass bei der Bestimmung von 7., der Einfluss von hoheren
Béandern vernachlissigt werden konnte. Sehr interessant ist in diesem Zu-
sammenhang die Temperatur-Abhéangigkeit von 7. (Abbildung 3.9). Aus Glei-
chung 3.16 ginge auch direkt eine Zunahme von ¥, mit der Temperatur hervor:
Mit steigender Temperatur nimmt in erster Linie die Bandliicke E, ab und
damit ¥, zu. Der experimentell bestimmte Verlauf ist dhnlich wie in [72] ein
entgegensetzter.
Einen letzten Punkt mochte ich noch anfiigen, warum weiter auf dem Be-
reich des Zusammenspiels von der Volumen- und Struktur-Spin-Aufspaltung
geforscht werden sollte: Durch eine geschickte Wahl der Parameter konnte die

Spin-Aufspaltung A4 durch fehlende Inversions-Symmetrie gezielt erniedrigt

0Nicht beriicksichtigt sind Fehlerquellen bei der Bestimmung der elektrischen Feldstirke
und der Materialparameter fiir die numerische Berechnung.
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werden:

Pua = 20y a2y, + 205 omasin(<(F, &) + oy, (3.17)

Hierin sind oagys und agzs die Koeffizienten der Volumen- und Struktur-Spin-
Aufspaltung [77]. Auf diesem Weg kann eine moglicherweise eine optimale

Spin-Dephasierungszeit erreicht werden.

3.5 Zusammenfassung

Die Richtungs-Anisotropie des Elektron-Landé-g-Faktors in der Ebene von
asymmetrischen GaAs/Alj35GaggsAs-Quantenfilmen wird untersucht. Die
Asymmetrie wird entweder durch das Anlegen eines dulleren elektrischen Fel-
des an symmetrische Quantenfilme, oder in asymmetrischen Quantenfilmen
durch eine stetige Verdnderung der Quantenfilm-Material-Zusammensetzung
hervorgerufen. Die g-Faktoren in Richtung der verschiedenen kristallogra-
phischen Achsen werden durch Spin-Quantenschwebungs-Spektroskopie be-
stimmt und daraus der Einfluss der Asymmetrie auf den Landé-g-Faktor er-
mittelt. Die Ergebnisse werden mit einem theoretischen Modell verglichen, das
auf numerischen Berechnungen basiert. Aus dem Vergleich der experimentel-
len Daten und den Berechnungen kann die kubische Spin-Aufspaltungskon-

stante ¥, fiir das Leitungsband bestimmt werden.
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Kapitel 4

Spin-Umklapp in InP-

Quantenpunkten

Dieses Themengebiet wurde in Zusammenarbeit mit Prof. Dave Snoke von der
Universitiat Pittsburgh, USA, behandelt, wihrend dieser einen halbjdhrigen
Forschungsaufenthalt im Rahmen eines Alexander-von-Humbold-Stipendiums

in Marburg absolvierte.

4.1 Einleitung

Die Verwendung des Spins als zusatzlicher Freiheitsgrad fiir eine zukiinftige
Spin-Elektronik (kurz: ,Spintronik®) und der Quanten-Informations-Verarbei-
tung ist in den vorangegangenen Kapiteln schon oft motiviert worden. Quan-
tenpunkte werden oft als zentrale Bestandteile fiir eine technische Umsetzung
in diesen Feldern vorgeschlagen [78], da die Spin-Umklappzeiten, also der Ver-
lust der Spin-Kohérenz, in Quantenpunkten im Allgemeinen sehr lang ist [79].
Die Eigenschaft der langen Spin-Kohérenz-Zeit resultiert aus der stark unter-
driickten Spin-Bahn-Wechselwirkung in Quantenpunkten, die ein grundlegen-
der Effekt fiir verschiedene Spin-Dephasierungs-Mechanismen ist. Besonders
die Wechselwirkung des Leitungsbandes mit anderen Bandern kann zur Spin-
Streuung von Elektronenspins fiihren, die ins Leitungsband angeregt werden.
Speziell dieser Mechanismus ist auch als Elliot-Yaffet-Dephasierungs-Mecha-

nismus bekannt [80] und wurde bereits in Quantenfilmen untersucht [81]. In
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Abbildung 4.1: Schematische Darstel-
lung der Anregung vonJ = +1-und J = £2-
Exitonen durch Ein- und Zwei-Photonen- AL=+1
Absorption. Die Energie-Aufspaltung AE
wird durch die Elektron-Loch-Austausch- Al=£1 A
Wechselwirkung verursacht. Das heiBt:
E} < E|; aufgrund der Spin-Spin-Wech- AlL=+1
selwirkung!.

0)

Quantenpunkten ist durch die starke Quantisierung in drei Dimensionen so-
wohl die Zustands-Dichte der einzelnen Niveaus sehr begrenzt als auch der
energetische Abstand zwischen den Niveaus gegeniiber der Quasi-Fermi-Ener-
gie der Ladungstriager im jeweiligen Niveau (=~ kgT) grofl genug, um eine
Wechselwirkung und damit eine Spin-Streuung zwischen den Niveaus zu un-

terdricken.

4.2 Theorie

Die Niveaus, die in diesem Experiment von besonderem Interesse sind, sind die
der ,dunklen“ J = +2- und die ,hellen“ J = £1-Exitonen. ,Dunkle” Exitonen sind
gebundene Elektron-Loch-Paare, deren Loch- und Elektronenspins in die glei-
che Richtung weisen. Bei ,hellen“ Exitonen sind Loch- und Elektronenspins
antiparallel ausgerichtet. Der Zustand mit parallelen Spins liegt energetisch
tiefer als der Zustand mit antiparallelen Spins, wie in Abbildung 4.2 schema-
tisch dargestellt ist. Die Aufspaltung AE = E;| - E;; kann in III-V-Halbleitern
bis zu 100ueV betragen [82] betragen. Dunkle o/ = +2-Exitonen konnen eben-
falls fiir Spin-Umklapp-Prozesse von J = +1 Exitonen eine Rolle spielen [83]:
Der Spin-Umklapp von J = +1 — J = -1 kann entweder in einem Schritt er-
folgen, oder in zwei aufeinander folgenden Schritten iiber ein dunkles Exiton,
wobei Elektron- und Lochspin nacheinander die Richtung wechseln. Fir die-
se Interpretation ist es aber wichtig, die Kopplung (Entkopplung) von Loch-
und Elektron-Spin zu beachten, da zum Beispiel keine Anderung des Gesamt-
Drehimpulses von J = 1 zu J = -2 (AJ = -3!) stattfinden kann. Dies ist
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nur moglich, wenn das Loch unabhingig vom Elektron einen Spin-Umklapp

mh =3

r=2 —mj’? = —% vollfiihrt.

4.3 Experimente

Die Quantenpunkte, die fiir diese Arbeit verwendet werden, sind Einzelschicht-
Quantenpunkte aus InP auf Gag s2Ing 4sP-Barrieren-Material. Das Gag s2Ing 4sP
wird gitterangepasst auf GaAs-Substrat aufgewachsen. Die Quantenpunkt-An-
ordnung ist selbst-organisiert und entsteht tiber Stranski-Kastranov-Wachs-
tum durch Abscheidung von drei Monolagen InP auf dem Gag 52Ing 4sP. Die di-
rekte Bandliicke von InP betrégt bei tiefen Temperaturen (7' = 8 K) 1,42 eV und
die der Barriere 1,91eV. Die Quantenpunkte dieser Probe haben eine Ener-
gieliicke von 1,805 eV unter Beriicksichtigung der Quantisierungs-Energie mit
einer spektralen Halbwertsbreite von 41 meV [84], welche durch die Grof3en-
Verteilung der Quantenpunkte verursacht wird. Die Dichte der Quantenpunkte
betrigt 3,2[10°cm™2, sie haben eine mittlere Héhe von 3,8 nm, einen mittleren
Durchmesser von 15,7 nm und einen mittleren Abstand von etwa 395 nm [85].

Die Anregung durch Zwei-Photonen-Absorption erfolgt durch einen Optisch-
Parametrischen-Oszillator (kurz: OPO), der durch einen 150 fs Titan-Saphir-
Laser optisch gepumpt wird. Der OPO liefert 120 fs Pulse bei einer Wellenlédnge
von 1340 nm bis 1550 nm, die tiber ein Mikroskop-Objektiv auf die Probe fokus-
siert werden. Die Grofle des Anregungs-Punktes betrédgt etwa 6 um. Die Ener-
gie pro Laser-Puls betriagt etwa 1,3 nd (100 mW bei 80 MHz Wiederholungs-Ra-
te). Die durch das Mikroskop-Objektiv eingesammelte Photolumineszenz der
Quantenpunkte wird mit einem Monochromator und einer Schmierbild-Kame-
ra' energetisch und zeitlich aufgelost detektiert. Die experimentell bestimmte
Zeit-Auflosung betragt etwa 13,4 ps. Zur Ein-Photon-Anregung wird das OPO-
Laserlicht mit einem LBO-Kristall frequenzverdoppelt.

Eine grofle Herausforderung besteht in der Unterdriickung der Photolumi-
neszenz des GaAs-Substrats, das ebenfalls durch Mehr-Photonen-Absorption

angeregt wird. Insbesondere die Erzeugung von heilen Ladungstragern im

ITyp: Hamamatsu, Kathode: S-1. Diese Kathode ist hat eine zu langen Wellenléingen ausge-
dehnten Empfindlichkeits-Bereich.
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Abbildung 4.2: Auftragung der Gesamt-Photolumineszenz-Intensitéit der Quanten-
punkte in Abhidngigkeit der Zwei-Photonen-Anregungs-Wellenlédnge fiir zwei verschie-
dene Anregungs-Leistungen (P = 70mW und P = 120mW).

Substrat durch Drei-Photonen-Absorption ist storend, da diese aufgrund ih-
rer hohen Uberschussenergie relativ leicht die Gay 52Ing 4sP-Barriere tiberwin-
den und in den Quantenpunkten rekombinieren konnen. Bei diesen Ladungs-
tragern ist davon auszugehen, dass sie ihre Spin-Orientierung wéhrend des
Transportprozesses verloren haben. Dieser Beitrag zur Photolumineszenz an
der energetischen Position der o = 1-Exitonen erschwert die Riickschliisse auf

den eigentlichen J =2 — J = 1-Umklapp-Prozess.

Zwei Moglichkeiten bestehen, diesen Einfluss zu minimieren. Erstens hat
die beabsichtigte Zwei-Photonen-Absorption an der Bandliicke der Quan-
tenpunkte eine Verstiarkung durch resonante Anregung, wiahrend der Drei-
Photonen-Prozess im Substrat in diesem Energiebereich weitgehend un-
abhédngig von der Anregungs-Wellenlédnge ist. In Abbildung 4.2 ist die Gesamt-
Photolumineszenz-Intensitat der Quantenpunkte auf einer logarithmischen
Skala in Abhéngigkeit der Zwei-Photonen-Anregungs-Wellenldnge fiir zwei
verschiedene Anregungs-Leistungen aufgetragen. Im Energie-Bereich weit
oberhalb der Resonanz-Energie der Quantenpunkte ist die Abhéngigkeit der

Intensitat weitgehend konstant, wozu auch der ebenfalls konstante Beitrag
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Abbildung 4.3: Auftragung der Gesamt-Photolumineszenz-Intensitéit aus den Quan-
tenpunkten in Abhéingigkeit der mittleren Anregungs-Leistung P. Obere Kurve:
Photolumineszenz-Intensitit der Quantenpunkte bei direkter Anregung: 2 [ELaser >
1,82 eV, untere Kurve: bei indirekter Anregung tiber das Substrat: 2 [EL2%r < 1 82 eV.

der Drei-Photonen-Absorption im Substrat beitréigt. Zu leichten Uberschuss-
Energien (A, < 1365nm) hin steigt das Photolumineszenz-Signal stark an,
was auf die Resonanz-Uberhshung der beabsichtigten Zwei-Photon-Absorption
zurickzufiihren ist. Bei einem weiterhin konstanten, wellenldangenunabhéngi-
gen Beitrag zur Photolumineszenz durch die Drei-Photonen-Absorption kann
auf diese Weise durch resonante Anregung in die Quantenpunkte der stérende
Einfluss der Substrat -Anregung relativ zum gesuchten Signal abgeschwicht

werden.

Eine weitere Moglichkeit, diesen Einfluss weiter zu minimieren, besteht
darin, die unterschiedliche Abhéngigkeit von der Anregungs-Leistung der
beiden Prozesse auszunutzen: Die Intensitdt der Photolumineszenz durch
Zwei-Photonen-Absorption folgt einer quadratischen Abhidngigkeit von der
Anregungs-Leistung P, wiahrend die Drei-Photonen-Prozesse im Substrat ei-
ner kubischen Abhidngigkeit folgen. In Abbildung 4.3 ist die Abhingigkeit



70 KAPITEL 4. SPIN-UMKLAPP IN INP-QUANTENPUNKTEN

der Photolumineszenz-Intensitit aus den Quantenpunkten bei direkter, fast
resonanter Anregung und bei indirekter Anregung iiber das Substrat darge-
stellt. Fiir die Quantenpunkte ergibt sich eine P?45-Abhiingigkeit, was nah an
der erwarteten P?%°-Abhiingigkeit liegt. Die Abweichung ldsst sich leicht da-
durch erkliaren, dass in die Photolumineszenz aus den Quantenpunkten so-
wohl die direkte Anregung durch Zwei-Photonen-Absorption, als auch die in-
direkte Anregung durch die Drei-Photonen-Absorption im Substrat einflief3t.
Fir die Photolumineszenz-Intensitidt bei Anregung der Quantenpunpte iiber
des Substrats liegt eine P%5-Abhingigkeit vor, was eine wesentlich stirkere
Abhingigkeit als die erwartete P3%°-Abhingigkeit ist. Das bedeutet, das noch
mehr leistungsabhéngige Prozesse in die Stidrke der Substrat-Photolumines-
zenz einfliefen. Ein solcher Prozess kann ein vermindertes Abkiihlen von hei-
Ben Ladungstrigern sein: Die Absorption von drei Photonen kann so verstan-
den werden, dass Ladungstrager, die iiber einen virtuellen Zwischenzustand
in der Mitte der Bandliicke in reelle Band-Zustidnde angeregt wurden, durch
ein drittes Photon noch weiter in der Energie angeregt werden. Wird die Ver-
weildauer der Ladungstréager in den hoheren Zustidnden durch vermindertes
Abkiihlen verldngert, steigt gleichzeitig auch die Besetzungs-Wahrscheinlich-
keit der Zustdande bei Energien grofler als Eg,iricre, die sich wiederum in der
erhohten Quantenpunkt-Photolumineszenz widerspiegelt. Der Effekt des ver-
minderten Abkiihlens, insbesondere bei hohen Dichten, ist bereits untersucht
worden [86]: Das Abkiihlen von heillen Ladungstrigern verldauft in erster Li-
nie iber die Emission von optische Phononen, die selber aber eine endliche
Lebensdauer haben, bevor sie nicht strahlend zerfallen. Durch die endliche Le-
bensdauer kann sich bei hohen Anregungs-Dichten eine nicht thermische Ver-
teilung von heiflen optischen Phononen aufbauen, die im Endeffekt durch Reab-

sorption die Energie-Abgabe der Ladungstréiger an das Gitter verlangsamt.

Die stark unterschiedliche Abhéingigkeit der Prozesse von der Anregungs-
Leistung ermoglicht es einen Anregungs-Leistungs-Bereich auszuwéhlen, in
dem die Quanten-Punkt-Photolumineszenz durch die direkte Zwei-Photonen-
Absorption wesentlich starker ist als durch die indirekte Anregung iiber Drei-
Photonen-Prozesse aus dem Substrat. Aus Abbildung 4.3 geht hervor, dass bei

einer Anregungs-Leistung von 60 mW das Photolumineszenz-Signal aus den
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Abbildung 4.4: Auftragung der Gesamt-Photolumineszenz-Intensitit der Quanten-
punkte als Funktion der Zeit, direkt nach der Zwei-Photonen-Anregung durch den
Laser-Puls bei t = 0. Die durchgezogene Linie ist eine Anpassung nach Gleichung 4.2.
Die Probentemperatur betrégt 10 K.

Quantenpunkten bei direkter Anregung um den Faktor zehn stiarker ist als das
Signal aus den Quantenpunkten bei indirekter Anregung iiber das Substrat .
In Abbildung 4.4 ist der zeitliche Verlauf der Quantenpunkt-Photolumines-
zenz fiir eine fast resonante Anregung durch Zwei-Photonen-Absorption im
niedrigen Anregungs-Leistungs-Bereich gezeigt. Der eindeutige zeitliche An-
stieg der Photolumineszenz nach der Anregung durch den Laser-Puls bei ¢ = 0
kann auf den J = +2 — J = £1-Umklapp-Prozess zuriickgefiihrt werden, also
auf die Umwandlung einer nicht strahlenden Anregung in eine strahlende.
Analog zu den Untersuchungen des J = +2 — J = +1-Spin-Umklapps
in Quantenfilmen [81] kann auch hier der zeitliche Photolumineszenz-Verlauf

durch ein Ratengleichungs-System beschrieben werden:

ony i e m
Ot T T T
ong . M _Mm 4.1)
ot T12 T21 )

Hierbei sind n; und ny die Anzahl der strahlenden und nicht strahlenden Exito-
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nen. Mit 7, wird die Abnahme der strahlenden Exitonen durch Aussendung von
Licht beschrieben, wiahrend 715 und 75; die Umwandlung von J =1 — J = +2
und J = +2 — J = £1 beschreibt. Beide Zustidnde J = +1 und J = +2 sind
zweifach entartet: (|J = 1,m; = £1) und |J = 2, m; = £2)). Im Prinzip konnen die
Umwandlungs-Raten 712 und 75; unterschiedlich sein. Die Zustandsdichte fiir
beide Zustande ist allerdings gleich und die Aufspaltung Ej-.o — E -1 liegt im
Bereich von etwa 100u eV, ist also wesentlich kleiner als k3T in diesem Expe-
riment mit 7' = 10...75 K. Daher kann ohne weiteres 1715 = To; = 7, gesetzt wer-
den, da Spin-Streuungen zum Beispiel iiber Kernspins auf dieser Energieskala
stattfinden konnen. Unter diesen Voraussetzungen lasst sich Gleichung 4.1 mit

den Anfangsbedingungen n1(0) = 0 und n5(0) = 1 l6sen:

nl(t) - Ts;-l“g < e—t(rs+210—\ /rs2+4rg)/21310 _ e—t(fs+2‘fo+\ /T82+4Tg)/2TS‘CO )

= C ( e V% - eV ,
4.2)
In dieser Losung hat das Verhéltnis von Anstiegs-Zeit 7, zur Abfalls-Zeit 7; des
Photolumineszenz-Signals ein Minimum mit einem Wert grofler als Null bei
T =20, T/ Tg|r=27, = (2+v2)/ (2-/2). Das bedeutet, dass die Photolumineszenz-
Anstiegs-Zeit nicht unabhéngig von der Abfalls-Zeit ist. Daher kann auch die
Photolumineszenz-Anstiegs-Zeit nicht direkt als die J = +2 — J = +1-UmkKklapp-
Zeit 7 interpretiert werden. Aufgrund der gekoppelten Differential-Gleichun-

gen (Gleichung 4.1) hdngen sowohl 7, als auch 7; von 7 und 74 ab.

In Tabelle 4.1 sind die Zeitkonstanten fiir verschiedene Probentemperatu-
ren aufgelistet. Die strahlende Zerfallszeit 7, bleibt bis 70 K ungefiahr konstant,
wéahrend die Spin-Umklappzeit 7 stark zunimmt. Die ldngeren Abfalls-Zeiten
13 konnte also auf die steigende Spin-Umklappzeit zuriickgefithrt werden. Mit
dieser Betrachtung dndert sich auch die Interpretation des strahlenden Zer-
falls, wenn die Ladungstriager nur mit Ein-Photonen-Anregung erzeugt wer-

den.

Die Spin-Umklappzeit 7, ist in den Messungen nicht von der Starke der
Anregungs-Leistung abhidngig. Die Anregungs-Dichte ist in der GréBenord-
nung der Quantenpunkt-Dichte, so dass sich in jedem Quantenpunkt im Durch-

schnitt nur ein Elektron-Loch-Paar befindet und keine Beeinflussung der Spin-
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10K 20K 40 K 75 K

Anstiegs-Zeit 7. | (55+9)ps (53 £10)ps (54 £ 8) ps (45£8)ps

Abfalls-Zeit 7; | (297 £ 15)ps (299 16)ps (349x17)ps (502 *22)ps
T (209+£27)ps (218+£31)ps (255+44)ps (445 +36)ps
0 (71£9)ps 68+13)ps (73x16)ps (50x11)ps

Tabelle 4.1: Zeitkonstanten fiir Messungen bei verschiedenen Temperaturen. Die Zei-
ten werden durch eine Anpassung an Gleichung 4.2 gewonnen.

quantum dot PL
— fit -

intensity [arb. u.]

T=10K, cross polarized one-photon excitation
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time [ps]

Abbildung 4.5: Zeitlicher Verlauf der o*-polarisierten Photolumineszenz aus den

Quantenpunkten bei resonanter Ein-Photon-Anregung mit ¢ -zirkular polarisiertem
Licht.

Umklappzeit durch Mehrteilchen-Wechselwirkung stattfindet.

Zur genauen Untersuchung der Spin-Umklappzeiten in den InP-Quanten-
punkten werden zusétzliche Messungen mit zirkular polarisierter Ein-Photon-
Anregung durchgefiihrt. Die Detektion erfolgt in der entgegengesetzten Polari-
sationsrichtung. Fiir die Ein-Photon-Anregung wird der OPO frequenzverdop-
pelt. In Abbildung 4.5 ist die zeitliche Entwicklung der Quantenpunkt-Photo-
lumineszenz bei resonanter (E = 1,85eV) Ein-Photon-Anregung dargestellt.
Die Zeitkonstanten fiir den Anstieg und Abfall der Photolumineszenz sind:

7. =30 ps und 7y = 513 ps®.

2Angepasst mit Gleichung 4.2! Eine Anpassung mit (1 —e™”%) (&% ergibt dhnliche Werte,
siehe auch Abschnitt 4.4
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4.4 Diskussion

Ein direkter Vergleich der Zeitkonstanten fiir die hier gezeigten Daten der Ein-
Photon- und Zwei-Photonen-Anregung ist nicht ganz korrekt, da sich die Raten-
Gleichungen in Gleichung 4.1 fiir die gekreuzt zirkulare Ein-Photon-Anregung
andern. n; wird zu n} und es muss noch eine Umwandlung von n! zu n{ hinzu-
gefiig“c werden. Das gleich gilt fiir n,. Die Anfangsbedingungen &ndern sich zu

=0, wenn n{ die Richtung der detektierten Photolumineszenz widerspiegelt,
sowie n! = 0 und n} = n} = 0. Trotz der Beschriankung auf drei freie Parameter,
Ts, To und einer J = 1 — J = —-1-Spin-UmkKklappzeit 7;, lassen sich diese Werte
nicht sicher aus den Daten in Abbildung 4.5 herausfiltern. Das Rauschen ist

dafiir einfach zu gro8.

Eine Unsicherheit ist, dass die Interpretation von 7, und 7, nicht eindeutig
ist fiir Messwerte, die mit Gleichung 4.2 erstellt werden. Das bedeutet, dass es
nach der Definition

279+, — /412 +12 1 27+ T+ /412 +12 1 4.3)

s =

2Ty Ts Ty 2 Ty Ts T,

zweil Losungen fiir 7 und 7, gibt:

(0= (u+t -V -61un+5%), & — 5 (u+o+V?-655+52)} |

(a+5-V2-6117+12)}.

1
2
(0= (u+e+V@?-67t+52), T —;
Fir die Anpassungs-Parameter von z.B. 7, = 30 und 7; = 513 ergibt sich fiir die

erste Losung:
17, =478 and T1H =32 (4.4)

und fiir die zweite Losung:
=64 and 1,=239 . (4.5)

Die Lebensdauer aus Messungen mit Ein-Photon-Anregung fiihren zu 7, ~
390 ps, was mit [87] iibereinstimmt. Das bedeutet, dass das Ergebnis aus Glei-
chung 4.4 wahrscheinlicher ware. Die Interpretation, dass die strahlende Le-

bensdauer kurz ist und die der lange Photolumineszenz-Abfall in Abbildung 4.4
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auf eine lange J = 2 — J = 1-Spin-Umklappzeit zuriickzufiihren ist, ist aller-
dings auch moglich. Fiir eine direkte Messung der J = 1 — J = -1-Spin-Um-
klappzeit muss neben der in Abbildung 4.5 gezeigten Messung auch noch der
Photolumineszenz-Verlauf bei kozirkular polarisierter Anregung und Detekti-
on bestimmt werden. Dies ist mit diesem Messaufbau aufgrund des starken

gestreuten Laserlichts nicht moglich gewesen.

4.5 Zusammenfassung

Die Spin-Umklapp-Zeit von strahlungslosen (dunklen) J = 2-Exitonen zu strah-
lenden (hellen) J = 1-Exitonen in Quantenpunkten wird durch zeitaufgeloste
Messungen bestimmt. Die dunklen Exitonen werden durch Zwei-Photonen-Ab-
sorption mit Ultrakurzzeit-Laser-Pulsen erzeugt. Die Zeit des Spin-Umklapps
ist ungefiahr 200ps und die Lebenszeit der hellen Exitonen ungefahr 70ps.
Beide sind unabhéngig von der Anregungsdichte und der Temperatur unter
70K. Der Zusammenhang zwischen Photolumineszenz-Anstiegs- und Abfalls-
Zeiten wird mit einem Ratengleichungs-Modell beschrieben. Die Anpassung
des gemessenen zeitlichen Verhaltens der Photolumineszenz mit diesem Mo-
dell gibt Hinweise, dass die Anstiegs- und Abfalls-Zeiten nicht direkt mit der
Spin-Umklapp--Zeit und der Lebensdauer gleichgesetzt werden konnen. Aus
dem Ratengleichungs-Modell gehen allerdings nicht eindeutige Losungen fiir
die strahlende Lebensdauer und die J = 2 — J = 1-Umwandlungszeit her-
vor. Die Konsistenz wird durch Vergleich mit unterschiedlichen Messungen der

strahlende Lebensdauer hergestellt.
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Anhang A

Spininjektion in Halbleiter aus
ferromagnetischen

Eisenkontakten

A.1 Einleitung

Die Injektion von spinpolarisierten Elektronen in Halbleiter ist eine wichti-
ge Voraussetzung fiir eine funktionierende Spin-Elektronik. Spinpolarisierte
Elektronen konnen zwar immer durch optische Anregung erzeugt werden, aber
nur eine elektrische Injektion ist im Hinblick auf zukiinftige Anwendungen

sinnvoll.

Die Spininjektion iiber ferromagnetische Kontakte zu realisieren liegt na-
he, da magnetisierte Ferromagnete eine sehr hohe Spinpolarisation an der
Fermi-Kante aufweisen [88]. Datta und Das schlugen 1990 einen auf ferro-
magnetischen Kontakten basierenden Spintransistor (Abbildung A.1) vor. Die-
se Transistor-Struktur soll iiber zwei ferromagnetische Kontakte die Injekti-
on und Detektion eines spinpolarisierten Stromes in einem 2-dimensionalen
Elektronengas verwirklichen [89]. Aber tiber lange Zeit blieb der einzige erfolg-
reiche Versuch dieser Art die Injektion von spinpolarisierten Elektronen tiber
die ferromagnetische Spitze eines Raster-Tunnel-Mikroskops im Hochvakuum
[23]. Erst vor kurzem gelang es in einer der von Datta vorgeschlagenen dhnli-

chen Struktur die Spininjektion und Detektion tiber ferromagnetische Kontak-
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Gate

VLI LF === e e o=

Electrode 2DES Electrode

Abbildung A.1: Schematische Darstellung des ,,Spin-Transistors“ nach Datta und
Das [94, 89]: Vom linken ,Source“-Kontakt werden spinpolarisierte Elektronen in das
Halbleiter-Material injiziert. Auf dem Weg zum rechten ,Drain“-Kontakt kann die
Spin-Polarisation durch ein elektrisches Feld verédndert werden [49]. Je nach der Ori-
entierung von der Spins der eintreffenden Elektronen relativ zu der Magnetisierungs-
Richtung des ,Drain“-Kontakts ergibt sich ein erhéhter oder erniedrigter Widerstand
des Gesamtsystems.

te nachzuweisen [90, 91]. Der Spinpolarisation soll bei diesem Versuch etwa
20% betragen haben. Dieser hohe Wert ist allerdings umstritten [92, 93]. Rea-
listischer sind die bisher in einer Tunnel-Struktur erreichten Werte von etwa
2% [20].

Die Grenzflache zwischen dem ferromagnetischen duBleren Metallkontakt
und dem Halbleiter ist ein Schwachpunkt in dieser Methode, weil spinpolari-
sierte Elektronen beim Durchdringen dieser Grenzflache leicht gestreut wer-
den konnen und somit schnell die gesamte Spinpolarisation erniedrigt wird.
Ein anderer ist der grofe Leitwert-Unterschied zwischen Metallen und Halblei-
tern (s.a. folgender Abschnitt). In diesem Kapitel wird der Versuch beschrieben,
den diffusiven Transport tiber die Grenzflache durch einen Tunnel-Transport

zZu ersetzen.

A.2 Theoretischer Hintergrund

Die typischen ferromagnetischen Elemente Eisen, Kobalt und Nickel, sowie de-
ren Legierungen haben im magnetisierten Zustand an der Fermi-Kante eine
hohere Ladungstragerdichte von zum Beispiel Spin-Up-Elektronen, als Spin-
Down-Elektronen (s. Abbildung A.2). Daraus ergibt sich, dass die zum elek-
trischen Strom beitragenden Ladungstriager im Ferromagneten spinpolarisiert

sind. Die Effizienz der direkten Injektion von spinpolarisierten Elektronen
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Abbildung A.2: Zustandsdichte in magnetischem Eisen, aufgeteilt auf die Majoritéts-
und Minoritidtsspins. Die integrierte Zustandsdichte ist gepunktet eingezeichnet [96].

(kurz: Spininjektion) aus ferromagnetischen Kontakten in Halbleiter-Materia-
lien tiber eine Metall/Halbleiter-Grenzflache betriagt aber nur etwa 0,1%. Der
Grund dafiir ist der groB3e Leitwert-Unterschied zwischen Metall und Halb-
leiter, der den Unterschied des Leitwertes von Spin-Up-Elektronen gegeniiber
Spin-Down-Elektronen im Metall verschwinden lasst [95].

A.3 Experimente

Die Experimente werden mit einer in Abbildung A.3 gezeigten Dioden-Struktur
durchgefiihrt.

Der Ziel-Quantenfilm ist ein In,Ga;_,As Quantenfilm mit x% Indium-Ge-
halt. Das ermoglicht es diesen auch durch das Substrat hindurch zu detektie-
ren. In alteren Strukturen dieser Reihe wurde ein fingerartiger Kontakt ver-
wendet, wie er auf der linken Seite von Abbildung A.3 abgebildet ist. Dies hatte
allerdings gegeniiber dem Vorteil der einfacheren Justage-Arbeit beim Detek-
tionsvorgang drei Nachteile: a) eine solche aufmagnetisierte Finger-Struktur
weist immer storende Streu-Felder auf, b) mindestens die Hélfte des an die
Oberflache gelangenden Lichtes wird zuriickgehalten und c¢) die Polarisation
des Lichtes kann durch den Faraday-Effekt beim Durchdringen eines magneti-

schen Materials storend beeinflusst werden. Spatere Dioden-Strukturen haben
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eine durchgehende Kontakt-Flache und die Detektion erfolgt durch das Sub-
strat. Die Dicke der Tunnel-Barriere und des Quantenfilms, sowie das Material
des Metall-Kontakts sind Parameter bei der Proben-Herstellung. Meistens (lei-
der nicht immer) wurden auch Proben prozessiert, die anstatt einer magneti-
schen Eisen-Schicht eine nicht magnetische Aluminium-Schicht als Quell-Kon-
takt besitzen. Dadurch konnten Kreuz-Messungen durchgefithrt werden, um

Artefakte zu minimieren. Folgende Proben aus unterschiedlichen Serien lagen

vor:
Serie A
xnm GaAs/ 8 nm Ing osGag g2As/ 100 nm p(108)-Aly 3Gag 7As
Nr. x =
7164-4 | 10
7164-5 | 20
7164-6 | 50
Serie B
xnm GaAs/ 8nm In,Ga;_,As/ 10nm GaAs 100 nm p(108)-Al, 3Gag 7As
Nr. x=|y=

7180-3 | 10 | 0,12
7180-4 | 20 | 0,11
7180-5 | 50 | 0,11

Serie C Nr. 71774
7nm GaAs/ 8 nm Ing osGag 92As/ 3nm GaAs/ 100 nm p(10'8)-Al, 3Gag 7As

Etliche Proben hatten durch die Prozessierungs-Schritte an Qualitét ein-
gebiiit, so dass die Photolumineszenz nach einer optischen Anregung und
erst recht die Elektrolumineszenz nur schwer beobachtet werden konnten.
In Abbildung A.4 sind einige Spektren von dquivalenten Proben nach ver-
schiedenen Prozessierungs-Schritten gezeigt. Eine deutliche Abnahme der
Photolumineszenz-Qualitét ist zu erkennen. Die genaue Ursache ist ungeklart,

ich vermute aber, dass das Eindiffundieren von Metallionen, die tiefe Storstel-
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Abbildung A.3: Links: Schematische Darstellung der Halbleiter-Schichtstrukur zur
Injektion von spinpolarisierten Elektronen aus einem Metall-Kontakt iiber eine
Tunnel-Barriere in einen Quantenfilm. Rechts: Der Metall-Kontakt von oben fiir die
Experimente mit Emissions-Richtung nach oben (aus [97]).

len bilden, der Grund sein kann.

A4 Zusammenfassung

Die Spin-Injektion durch Tunneln aus ferromagnetischen Eisen-Kontakten
uber eine GaAs-Barriere in einen (Galn)As-Quantenfilm wird untersucht. Die
zirkulare Polarisation der Elektro- und Photolumineszenz einer Dioden-Struk-
tur im Magnetfeld wird vermessen. In den hier untersuchten Strukturen kann
keine zirkulare Polarisation des Signals festgestellt werden, das auf eine Injek-

tion von spinpolarisierten Elektronen hindeutet.
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Abbildung A.4: Photolumineszenz-Spektren verschiedener Dioden-Strukturen nach
unterschiedlichen Prozessierungschritten. Eindeutig ist ein Degradations-Prozess der
Quantenfilm-Photolumineszenz zu erkennen.



Anhang B

Ultrakurzzeit-Spektroskopie an

Blaulichtrezeptoren

Dieses Themengebiet wurde von mir als Diplomarbeit [98] betreut. Details und
weiterfiihrende Zitate konnen dort nachgeschlagen werden. Ich mochte hier in
eigenen Worten wiedergegeben, was die zentralen Punkte dieses Forschungs-

gebietes sind.

B.1 Einleitung und biologischer Hintergrund

Fir das biologische Leben auf der Erde stellt das Sonnenlicht als ein kontinu-
ierlicher Energiefluss die Grundlage seiner Entwicklung dar. Neben der Pho-
tosynthese zur Energiegewinnung wird eine grofle Anzahl von Entwicklungs-
und Bewegungs-Prozessen bei Pflanzen, Pilzen und Mikro-Organismen durch
Blaulicht gesteuert. Auch in einer Reihe anderer Organismen, von der Alge bis
zum Menschen [99, 100, 101] wurden Blaulicht-Rezeptoren erst vor kurzer Zeit
entdeckt. Sie sind unter anderem an der Steuerung ,circadianer“-Rhythmen
beteiligt, jenen Mechanismen, die dem Korper sagen, ob Tag oder Nacht ist,
und die beispielsweise nach einem Jet-Lag erst wieder mit dem tatsdchlichen
Tag-Nacht-Rhythmus synchronisiert werden miissen.

Die Fahigkeit der meisten Pflanzen, ihre Wachstumsrichtung in die Rich-
tung des einfallenden Lichtes zu &ndern, wird als Phototropismus bezeichnet.

Diese Eigenschaft erlaubt es den Pflanzen, ihre Photosynthese zu verbessern
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Abbildung B.1: Schematische Darstellung der Signal-Ubertragungskette. Von links
nach rechts: Einfang eines Photons und Anregung eines Elektrons von A nach A*
(mogliche strahlende Rekombination), Weitergabe der Anregung durch Dipol-Dipol-
Wechselwirkung (Forster-Transfer) auf den Zustand B* (mogliche strahlende Rekom-
bination), Abgabe eines Elektrons, welches einen Reduktionsvorgang auslosen kann.

und fiihrt zu einer héheren Uberlebenschance verbunden mit einer erhhten
Reproduktions-Wahrscheinlichkeit, was wiederum eine stiarkere Auspragung
des Phototropismus der Spezies nach sich zieht. Vor fast 120 Jahren fand
Charles Darwin [102], dass die Krimmung einer Pflanze zum Licht durch den
blauen Anteil des Sonnenlichts hervorgerufen wird. Wahrend aber das Seh-Pig-
ment der Tiere, das Rhodopsin und der allgegenwéirtige pflanzliche Rotlicht-
Rezeptor, das Phytochrom, schon lange bekannt sind, wurde nach der chemi-
schen Zusammensetzung des pflanzlichen Blaulicht-Rezeptors bis vor kurzem
noch intensiv gesucht. Die molekulare Identitiat der Blaulicht-Rezeptoren wur-
de mit einer Art Fingerabdruck-Methode, den Aktions-Spektren, eingekreist.
Daher wird die Klasse dieser Chromophore auch als Kryptochrome bezeichnet.
Als Aktions-Spektrum wird ein Spektrum bezeichnet, in dem die Antwort des
Organismus tuiber der verwendeten Wellenlédnge aufgetragen ist. Aktions-Spek-
tren sind in der Biologie eine gidngige Methode, um die Substanzen ausfindig
zu machen, die fiir bestimmte Prozesse verantwortlich sind. Das Aktions-Spek-
trum des Phototropismus von Phycomyces gleicht sehr stark dem Absorptions-

Spektrum einer Mischung aus kiinstlichen Flavinen und Pterinen.

Die Funktionsweise des Phototropismus ldsst sich auf eine Ereignis-Uber-
tragungskette zuriickfiihren, die mit dem Einfang eines Photons beginnt und
in einem chemischen Signal endet, welches die Wachstums-Eigenschaften der

Pflanze beeinflusst. Dazwischen gibt es viele verschiedene, bislang auch unge-
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Abbildung B.2: Links: Die vier Entwicklungs-Stadien einer Phycomyces- Sporangio-
phore. Rechts: Positiver Phototropismus bei Lichteinfall von der rechten Seite (aus
[103]).

klarte Vorgiange. Der Kernpunkt dieser Forschungsarbeit besteht darin, einen
tieferen Einblick in die allerersten Schritte dieser Ubertragungskette nach dem
Eintreffen des Photons zu erhalten. Diese spielen sich in den ersten Femto-
bis etlichen Pikosekunden ab. Die hier untersuchten photoaktiven Substan-
zen in den Pflanzen, die ,Chromophore®, gehoren zu der chemischen Grup-
pe der Flavine und Pterine. Diese Stoffe absorbieren das Licht hauptséachlich
im blau-grinen Spektralbereich des sichtbaren Lichtes und werden daher
auch als ,Blaulicht-Rezeptoren“ bezeichnet'. In Abbildung B.1 ist eine typische
Signal-Ubertragungskette dargestellt: Das Chromophor A (im Fall von Phyco-
myces ein Pterin) wirkt als Lichtantenne und absorbiert Photonen im blau-
en Spektralbereich. Die aufgenommene Lichtenergie wird durch reine Dipol-
Dipol-Wechselwirkung auf das zweite Chromophor B (meist ein Flavin/FADH?)
ibertragen, das selbst Blaulicht oft weniger effizient aufnehmen kann. Auf-
grund der Lichtanregung dndert das FADH™ sein Redox-Potenzial und kann
ein Elektron abgeben und kann so in die Chemie seiner Umgebung eingreifen.
Die DNA-Reparatur durch DNA-Photolyase funktioniert iibrigens nach dem

Der blau-griine Absorptionsbereich verleiht den Flavinen eine orange Farbung, im Gegen-
satz zum Chlorophyll in den Pflanzen, was durch die Absorption im roten Spektralbereich die
bekannte griine Farbe zeigt. Flavine werden oft auch als Lebensmittelfarbstoffe verwendet,
z.B. in Butter.

2FADH steht fiir: Flavin-Adenin-Dinicliotid:H
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Abbildung B.3: Links: Differenz-Fluoreszenz-Anregungs- und -Emissions-Spektrum
von Kristallen des Phycomyces blakesleeanus (Mutant C171). Der Mutant C171 ist ein
Karotin-freier Mutant von Phycomyces blakesleeanus. Das Fluoreszenz-Anregungs-
Spektrum (oben) wurde bei einer Emissions-Wellenldnge von 440nm (oben) und
530nm (unten) aufgenommen. Die Emissions-Spektren wurden bei Anregungs-Wel-
lenldngen von 350nm (oben), 380nm (Mitte) und 470nm (unten) aufgenommen. Rechts:
Aquivalente Messungen wie links, nur befinden sich diesmal die Kristalle in einem
Methanol-Gemisch, in dem sich die Pterin- und Flavin-dhnlichen Substanzen frei lésen
konnen.[105].

gleichen Prinzip [104]. Die Energie- und Signal-Ubertragung durch Forster-
Transfer und Redox-Potenzialdnderung ist das evolutionsgeschichtlich einfa-
chere Analogon zur cis-trans-Isomerisierung von Rhodopsin beim Sehprozess

von Tieren und Insekten.

Der Schimmelpilz ,Phycomyces blakesleeanus® [106, 107] wird in der
Pflanzen-Physiologie sehr oft als Modellsystem verwendet, da die verschiede-
nen Expressionen seiner Gene weitgehend bekannt sind, dhnlich wie z.B. bei
der Frucht- oder Essigfliege ,Drosophila“, die in der Genetik eine dhnliche Rol-
le spielt. Desweiteren besitzt dieser Pilz Protein-Kristalle mit einem sehr ho-
hen Molekulargewicht (=~ 16...55 [010® Dalton), die fiir die ,Gravi-Perzepti-
on“, den ,Gravitropismus®, verantwortlich sind. Die Protein-Kristalle enthal-
ten aber auch flavin- und pterinartige Substanzen. Da auch der Gravitropis-

mus durch dullere Reize Einfluss auf das Wachstumsverhalten nehmen kann
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Abbildung B.4: Orientierung der Dipol-Uberginge im Flavin-Molekiil (links) mit den
entsprechenden Absorptions-Energien (rechts). [108]

und die dafiir zum Teil verantwortlichen Sensoren auch Lichtsensoren enthal-
ten, liegt der Schluss nahe, dass tiber diese Kristalle dem Mechanismus fiir die
Lichtrezeption auf die Spur gekommen werden kann. Hilfreich ist dabei, dass
die Arbeitsgruppe von Prof. Galland in Marburg Zugriff auf ein grof3es Reser-
voir an Mutationen des Pilzes Phycomyces hat, was die Messergebnisse durch
Korrelation mit Messungen an Pilzen, die bestimmte Eigenschaften von vorn-
herein nicht besitzen, leichter bestatigen lasst. Des Weiteren ist es relativ ein-
fach, die Kristalle mit den angehefteten Photorezeptoren durch Zentrifugation
von anderen Zellbestandteilen abzutrennen. In Abbildung B.2 sind einige Auf-
nahmen des Pilzes gezeigt. Die Kristalle befinden sich im Kopf des Pilzes und
der Wachstumsprozess findet kurz unterhalb desselben statt. Im rechten Teil
der Abbildung B.2 ist eine Reihe von Aufnahmen des Pilzes in zeitlicher Abfol-
ge gezeigt, wihrend von der rechten Seite konstant Licht eingestrahlt wird. Die
seitliche Auslenkung der Pilze ist ein Gleichgewicht, zwischen negativem Gra-
vitropismus, also dem Wachstum entgegengesetzt der Schwerkraft und dem
positiven Phototropismus, dem Wachstum in Richtung der Lichtquelle. Letzte-
rer ist stark von der jeweiligen Wellenlénge des Lichtes abhingig, was in der
Natur der den Phototropismus steuernden Substanzen liegt.

In Abbildung B.3 sind Fluoreszenz-Anregungs- und Fluoreszenz-Emissions-
Spektren von Kristallen des Mutanten des Pilzes Phycomyces gezeigt. In der
Regel wird die Technik der Differenz-Spektren genutzt, um die Signatur der

Chromophore herauszufiltern. Ein Differenz-Spektrum wird gebildet aus der
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Abbildung B.5: Darstellung der verschiedenen Oxidations-Zustédnde von Flavinen.
Allen Flavine ist der hier gezeigte Iso-Alloaxazin-Ring gemeinsam. Sie unterscheiden
sich ansonsten nur durch den Rest ,,R“. Das oxidierte Flavin (A) kann sowohl in einem
Schritt durch den Transfer von 2e~ komplett reduziert werden (B), oder in zwei Teil-
schritten iiber ein Radikal, das sogenannte ,Semiquinon® (C) (aus [109]). Die Redox-
Reaktionen des Pterins sind in [110] beschrieben.

Differenz der Fluoreszenz-Intensitdten in verschiedenen chemischen Umge-
bungen: hier AF yigiert-reduziert, denn das Flavin-Chromophor zum Beispiel zeigt
nur Fluoreszenz im oxidierten Zustand. Ein Hinweis fiir den Energie-Trans-
fer zwischen den pterin- und flavindhnlichen Chromophoren ist der in Ab-
bildung B.3 gezeigte Unterschied der Fluoreszenz an der Stelle des Flavins
fir den einen Fall, dass die Pterine und Flavine in und auf den Kristallen
gebunden sind und den anderen Fall, dass die Substanzen frei in Methanol
gelost sind. Weitere Hinweise ergeben sich durch die polarisationsaufgeloste
Fluoreszenz-Anregungs-Messungen (siehe [105]). In Abbildung B.4 sind die
Richtungen der verschiedenen Dipol-Uberginge fiir das Flavin gezeigt. Der
wichtigste Ubergang fiir den Energie-Transfer vom Pterin zum Flavin ist der
Ubergang 1.
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Abbildung B.6: Links: Zeitlich und spektral aufgeloste Aufnahme einer oxidierten
Kristall-Losung mit der Schmierbild-Kamera. Dieses Bild ist eine Montage aus zwei
spektral benachbarten Aufnahmen. Der Pikosekunden-Laserpuls (A = 380nm) trifft
bei etwa 150ps auf die Probe. Die Zeit verliduft von oben nach unten und die detek-
tierte Wellenldnge nimmt von links nach rechts zu. Links im Bild: die Fluoreszenz
des Pterins, rechts sehr schwach die des Flavins. Rechts oben: Spektrum der relativen
Fluoreszenz zwischen oxidierter und reduzierter Probe, rechts unten: zeitlicher Verlauf
der Fluoreszenz an der Wellenlingen-Position des Pterins und des Flavins.

B.2 Experiment

Die Experimente im Fachbereich Physik werden mit einem Schmierbild-
Kamera-Aufbau und einem frequenzverdoppelten Titan-Saphir-Laser zur An-
regung durchgefiihrt. Der zur Verfiigung stehende Wellenldngenbereich reicht
von 352 nm bis 430 nm. Die Fixierung der Proben stellt insofern ein nicht uner-
hebliches Problem dar, als es sich a) um eine Fliissigkeit handelt und b) in die-
ser Fliissigkeit Objekte von der Grofle einiger um spektroskopisch untersucht
werden. Die Losung ist zwar einerseits wichtig, um zwischen den Messungen
das Redox-Potenzial der Kristallumgebung &ndern zu konnen, andererseits be-
steht aber die Gefahr des Herauslosens der photoaktiven Substanzen aus den
Kristallen. Das Arbeiten mit Objekten in Losung hat den Nachteil, dass inten-

sitdtsvergleichende Messungen schwierig sind, da bei der Zugabe von Oxida-
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tionsmittel, beziehungsweise Reduktionsmittel sich die Lage der zu untersu-

chenden Objekte d&ndern konnen.
e Das Reduktionsmittel ist: NasS20,
e Das Oxidationsmittel ist: K3[Fe(CN)g]
e Die Pufferlosung ist: 0,1M Na,HPO,/NaHy,PO,4 + NaN3 (0,03%’ig) in H,O

In Abbildung B.7 ist ein zusammengesetztes Spektrum?® der Fluoreszenz
einer oxidierten Kristall-Probe gezeigt. Die Flavin-Fluoreszenz bei 530nm ist
nur sehr schwach zu erkennen. In dieser Zeitauflosung lasst sich allerdings nur
der Abfall der Fluoreszenz mit der Zeit bestimmen. Die zeitlichen Transienten
sind auf der rechten Seite gezeigt. Die Anpassung ist ein einfach exponentieller
Abfall: F(t) = A (7%, Aus diesen Daten lisst sich leider noch nicht auf einen

Pterin-Flavin-Energie-Transfer schlieflen.

B.3 Diskussion

Damit die Messungen an den biologischen Systemen eine hohere Aussagekraft

bekommen schlage ich vor:
e mehr Messungen mit kiinstlichen Substanzen durchzufiihren,
e ein viskoseres Losungsmittel wie etwa Glyzerin zu verwenden,
e eventuell die Konzentrationen und Probentemperatur zu dndern,
e die Apertur des Messaufbaus weiter zu vergrof3ern,
e Zellulose-freie Putz-Techniken zu verwenden,

e andere Probenhalter zu gebrauchen, mit denen ,ortsungebunden“ gemes-

sen werden kann,

e Messungen mit Sequenzen von rotem und blauem Licht in der Art eines

LPump-Abfrage“-Experiments durchzufiihren,

3Der maximale erfassbare Spektralbereich in diesem Aufbau betriagt 120nm.
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e eine Rontgen-Strukturanalyse der Kristalle zu versuchen.

Ein zusatzlicher guter Einstieg in dieses Gebiet ist der Artikel von Marwan
[111].

Diese Arbeit wurde finanziell unterstiitzt vom ,Marburger Forschungszen-
trum Optodynamik®, in dem fachiibergreifende Forschung zwischen den Diszi-

plinen Chemie, Physikalische Chemie, Biologie und Physik stattfindet.

B.4 Zusammenfassung

Blaulicht-Rezeptoren steuern eine Vielzahl von physiologischen Reaktionen bei
Pflanzen, Pilzen und Mikro-Organismen. In diesem Kapitel wird mit zeitauf-
geloster Ultra-Kurzzeit-Spektroskopie das energetische und spektrale Verhal-
ten der beim photoaktiven Prozess beteiligten chemischen Substanzen (Flavine
und Pterine) in den ersten Pikosekunden nach Eintreffen der Photonen unter-

sucht.

B.5 Maximale-Entropie-Methode

In diesem Abschnitt méchte ich nur kurz die Maximale-Entropie-Methode vor-
stellen, die oft in der Biochemie benutzt wird, um die Kinetik dynamischer
Prozesse zu analysieren. Fiir eine detailliertere Beschreibung verweise ich auf
die entsprechenden Quellen (z.B. [112, 113, 114]). Die Maximale-Entropie-Me-
thode* ist ein Entfaltungs-Algorithmus, der urspriinglich aus der Astronomie
kommt und benutzt wird, um Aufnahmen durch Herausrechnen von apparati-
ven Grenzen (wie z.B. dem optischen Auflosungsvermogen) und des Rauschens

scharfer zu machen. Diese Entfaltung ergibt die Losung fiir f in der Faltung:
fxg=h+e . (B.1)

Dabei sind g und /& bekannt; ¢ ist das Rauschen und x* steht fiir die Faltung. Die
Berechnung der Losung f durch Entfaltung ist selbst ohne Rauschen hochst

4engl. Maximum Entropy Method“, oder kurz MEM.
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nicht trivial. Neben einigen linearen und nicht linearen Entfaltungs-Algorith-
men gibt es die Maximale-Entropie-Methode. Grob formuliert hat die Entropie
immer etwas mit Unordnung zu tun. Mathematisch etwas exakter formuliert,
kann die Entropie einer Variable X (nach Shannon [115]) angegeben werden
mit:

M
S(X) == P()log, [P()] 0Dogy[0]=0 . (B.2)
j=1

Dabei ist P(j) die Wahrscheinlichkeit, die Variable X im Zustand j zu finden.

Bei der Maximale-Entropie-Methode ist die Entropie noch ein wenig anders

formuliert:
M £
S(X)Z—le{f}—Fj—f}ln (FJ;H : (B.3)
Die Funktion F definiert automatisch die Funktion f bei maximaler Entropie:
oS
3_fj =0 = f=F, (B.4)

Die Maximale-Entropie-Methode kann als Optimierungs-Konkurrenz zwischen
maximalem S und minimalem x? (kleinsten Quadrate der Abweichungen) auf-
gefasst werden. y2 berechnet sich aus der quadratischen Abweichung der Mess-

daten Data; und der Anpassung Fit;:

Np

o \ 2
2= 1 Z (Fltl Data,) (B.5)

O;

Ich beschrianke mich der Einfachheit halber im Folgenden auf exponentiell ab-
fallende zeitliche Transienten. Das ,Astronomische Bild“ ist folglich ein eindi-
mensionales Bild mit n Punkten [¢;,y(¢;)] ¢ = 1...n;). Die Maximale-Entropie-

Methode besteht darin, dieses ,Bild“ an folgende Funktion F anzupassen:
F, =D, / dlogtg(logt)e ™™ +c(t;) | (B.6)

wobei g(logt) die Verteilung der Abfallszeiten 7 ist. c(¢;) beschreibt einen even-

tuellen Hintergrund, da das Rauschen im Mittel nicht Null ist. Fiir eine dis-
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Abbildung B.7: Anpassung der zeitlichen Transienten aus Abbildung B.6 mit der
Maximalen-Entropie-Methode. Die eingesetzte Grafik zeigt die Verteilung der Zerfalls-
zeiten 7 fiir die Flavin- und Pterin-Fluoreszenz.

krete Verteilung g(logt;) = A; schreibt sich Gleichung B.6

Fi=Do) A +ct;) . (B.7)

J=1

In Abbildung B.7 ist die Auswertung der zeitlichen Entwicklung der Flavin-
und Pterin-Fluoreszenz aus Abbildung B.6 gezeigt. Die eingesetzte Grafik zeigt
die Verteilungen der Zerfallszeiten 7. In diesem Fall unterscheiden sich die er-

haltenen Werte nicht sehr stark von denen aus Abschnitt B.2.
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Anhang C
Erganzungen

In diesem Anhang befinden sich ergédnzende Abschnitte zu den verschiedenen

Themengebieten, die in dieser Dissertation behandelt werden.

C.1 Selektives Atzen von GaAs

Oftmals ist es notig, das Substrat von einer verwendeten Probenstruktur zu
entfernen. Der Grund ist meistens, dass die Energieliicke des Substrates ge-
ringer ist als die der interessierenden aufgewachsenen Probenstruktur. Das ist
immer bei Transmissions-Experimenten storend, aber auch bei Messungen, die
bei hoheren Probentempereraturen durchgefithrt werden. Die hier vorgestell-
te nass-chemische Atze funktioniert sehr gut fiir GaAs/II-VI Systeme, da die
I1-VI Verbindungen relativ unempfindlich gegen die Atze sind. Ich schitze die
sogenannte Selektivitiat auf 1:10.000. Die Zusammensetzung von 250ml Atze

sind:

1 molare NaOH 250 ml
30%’'ge Hy0, (stab.) 45 ml

Die Atz-Geschwindigkeit betrdgt ungefihr 100um pro Stunde bei Raumtempe-
ratur. Der relativ hohe Atzprozess kann durch vorsichtiges Erhohen der Tem-
peratur noch beschleunigt werden. Durch die unterschiedlichen Transparenz-
bereiche von III-V und II-VI Verbindungen fiir sichtbares Licht ldsst sich sehr

gut das Ende des angestrebten Atzprozesses feststellen.
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C.2 Abschitzung des ,,Pull-Back®“-Effektes durch

Raumladungsfelder

Bei der Anregung von Ladungstragern im Halbleiter entstehen durch die Tren-
nung von Elektronen und Lochern Raumladungsfelder, die auf die Bewegung
der Ladungstriger durch die anziehende Coulomb-Wechselwirkung Einfluss
nimmt. In diesem Abschnitt wird abgeschitzt, welchen Einfluss die Raumla-
dungsfelder auf die ballistische Reichweite von Elektronen haben, die mit ei-
ner Uberschussenergie E,, iiber der direkten Bandliicke E, angeregt werden.
In die Abschitzung gehen zusétzlich die Anregungsdichte n der Ladungstrager
und deren effektive Massen ein. Die Grof3e der Dichte der Ladungstrager, von
nun an Elektronen, hat einen Einfluss auf die Stirke des Coulomb-Potenzials
aufgrund des Abschirmungs-Effektes der Elektronen untereinander von den
positiv geladenen Lochern in einem dichten Gas. Fir das reduzierte Coulomb-

Potenzial ¢(r) einer Ladung q gilt mit der Thomas-Fermi-Ndherung [116]*:

3 ne?

277:60E_F

— q —ksr . 2
=T pfs t k2=
P0) = —e™ . mit kS

Die Fermienergie Ey fiir die dreidimensionale Zustandsdichte eines fast freien

Elektronengases ist:
2
EF = h

2.\23
o 37°) (C.1)

Die GroBe k;! wird als Thomas-Fermi-Abschirmungslidnge bezeichnet. Sie ist
ein Mal} fiir die Lange, auf der das Coulomb-Potenzial um 1/ e gegeniiber
dem nicht abgeschirmten Potenzial verringert wird. Fiir eine Elektronen-Dich-
te von n = 10'® cm™ ergibt sich in Volumen-ZnSe eine Thomas-Fermi-Abschir-
mungsldnge von etwa 0,95 nm, welche wesentlich kleiner ist als die ballistische
Reichweite der Elektronen bei einer Uberschussenergie von E,; = 300 meV.
Daher kann der ,Pull-Back®-Effekt des Raumladungsfeldes in Gleichung 2.6

vernachlassigt werden.

TAchtung, Kittel ([116] )benutzt oft, aber nicht immer, cgs Einheiten!
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C.3 Materialparameter ZnSe

Bezeichnung Kiirzel Wert Referenz
Energieliicke (100K) E, 2,72 eV [34]
Split-Off-Liicke A 0,43 eV [34]
Kane-Energie Ep 18,963 eV [43]
Effektive Elektronmasse m, 0,146 my [34]
Effektive Leichtlochmasse my, 0,149 m, [34]
Effektive Schwerlochmasse mup, 0,6 mg [34]
Ein-Photon-Absorptions-Koeffizient 00400 nm 10°cm™ [37]
Zwei-Photonen-Absorptions-Koeffizient | Bgoonm 3.58% [38]

Brechungsindex 1400 nm 2,81 [37,117]

1800 nm 2,51 [37, 117]
Gitterkonstante a 5,668 A(300 K) [34]

Definition der Ein-Photon- und Zwei-Photonen-Absorptions-Koeffizienten (z ist

die Eindringtiefe):

dl(z)/ dz =-al(z) , dI(z)/dz=-BI()? (C.2)

C.4 Phasenkontrolle von w- und 2w-Licht

Eine andere Moglichkeit zur Kontrolle der relativen Phase zwischen zwei
Lichtfeldern soll in diesem Abschnitt kurz skizziert werden. Haben die beiden
Lichtfelder eine unterschiedliche Wellenlénge, so besitzen sie meistens in be-
stimmten Materialien auch einen unterschiedlichen Brechungsindex, wobei oft
der Brechungsindex fiir die kiirzere Wellenldnge grofler als der fiir die langere
Wellenlédnge ist: 1 plauc > 7 yo« (normale Dispersion). Dies hat zur Folge, dass
die Ausbreitungs-Geschwindigkeit im Material unterschiedlich ist und somit
beim Durchlaufen einer festen Materialstrecke eine Zeitverzogerung At zwi-

schen den beiden Lichtfeldern auftritt, die proportional zur Dicke L des Mate-
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Abbildung C.1: Links: Methode zur Kontrolle der relativen Phase zweier Licht-
strahlen mit unterschiedlicher Wellenldnge. Rechts: Brechungsindex von Saphir in
Abhiéngigkeit der Wellenlédnge [117] (fiir Glédser dhnlich).

rials ist?:
(nblau - nrot) (L

At(L) = (C.3)

Durch Verandern der Dicke des Materials kann somit eine beliebige Zeit-

verzogerung eingestellt werden.

Fir die Veranderung der Phase zweier Lichtfelder im sichtbaren Licht ist
eine Zeitverzogerung in der GréBenordnung At ~ 107'7s nétig. Das entspricht
einer Dickendnderung von AL =~ 5 (10 "m fiir BK7 Glas®. Diese Genauigkeit ist
mit verschieden dicken Glasplatten nicht zu erreichen, zumal ein kontinuierli-
ches Durchfahren der Verzogerung erwiinscht wird. Wie dies erreicht werden
kann ist in Abbildung C.1 dargestellt: Das Zwei-Farben-Lichtfeld passiert eine
zur Ausbreitungsrichung um den Winkel 6 drehbare Glasplatte der Dicke L.
Die geometrische Liange der Wege im Glas sind vom Kippwinkel 6 abhéngig,
so dass eine Winkeldnderung eine Wegédnderung nach sich zieht, iiber die die
Zeitverzogerung gesteuert wird. Das Zwei-Farben-Lichtfeld passiert die Glas-
platte zweimal in entgegengesetzter Richtung, damit die rdumliche Trennung
durch unterschiedliche Brechung von Ay, und A,,; wieder kompensiert wird.
Fir ein 500um dickes Saphir-Plattchen und Ay, = 400 nm sowie A,,; = 800 nm

2¢ ist die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum.

Sn(A) = \/1+ BV + B2L 4 B3 mit Bl = 1.03961212; B2 = 2.31792344 107%; B3 =

1.01046945; C1 = 6.00069867 1073; C2 = 2.00179144 1072; C3 = 1.03560653 10%; [118]
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Abbildung C.2: Autokorrelation durch Interferenzmessung: Dargestellt ist die Modu-
lation der Interferenz-Intensitéit als Funktion der Verzigerung. a) ohne Kryostaten-
Fenster (engl. ,cryostat window”) im Strahlengang des @ und 2w-Lichtes b) mit
Kryostaten-Fenster ¢) Durchgang durch zwei Kryostaten-Fenster.

ergibt sich eine Phasenverzogerung in Einheiten von 27 von: ~ 0,953062 62
fir kleine Winkel (6 in Grad). Bei der Verwendung von Ultrakurzzeit-Pul-
sen ist dabei wichtig, dass die Dicke des verwendeten Materials nicht zu ei-
nem solch groflen Offset in der Zeitverzogerung fiihrt, dass die Pulse zeitlich
nicht mehr tiberlappen. Dies ist in Abbildung C.2 fiir das 1,5 mm dicke Fens-
ter des Kryostaten mit Hilfe einer Autokorrelation* dargestellt. Der ®-Licht-
strahl wird gegeniiber dem 2w-Lichtstrahl mit einem Schrittmotor in groben
Schritten (1,25um/ Schritt) verzogert und die Interferenz-Intensitéat nach der
in Kapitel 2 beschriebenen Methode gemessen. Aus Abbildung C.2 liasst sich
leicht erkennen, dass ohne eine Vorkompensation in der Verzégerung, der w-
Lichtpuls um etwa 100 fs vor dem 2w-Lichtpuls auf die Probe treffen wiirde.

Bei einer Pulsbreite von nur 150fs bedeutet dies eine fast komplette Unter-

4Eine Autokorrelation wird iiberlicherweise zur Bestimmung der zeitlichen Pulslinge von
Ultrakurzzeit-Pulsen verwendet.
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Abbildung C.3: Detektion des Interferenz-Signals. Oben: Prinzip der Detektion der
relativen Phase zwischen ®- und 2w-Licht hinter der Probe im Kryostaten (oder mit
dem LBO-Kristall an der Stelle der Probe). Unten links: Interferenzmuster bei diver-
genten Strahlen, rechts: optimales Interferenzmuster.

driickung des Quanteninterferenz-Effektes in der Probe.

Ein weiteres Detail in Experimenten, in denen es auf die Phase zwischen
zwei Lichtfeldern mit unterschiedlicher Wellenlédnge bei der Anregung an-
kommt, ist das Auseinanderlaufen der relativen Phase aufgrund der Dispersi-
on in der Probe selbst. Fiir ZnSe kann mit Gleichung C.3 abgeschétzt werden,
dass sich ein Phasensprung von 27 nach etwa 3,5 um einstellt. Dieser Effekt
kann im Experiment zur Optischen Injektion von Spinstromen (Kapitel 2) ver-
nachlassigt werden, da die Dicke der Probe lediglich 290 nm betragt.

Bei der Verwendung von Glaskomponenten in einem phasenfrontsensitiven
Zwei-Farben-Experiment stellt nicht nur die eingebrachte Zeitverzogerung ein
Problem dar, sondern auch die unterschiedlich starke Brechung, was leicht zu
einer Divergenz der beiden Strahlen fithren kann. Alleine die Riickiiberlage-
rung der beiden Strahlen aus dem Michelson-Interferometer im Spinstromex-
periment erfordert einiges an Sorgfalt. Das Problem der Divergenz beider Pha-
senfronten ist in Abbildung C.3 dargestellt: Bei divergenter Lichtausbreitung
gibt es eine Modulation der Phase iiber dem Ort, welches zu in diesem Fall nicht
gewiinschten Spinstromgittern fithren kann. Das Interferenzbild kann mit dem
Auge, oder etwas genauer mit einer Kamera beobachtet in die rechts skizzier-
te Form gebracht werden. Benutzt habe ich dazu einen speziell konstruierten

Spiegelhalter mit einer Piezoverstellung in x- und y-Richtung.
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C.5 Finite-Differenz-Methode

Zur Losung der Schrodinger-Gleichung fiir ein Teilchen in einem endlich hohen
Dreiecks-Potenzial, wie es zum Beispiel in Abbildung 3.11 gezeigt ist, kann
im Grunde genommen auch eine Superposition von Airy-Funktionen herange-
zogen werden. Die hier vorgestellte Methode ist aber zusitzlich in der Lage
auch Potenzial-Landschaften wie in Abbildung 3.6 zu verarbeiten. Die ,Finite-
Differenz-Methode* beruht auf der Zerstiickelung des Potenzials V(z) in eine
nxn-Matrix, wobei die Werte auf der Diagonalen V (i, i) eine Funktion des Ortes
z sind. Der Impuls-Operator p wird nach dem gleichen Prinzip zerteilt, wobei
hier auf die unterschiedlichen effektiven Massen an verschiedenen Orten zu

achten ist. Die resultierende Schrodinger-Gleichung lautet:

mit
I V[ 0 .- X, [1]
M=o . o | .V=f{o . o | und X=| :
0 i o0 Vin] X, [n]

Die Matrix des Impuls-Operators ist folgendermaflen definiert:

-2 1 0 0
1 -2 1 0
- h2
P:C—2 0 0
0o --- 1 1
o --- 0 1 2

Hierin ist ¢ ein Skalierungs-Faktor, der iiber ¢ = Breiteder Struktur Jefinjert jst. Die-
ser Skalierungs-Faktor kann zusdtzlich noch tiber die zu berechnende Struktur
verandert werden, um die Stellen in der Struktur genauer zu berechnen, an de-
nen die Aufenthalts-Wahrscheinlichkeit des Teilchens/Elektrons grof3 ist [119].
Diese Methode wurde zum Teil von mir angewandt, um den anisotropen Landé-

g-Faktor in Kapitel 3 zu berechnen. Mit der Losung X, fiir den Grundzustand
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wird g, (Gleichung 3.11) berechnet. Dabei ist z in dieser Darstellung die Ma-

trix:

z=(o0 . 0
0 clh
Des Weiteren kann tiber die erhaltenen Energie-Eigenwerte E| fiir verschieden
starke Felder eine Eichung des internen Feldes iiber den ,Quanten-Confined-
Stark-Effekt* erfolgen (siehe auch Abbildung 3.11).
Auf den néchsten beiden Seiten ist der Quellcode eines MATHEMATIKA-Pro-

gramms abgedruckt, mit dem die Rechnungen durchgefiihrt werden konnen:
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T
(+ freie Elektronmasse Kg x)

nD = 9.1093897 10" -31;

(+ Elenentarl adung )

e =1.6021773310"-19;

(+ Planck’ sches WrkungsquantumJ s x)
hbar = 1. 05457266 10" -34; (* J s *)

(* Bohrsches Magneton J/T )

nmub = 9. 27410 10" -24; (» J/T %)

(*+ Kubi sche Spin-Splitting Konstante eV n3 &)
gamma = 2. 412107 -29; (x eV n’'3x)

(*+ Nanoneter )

nm= 10" -9;

(* Angstrom x)

A= 107 -10;

C ear [x];
d ear [T];
(* Heavyside Funktion x)
hs[x_]:=1f[x>0, 1, 0]
(+ Delta Funktion x)
deltafi _, j_l:=1f[i =j, 1, 0]
(« eff. Elektronmasse in Kgx)
meAl GaAs [x_] = (0. 067 +0.083 x) nD;
(+» eff. Lochmasse

mhAl GaAs [x_] = (0. 340+0. 069 x) nD; %)
mhAl GaAs [x_] = (0. 62 +0. 14 x) no;

(* Spin.spl.konst. in eV, lineare Interpolation vom Al -Vért 1.803 10"-29 )

gamax [x_] = gamma + (1. 803 10" -29 - gamm) /0. 3 x;

(+ Energiel lecke von Al GaAs nach dem Vi na-Model |l in eVs)

(* Konstanten fiur das Vina-Mdell x)

EB[x_] =1.576 +1.33x;

av[x_] = (60 +81x) 10" -3;

thetaB[x_] =240 + 180 x;

(* Bandl Gcke in eVx)

EgAl GaAs [x_, T_] =EB[x] -av[x] (1+2/ (Exp[thetaB[x]/T]-1));

(+ Verhéltnis EC/Ev )

cbratio=0.6;

(+ Wchtige Funktion zum Herausiltern der wirklichen gebundenen

Ei genfunktionen fir groBe Fel der, hier eigene Kontrolle durch Plot«)

LocOf Max [array_] : = Modul e[{i, j, max}, nmax =0;
Do[lf [Abs[array[[i]]1] > nax, nmax = Abs[array[[i]1]]; 1

(kkokkok ko kk ok ok k ok kkk ko ko kkkkkkkkkkkk BASI S

(* Anzahl der Stitzpunkte x)

nmax = 100;

(+ Start- und Endwert in der Gesantstruktur =)

start = -30nm

end = 30 nm

(+ Start- und Endwerte des QM «)

vxstart = -5.5nm

vxend =5.5nm

(*+ Probentenperatur x)

T=10;

(+ Angel egtes Feld )

F=510"6; (+V/m«)

(* Al umi niungehal te )

xAl =0.35;

Anisotropie-P.nb

{i, 1, nmax}]; j1;

(+ Eg auf Al uminiungehal t zurickf dhren braucht Tilltl«)
Cl ear [En];
XAl GaAs [En_] =x /. (Sol ve[N[Normal [Series[EgAl GaAs[x, T], {x, 0, 1}]111 =En, x1) [[1]];

(+» Breite der Struktur =)
width=end-start; («mx)
(+ Breite eines Schrittes in m «)
step = wi dth/nmax;
(» Potentiale in Jx)
GapBarrier = EgAl GaAs [xAl, TI;
GapVvel | = EgAl GaAs [0, TJ;
Ve =
Table[ N[ e (GapBarrier chratio (hs[-x step+vxstart -start] +hs[x step-vxend+start])
+GapVel | cbratio
(1- (hs[-x step+vxstart -start] +hs[x step-vxend+start]))
+F (xstep -vxstart -start))], {x, 0, nmax -1}1;
Vh = Tabl e[
N[ e (GapBarrier (1-chratio) (hs[-x step+vxstart -start] +hs[x step-vxend +start])
+GapVel | (1 -cbratio)
(1 - (hs[-x step+vxstart -start] +hs[x step-vxend+start]))
-F (xstep -vxstart -start))], {x, O, nmax -1}];
(+ effektive Massen in Kgx)
Me = Tabl e[ N[ 1/ meAl GaAs [xAl (hs[-x step +vxstart -start] +hs[x step-vxend +start])
+0 (1- (hs[-x step+vxstart -start] +hs[x step-vxend +start]))] ],
{x, 0, nmax -1}];
M = Tabl e[ N[ 1/ mhAl GaAs [xAl (hs[-Xx step +vxstart -start] +hs[x step-vxend +start])
+0 (1 - (hs[-x step+vxstart -start] +hs[x step-vxend+start]))]1],
{x, 0, nmax - 1}1;
(* Z Lange in mw)
Z=Table[N[ (i -1) step+start], {i, 1, nmax}]; (*+ m %)
ZM= Di agonal Mat ri x [Z];
(* I npul soperator x)
PM22 = -hbar~2 7 (step”2)
Table[delta[i, j -1] +delta[i -1, j]-2deltafi, j], {i, 1, nmax}, {j, 1, nmax}];

(+ G afische Ausgabe der Potential struktur«)

Vtnpe = Tabl e [{Z[[i 1] /nm Ve[[i]]/e}, {i, 1, nnmax}];

Vtnph = Tabl e [{Z[[i 1] /nm -Vh[[i]]/e}, {i, 1, nmax}];

units[xmn_, xmax_] : = Range[Fl oor [xmi n], Floor [xmax], 2];

Plotl =ListPlot[Vtnpe, PlotJoined-True, Ticks - {units, Automatic}, PlotRange - All];
Plot2 = Li stPl ot [Vt nph, Pl otJoined - True, Ticks » {units, Automatic}, PlotRange->All];
Show[Pl ot 1, Pl ot2];

Cl ear [Vt npe];

C ear [Vt nph];

(+ Berechnungsteil Elektronens)
VM= Di agonal Matri x[Ve];

MV = Di agonal Matri x [Me];

HM= MM PM22 / (2) + VM

Cl ear [VM];
Cl ear [MM];
(» Eigensystem finden Es besthet aus array Energien und
Array von Eigenfunktionen: {{el, e2, e3, B PR S A | b 3)w)

Es = Ei gensyst em[HM];

(+ Eigenwertesystem nit Funktionen ordnens)

(+ 1. Eigenwertesystem herauszi ehen v Val uex)

Evs = Es[[1]];

(% 2. Eigenwerte mit Nummer versehen )

Evstnp = Tabl e[{Evs[[i]], i}, {i, nmax}];

(+ 3. Eigenwerte nach Energie Ordnen Nummern korrespondi ern zu Ei genfunktionen -
Evssort: {{e31, 31}, {e25, 25} L} %)

Evssort = Sort [Evstnp];
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(« tiefster Zustand =)
(* korrespondi erende Nunmmer extrahieren «)
erster = Evssort [[1]]1[[2]];
(+ Eigenfunktion zuweisen x)
X0 =Es[[2]][[erster]];
Xotnp = Tabl e [{Z[[i 1] /nm XO[[i11}, {i, 1, nmax}];
Li st Pl ot [-XOt np, Pl ot Joi ned » True, Pl otRange » Al |, PlotLabel »"El ektronen W |¢]2"]
Print ["Eigenenergie 1 e-: ", Evssort [[1]][[1]]/e,
"eV, ", " Eigenenergie 2 e-: ", Evssort[[2]][[1]]/e, "eV "];
El ektronEnergi e = Evssort [[1]]1[[1]] /e;

(+ Berechnung von gamma fir Barrieren und QWin J ni3s)

G=Tabl e[N[ e gammax [xAl (hs[-x step+vxstart -start] +hs[x step-vxend +start])
+0 (1- (hs[-x step+vxstart -start] +hs[x step-vxend+start]))]],

{x, 0, nmax -1}];

GM= Di agonal Mat ri x [G];

(* Berechnung von g_xy nach Kal evich «)

gxy = Re[2X0. GM X0 e / (mub hbar #3) ((X0. PM22. X0) (X0.ZM X0) - (X0. ZM PM22. X0))1;

Print ["g_xy =", gxyl;

(% Berechnungsteil Locher %)
VM= Di agonal Matri x[Vh];
M= Di agonal Matri x[Mh];

HM= MM PMR2 7 (2) + VM

Cl ear [VM];
d ear [MWM];
(+ Eigensystem finden Es besthet aus array Energien und
Array von Ei genfunktionen: {{el, e2, e3,.... LAG-L G ) 1))

Es = Ei gensyst em[HM];

(* Ei genwertesystem nit Funktionen ordnens)

(+ 1. Eigenwertesystem herauszi ehen v-» Val uex)

Evs = Es[[1]];

(«+ 2. Eigenwerte mit Nummer versehen )

Evstnp = Tabl e[{Evs [[i]], i}, {i, nmax}];

(+ 3. Eigenwerte nach Energie Ordnen Nunmern korrespondi ern zu Ei genfunktionen -
Evssort: {{e31, 31}, {e25,25},...} %)

Evssort = Sort [Evstnp];

( tiefster Zustand x)
(+ korrespondi erende Nunmer extrahieren «)
erster = Evssort [[1]]1[[2]];
(+ Ei genfunktion zuwei sen )
X0 =Es[[2]][[erster]];
XOtnp = Table[{Z[[i ]1/nm XO[[i1]}, {i, 1, nmax}];
Li st Pl ot [-XOt np, Pl ot Joi ned - True, Pl otRange » Al l, PlotLabel -»"Loch W [¢]%"]
Print ["Eigenenergie 1 h: ", Evssort [[1]][[1]]/e,
"eV, ", " Eigenenergie 2 h: ", Evssort [[2]][[1]]/e, "eV "];
LochEnergi e = Evssort [[1]][[1]]/e;

Print ["Energi el icke durch Quantisierung= ", El ektronEnergie +LochEnergie,
"eV, des Well-Materials= ", EgAl GaAs[0, 10], "eV"'];

Anisotropie-P.nb 4
1
0.5

- 3RRRL2MEE4208642[ 246 81UA46202208B0

i

El ektronen W |y|2
0.3

-30  -20
- Graphics -
Eigenenergie 1 e 1.26362eV, Eigenenergie 2 e-: 1.34694eV
g_xy - 0.0293131

Loch WF |42

-30  -20 20 30
- Graphics -
Eigenenergie 1 h: 0.274039%V, Eigenenergie 2 h: 0.294303eV

Ener gi el icke durch Quantisierung- 1.53766eV, des Vell -Materials- 1.516eV

01

NHONAZNVOEH O ONVHNV



C.6. SPIN-QUANTENSCHWEBUNGEN IN ZNSE 105

C.6 Spin-Quantenschwebungen in ZnSe bei ho-

hen Temperaturen

Das II-VI’er-Material ZnSe hat beziiglich der typischen Spin-Dephasierungs-
Mechanismen andere Eigenschaften als zum Beispiel das III-V’er-Material
GaAs. Erstens ist in ZnSe durch die hohere Elektron-Loch-Paar-Bindungsener-
gie die Austausch-Wechselwirkung zwischen Elektronen und Loéchern grofer
als in GaAs, was einen starkeren dephasierenden Einfluss der Loch-Spins auf
die Elektron-Spins hat. Dies gilt jedoch nur bei tieferen Temperaturen, da
hier der Uberlapp der Elektron- und Loch-Orts-Wellenfunktionen grof ist [33].
Bei hoheren Temperaturen macht sich ein zweiter Unterschied bemerkbar:
die Spinaufspaltung des Leitungsbandes mit steigenden k-Werten aufgrund
des Mischens des Leitungsbandes mit dem Valenzband fiihrt zum Dephasie-
ren der Elektronen-Spins durch den Dyakonov-Perel-Mechanismus [54]. Diese
Aufspaltung ist in ZnSe aufgrund des grofleren Abstandes von Leitungs- zum
Valenzband wesentlich kleiner als in GaAs. Der Dyakonov-Perel-Mechanismus
gewinnt erst bei hoheren Temperaturen an Bedeutung, da dann erst die hoher-
en k-Werte besetzt werden. Zusammengerechnet fiihrt dies zu einer ldngeren
Spin-Dephasierungszeit in ZnSe als in GaAs bei hoheren Temperaturen, was
ZnSe zum Material der Wahl fiir ,,Spintronik“-Anwendungen bei hoheren Tem-
peraturen werden lasst. In Abbildung C.4 sind Spin-Quantenschwebungen in
ZnSe-Volumenmaterial bei einer Temperatur von 250 K gezeigt. Bei der ver-
wendeten Probe wurde mit der in Abschnitt C.1 beschriebenen Technik das
Substrat entfernt. Die angepasste Kurve wurde mit der DOF-Methode® erzeugt

und ergibt eine Spin-Dephasierungszeit von 5,5 ns.

C.7 Spin-Quantenschwebungen in (Galn)(NAs)

Das quatenire Material-System Gallium-Indium-Nitrid-Arsenid (Galn)(NAs)
ist ein vielversprechendes Material in der Telekommunikation, da es je
nach Stickstoff-Konzentration eine direkte Bandliicke entsprechend dem Wel-

lenldngen-Bereich von 1300-1550 nm aufweist. In diesem Wellenlédngen-Be-

5DOF: engl. kurz fiir Derivative Of Data [68]
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SQB in bulk ZnSe, B=4T, P=8mW @ 400nm, T=250K
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Abbildung C.4: Spin-Quantenschwebungen in Volumen-ZnSe bei T' =250 K.

reich liegen die sogenannten ,Optischen Fenster in Glasfasern, das sind
die Bereiche ohne Dispersion (= 1300nm) und mit niedrieger Absorption
(~ 1550nm). Die Absenkung der Leitungsband-Kante am I'-Punkt resultiert
aus dem gegenseitigen AbstoBlen des Leitungsbandes der (Galn)As-Matrix
und des Stickstoff-Bandes. In Abbildung C.5 ist die Schwebungs-Frequenz in
GalnNAs-Quantenfilmen in Abhingigkeit vom Magnetfeld aufgetragen. Die li-
neare Anpassung ergibt nach Gleichung 3.13 einen Elektron-Landé-g-Faktor
von |g,| = (0,4891 + 0,003)°. Aus der E;'-Abhingigkeit des Landé-g-Faktors
schéatze ich den Elektron-Landé-g-Faktor fiir (Galn)(NAs) auf g, ~ 0,7 ab.
Ich vermute, dass der Betrag des experimentell bestimmten Landé-g-Faktors
ebenfalls ein negatives Vorzeichen hat und der niedrigere Absolutbetrag des
experimentell bestimmten Wertes sowohl aus einem geringeren Einfluss der
Spin-Bahn-Wechselwirkung durch Lokalisierungs-Effekte resultiert als auch
aus dem hoheren Landé-g-Faktor des GaAs-Barrierenmaterials (g, = —0,44).

Details zu den Proben konnen in [120] nachgeschlagen werden.

6Weitere Fehlerquellen sind die Genauigkeit der Zeitauflosung und der Magnetfeldstirke,
die den Fehler auf etwa +0, 008 erhéhen.
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SQBs (Galn)(NAs), T=30K
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Abbildung C.5: Spin-Quantenschwebungs-Frequenz in (Galn)(NAs)-Quantenfilmen
in Abhéngigkeit vom Magnetfeld.
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