Um auf der Basis des ferromagnetischen Halb-
leiters GaMnAs Spintronik-Bauteile zu realis-
ieren, ist ein fundiertes Verstandnis der physika-
lischen Eigenschaften in solchen Strukturen
notwendig. Diese Dissertation liefert einen
tiefen Einblick in die optischen Eigenschaften,
sowie die Spin- und Ladungstradgerdynamik
von Elektronen und Léchern. Aufgrund der Tat-
sache, dass der Ferromagnetismus in GaMnAs
durch freie Locher vermittelt wird, ist die Loch-
spindynamik von besonderem Interesse. In
GaAs/AlGaAs/GaMnAs-Schichtstrukturen konnte
eine starke Beeinflussung der GaAs- durch die
GaMnAs-Schicht beobachtet werden: Mn-Atome
diffundieren durch die Barriere in den da-
runterliegenden Quantenwell und wirken sich
dort signifikant auf dessen optische Eigen-
schaften aus. Spektroskopische Messungen, wie
beispielsweise die der Spindynamik, stellen hier-
bei eine interessante Moglichkeit dar, um qualita-
tive Aussagen zur Starke der Mangan-Diffusion
und der Effektivitdt der Barrieren treffen zu
kénnen.
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1 Einleitung

Die immer weiter fortschreitende Miniaturisierung der Strukturgréfen und damit eine Erhéhung der
Komplexitdt integrierter Schaltkreise folgt seit den 70er Jahren dem bekannten Moore’schen Ge-
setz [Moo65]. Neben technologischen Herausforderungen in der Prozessierung von Halbleiterbauele-
menten werden mit immer kleineren Strukturgrofien zusitzlich Quanteneffekte die Arbeitsweise zu-
kiinftiger Bauelemente dominieren. Fin aktuelles Forschungsgebiet ist daher die Spintronik, die neben
der Ladung des Elektrons auch dessen magnetisches Moment, den Spin, zur Informationsspeicherung
und -verarbeitung zugénglich machen will [Wol01]. Eine Anwendung aus der Spintronik ist beispiels-
weise der Riesenmagnetowiderstand (engl. giant magnetoresistance, GMR) [Bai88, Bin89], fiir dessen
Entdeckung Albert Fert und Peter Griinberg 2007 mit dem Nobelpreis fiir Physik geehrt wurden. Der
GMR-Effekt findet heute eine breite Anwendung in Festplattenlesekopfen. Auch in optoelektronischen
Bauteilen fand der Spin Einzug: So konnte in oberflichen-emittierenden Halbleiterlasern durch spin-

polarisierte Pumpladungstréger die Schwellstromdichte um bis 50 % reduziert werden [Rud03]. Ein

gate

SN PRIV

Abbildung 1.1: Prinzip des won Datta und Das [Dat90] wvorgeschlagenen Spin-
Feldeffekttransistors: Eine von auflen angelegte Gate-Spannung erzeugt tber die Spin-Bahn-
Wechselwirkung ein effektives Magnetfeld (blaue Pfeile). Um dieses Magnetfeld prazedieren die
Spins der Elektronen (rote Pfeile), welche aus einer ferromagnetischen (FM) Source-Elektrode
injiziert werden. Wenn die Spins der an der Drain-FElektrode ankommenden Ladungstriger
parallel zu deren Magnetisierung steht, so fliefit ein Strom. (Abb. aus [Win04]).

bekanntes, bis heute aber noch nicht realisiertes Beispiel ist der von S. Datta und B. Das [Dat90]
vorgeschlagene Spin-Feldeffekttransistor (Spin-FET). Abbildung 1.1 zeigt das Funktionsprinzip ei-
nes Spin-FETs. Spinpolarisierte Elektronen werden iiber einen ferromagnetischen Source-Kontakt in
einen Halbleiterkanal injiziert. Eine von aufen angelegte Gate-Spannung erzeugt iiber die Spin-Bahn-
Wechselwirkung ein effektives Magnetfeld, um welches die Spins der Elektronen prézedieren. Nur wenn
der Spin der an der Drain-Elektrode ankommenden Ladungstréger parallel zu dessen Magnetisierung

steht, kann ein Strom fliefsen. Das Prinzip des Spintransistors ist ein gutes Modell um die essentiel-
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len Komponenten der Halbleiterspintronik - ndmlich die Spininjektion, Manipulation, Relaxation und

Detektion - aufzuzeigen:

Spininjektion

FEine Spinpolarisation kann sowohl elektrisch als auch optisch injiziert werden. Bei der Injektion aus
ferromagnetischen Metallen kann aufgrund des Leitfdhigkeitsunterschieds eine hohe Spinpolarisation
nur erreicht werden, wenn der Spinpolarisationsgrad in der Injektorschicht nahezu 100 % betrigt
oder der Halbleiter durch einen Tunnelkontakt mit der metallischen Schicht verbunden ist [Sch00].
Ein Spinpolarisationsgrad von 32 % in GaAs bei Raumtemperatur konnte durch eine CoFe/MgO
Tunnelstruktur erreicht werden [Jia05]. Das Problem des Leitfdhigkeitsunterschieds kann durch die
Verwendung eines ferromagnetischen Halbleiters als Injektormaterial umgangen werden: Ein inter-
essantes und vielversprechendes Materialsystem ist der verdiinnt ferromagnetische Halbleiter (engl.
diluted magnetic semiconductor, DMS) GaMnAs [Ohn96]. Abbildung 1.2 zeigt eine elektrische Injek-
tion spinpolarisierter Locher aus einer GaMnAs Schicht in einen InGaAs/GaAs-Quantenwell. Hierbei
konnte ein Polarisationsgrad von =~ 8 % erreicht werden [Ohn99b]. Wie die meisten (III,Mn)V Halb-

a b
GaMnAs (p) = H :@
—_—— -, <

GaAs spacer (i) |1+ d g §

=4 c

a o

InGaAs (i) %l N 5 2

GaAs (i) > s
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GaAs substrate (n) % =
-
w

125 130 135 140 145 150 155 1.60
Energy (eV)

Abbildung 1.2: Spin-LED auf GaMnAs/GaAs/InGaAs Basis. (a) Schematischer Aufbau der
Probenstruktur. (b) Elektrolumineszenz und zugehdériger Polarisationsgrad. Der erreichte Pola-
risationsgrad in der Struktur betrdgt ca. 8% (aus [Ohn99b]).

leitersysteme ist GaMnAs allerdings p-leitend. In der Regel geht die Spinpolarisation von Léchern sehr
schnell verloren (vgl. Kap. 3.5.5), was eine drastische Einschrdnkung in spintronischen Bauelementen
bedeutet. Ein moéglicher Ansatz die Umwandlung von Léchern in Elektronen durch eine Esaki-Diode.
In einer solchen Struktur tunneln Locher durch Anlegen einer &ufferen Spannung aus einer p-dotierten
ferromagnetischen Schicht in eine n-dotierte Schicht, wodurch eine Elektronenspinpolarisation von
80% bei 4.6 K erreicht wurde [Dor04].

Die optische Spininjektion basiert auf der Ausnutzung optischer Auswahlregeln [Dya84|. zirkular
polarisiertes Licht besitzt den Drehimpuls £ 4. Durch die Anregung eines Elektrons vom Valenz- ins
Leitungsband mittels Absorption von zirkular polarisiertem Licht wird der Drehimpuls des Photons
auf das Elektron tibertragen. Auf diese Weise kann eine Spinpolarisation von bis zu 100 % erreicht

werden. In Kapitel 3.3 wird auf die optische Spininjektion ausfiihrlicher eingegangen.

Spinmanipulation und -relaxation

In moglichen Spintronik-Bauelementen muss neben der Erzeugung einer Spinpolarisation diese auch

manipuliert werden kénnen. In dem bereits erwéahnten Modell des Spintransistors wird die Bychkov-
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Rashba-Wechselwirkung [Byc84| ausgenutzt, um die Spinorientierung zu verédndern (in Abb. 1.1 durch
blaue Pfeile dargestellt). Eine moglichst lange Spinrelaxationszeit ist hierbei von entscheidendem In-
teresse, um den Spin der Ladungstrager iiber moglichst weite Strecken transportieren zu konnen. Die
Spinrelaxation von Elektronen und Lochern stellt einen Schwerpunkt dieser Arbeit dar. In GaAs ist
in der Regel die Mischung der Wellenfunktionen von schweren und leichten Lochern fiir die Loch-
spinrelaxation verantwortlich: Hierbei konnen Locher durch Streuung ihre Spinpolarisation {iber Spin-
Flip-Vorgénge verlieren. Durch lokalisierte Zustéinde und die Aufhebung der Schwerloch-Leichtloch-
Entartung in GaAs Quantentrog-Strukturen kann die Lochspinrelaxation effektiv unterdriickt wer-
den. Die fiir diese Arbeit relevante Ursache fiir die Elektronenspinrelaxation stellt der sogenannte
D’yakonov-Perel’-Mechanismus dar: Aufgrund der Spin-Bahn-Wechselwirkung treten in GaAs effek-
tive Magnetfelder auf, die zu einem Verlust der Spininformation fiihren kénnen. Auf die wichtigsten

Spinrelaxationsmechanismen fiir Elektronen und Loécher wird daher in Kapitel 3.4 néher eingegangen.

Spindetektion

Eine elektrische Detektion der Spinausrichtung im Spintransistor konnte auf dem TAMR-Effekt (engl.
tunneling anisotropic magnetoresistance) beruhen. Beim TAMR-Effekt sind zwei ferromagnetische
Schichten durch eine diinne, nichtmagnetische Tunnelbarriere getrennt. Sind die beiden ferromagne-
tischen Schichten parallel orientiert, so ist der elektrische Widerstand fiir den spinpolarisierten Tun-
nelstrom minimal, wihrend er fiir antiparallel orientierte Schichten maximal ist. Vor einigen Jahren
wurden Messungen an einer GaMnAs-basierten TAMR-Struktur prisentiert, die nur eine ferromagne-
tische Schicht enthélt und die das Verhalten eines Spinventils aufweist [Gou04].

Eine weitere Moglichkeit ist die optische Detektion, wie sie im Rahmen dieser Arbeit verwendet
wurde. Hierfiir hat sich die Nutzung magnetooptischer Effekte, wie des Kerr-Effekts oder der Faraday-
Rotation, etabliert. Das diesen Effekten zugrunde liegende Prinzip wird in Kapitel 4.2.4 erklart.

Gliederung der Arbeit

Um GaMnAs-basierte Spintronik-Bauteile realisieren und optimieren zu kénnen, ist ein Verstédndnis
der physikalischen Vorgéinge in diesen Strukturen notwendig. Der Schwerpunkt dieser Arbeit liegt
in der Untersuchung des Einflusses einer ferromagnetischen GaMnAs-Schicht auf die optischen Ei-
genschaften der benachbarten, nicht-magnetischen Schichten. Dabei spielt die Diffusion von Mangan-
Atomen aus der GaMnAs-Schicht in die benachbarten Strukturen eine entscheidende Rolle. Die aus
der starken p-Dotierung resultierende metallische Charakter der GaMnAs-Schicht erschwert den Zu-
gang zu Ladungstrigerdichten und -beweglichkeiten in den benachbarten GaAs-Strukturen mittels
elektrischer Messmethoden, wie beispielsweise Magnetotransportuntersuchungen. Die in dieser Ar-
beit untersuchten Schichtstrukturen bieten die Mdoglichkeit mittels optischer Messungen qualitative

Aussagen zur Stirke der Mangan-Diffusion und der Effektivitdt der Barrieren treffen zu kénnen.
Die nachfolgenden Kapitel dieser Arbeit gliedern sich wie folgt:

e In Kapitel 2 wird das Herstellungsverfahren der Molekularstrahlepitaxie erklért. Der Schwer-
punkt dieses Kapitels liegt auf den Eigenschaften von GaAs-basierten Halbleiterstrukturen.

Ausgehend von der Kristallstruktur werden die Bandstruktur und die elektronischen Zustén-
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de dargestellt. Insbesondere der fiir optische Experimente wichtige Bandverlauf in der Mitte
der ersten Brillouinzone wird gezeigt. Ausgehend von GaAs/Al,Ga;_xAs-Heterostrukturen wer-
den die Energiezustdnde in einem Quantenwell, sowie der Einfluss einer Dotierung kurz erklart.
GaMnAs wird in der Regel bei tieferer Temperatur als GaAs gewachsen. Daher werden die Ei-
genschaften von Tieftemperatur-GaAs und mogliche Kristalldefekte, die durch das Wachstum

bei tiefer Temperatur verursacht werden, erldutert.

e Kapiel 3 beschéiftigt sich mit der Spindynamik von Elektronen und Loéchern in Halblei-
tersystemen. Ausgehend von der Spin-Bahn-Wechselwirkung wird die Erzeugung spinpolari-
sierter Ladungstriger mittels optischer Orientierung erklart. Mittels der ph&nomenologischen
Bloch-Torrey-Gleichungen werden die Begriffe Spinrelaxation und -dephasierung eingefiihrt
und anschlieffend auf wichtige Spinrelaxationsmechanismen, insbesondere den D’yakonov-Perel’-

Mechanismus, eingegangen.

e In Kapitel 4 werden die experimentellen Methoden, mit denen in dieser Arbeit die optischen
Eigenschaften, Ladungstriagerrekombination, sowie die Spinrelaxation untersucht wurden, ein-
gefiihrt. Hierzu wird das Prinzip der (zeitaufgelosten) Photolumineszenz und der zeitaufgelos-
ten Pump-Probe-Spektroskopie, wie der zeitaufgelosten Faraday-Rotation, erklédrt. Anschlieffend

wird die Probenpraparation zur Herstellung optisch diinner Proben erlautert.

e Der Ferromagnetismus in GaMnAs wird tiber freie Locher durch die indirekte Austauschwech-
selwirkung vermittelt. Die Spindynamik von Léchern wurde bislang aufgrund einer sehr schnel-
len Relaxation des Lochspins kaum untersucht: Der Grofsteil der Veroffentlichungen zur Spin-
dynamik in GaAs-basierten Strukturen konzentriert sich auf die Elektronenspinrelaxation. In
Kapitel 5 wird daher die Spinrelaxation in zweidimensionalen Lochsystemen in GaAs/AlGaAs-
Quantenwells ausfiihrlicher untersucht. Durch lokalisierte Lochzusténde und die Aufhebung der
Schwerloch-Leichtloch-Entartung kénnen die dominierenden Lochspinrelaxationsmechanismen

effektiv unterdriickt werden.

e In Kapitel 6 werden GaAs/AlGaAs/GaMnAs-Schichtstrukturen untersucht. Die Diffusion von
Mangan-Atomen und deren Auswirkung auf die optischen Eigenschaften der GaAs-Schichten
sind hier von besonderem Interesse. In den untersuchten Proben ist eine diinne GaAs-Schicht
durch eine AlGaAs-Schicht, die als Diffusionsbarriere dient, von der magnetischen GaMnAs-
Schicht getrennt. Die Mangan-Diffusion kann somit durch deren Einfluss auf die optischen
Eigenschaften der GaAs-Schicht systematisch untersucht werden: Mangan-Storstellen fiihren
zu einer spektralen Verbreiterung und teilweisen Unterdriickung der Photolumineszenz. Die
Ladungstriager- und Spindynamik in den GaAs-Schichten wird ebenso stark durch diese Stor-
stellen beeinflusst: Es zeigt sich, dass beispielsweise die Messung der Spindynamik ein probates
Mittel darstellt, um qualitative Aussagen zur Stirke der Mangan-Diffusion und der Effektivitét
der Barrieren treffen zu kénnen. Eine mogliche paramagnetische Wechselwirkung des Elektro-
nenspins mit Mangan-Verunreinigungen konnte im weiteren Verlauf dieser Arbeit beobachtet
werden. Im starken Magnetfeld konnte die dynamische Kernspinpolarisation, die effektive Kern-

magnetfelder von knapp 0.5 T verursacht, nachgewiesen werden.

e In Kapitel 7 werden die Ergebnisse aus den vorhergehenden Abschnitten zusammengefasst und

ein Ausblick iiber mogliche weiterfithrende Experimente gegeben.




2 Wachstum und Materialeigenschaften

2.1 Molekularstrahlepitaxie

Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben wurden mittels Molekularstrahlepitaxie (MBE,
engl. molecular beam epitazy) hergestellt. Die Molekularstrahlepitaxie ist ein Standardverfahren zur
Herstellung qualitativ sehr hochwertiger Halbleiterstrukturen. Abbildung 2.1 zeigt den schematischen
Aufbau einer MBE-Anlage. Um den Einbau von Stoérstellen wahrend des Wachstums zu verhindern,
herrscht im Inneren der Kammer ein Ultrahochvakuum (im Ruhezustand <10~!! mbar). Die Kam-
mer ist mit einem mit fliissigem Stickstoff gekiihlten Kryoschild ausgestattet, wodurch beispielsweise

Fremdatome oder von der Substratoberfliche desorbierte Materialen ,ausgefroren” werden. Die Aus-

RHEED Elektronenkanone

Kuhlschild (LN,, 77 K)
Substrat

Ventil

/

Effusionszellen:
u.a. Ga, Al, As, Mn

_]T

Einschleussystem

Shutter Sichtfenster

Leuchtschirm Antrieb fiir

(RHEED) Substrat-Drehung

Abbildung 2.1: Schematischer Aufbau einer III/V MBE-Anlage (nach [Iba02]): Mittels einer
haftenden Gallium-Schicht wird der Substratwafer auf einem rotier- und beheizbaren Substrat-
halter befestigt und anschlieffend tiber das Einschleussystem in die Wachstumskammer transfe-
riert. Als Materialquellen stehen in den Effusionszellen unter anderem Ga, As, Al, Mn, sowie
C und Si als Dotierung bereit. Die Wachstumskammer ist von einem mit Stickstoff gekiihiten
Kryoschild umgeben, um Fremdatome auszufrieren. Mittels RHEED kénnen die Wachstumsra-
ten geeicht und tberwacht werden. Mit den Shuttern kann der Molekularstrahl und damit die

Materialdeposition unterbrochen werden.




2. Wachstum und Materialeigenschaften

gangsmaterialien wie Gallium, Aluminium oder auch Mangan werden in Effusionszellen verdampft be-
ziehungsweise sublimiert. Diese treffen als gerichtete Atom- beziehungsweise Molekiilstrahlen auf die
Substratoberfliche, auf der sie bei geeigneter Wahl der Wachstumsparameter (wie z.B. Substrattem-
peratur, Wachstumsrate, Arsen-Druck) monokristallin aufwachsen kénnen. Die jeweiligen Wachstums-
raten konnen mittels RHEED (engl. reflection high energy electron diffraction) geeicht und tiberwacht
werden. Mit einem Shutter kann der Molekularstrahl und somit die Materialdeposition unterbrochen

werden.

Bestehen Substrat und gewachsenes Material aus den gleichen Substanzen, also zum Beispiel Gal-
liumarsenid auf Galliumarsenid, so spricht man von Homoepitaxie. Unterscheiden sich die beiden
Materialien, was zum Beispiel beim Wachstum von Aluminiumarsenid auf Galliumarsenid der Fall ist,

so spricht man von Heteroepitaxie.

Um einen gleichméfigen Materialfluss auf die Substratoberfliche und damit homogene Schichtdicken
zu erreichen, wird das Substrat in der Regel wihrend des Wachstums rotiert. Bei nicht-rotiertem
Wachstum entsteht aufgrund der Anordnung der Effusionszellen in der verwendeten MBE ein Gradient
entlang der Waferoberflache. Man erhilt einen nahezu linearen Verlauf der gewachsenen Schichtdicke
von -20% bis +20% relativ zur Schichtdicke in der Mitte des Wafers [Arz01].

2.2 Eigenschaften von Al,Ga; ,As-Strukturen

2.2.1 Kiristallstruktur

Galliumarsenid (GaAs), ein bindrer Verbundhalbleiter, kristallisiert in der Zinkblende-Struktur mit
11 1
4 40 4
Temperatur von 300 K betrigt die Gitterkonstante a 5.6533 A [Lev99]. Gallium und Arsen besitzen
die Elektronenkonfiguration [Ar] 3d'%4s%4p' sowie [Ar] 3d1%4s24p?. Die Atome sind somit untereinan-

der durch sp?>-Hybridbindungen gebunden, wobei jedes Atom der einen Sorte tetraederférmig von 4

einer zweiatomigen Basis aus Gallium (Ga) und Arsen (As) bei (0, 0, 0)a sowie ( )a. Bei einer

Atomen der jeweils anderen Atomsorte umgeben ist (Abb. 2.2). Ersetzt man in GaAs teilweise Ga-

- O As
O Ga

a=5.65A

Abbildung 2.2: Galliumarsenid-Gitterstruktur: Galliumarsenid kristallisiert in der Zinkblende-

Struktur mit zwei-atomiger Basis aus Gallium und Arsen.

Atome durch Aluminiumatome, so erhélt man den terndren Verbundhalbleiter Al,Gaj_.As, dessen

Gitterkonstante a bei 300 K von der Aluminiumkonzentration z bei einer Temperatur von 300 K wie
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folgt abhéngt [Lev99):
a = (5.6533 +0.0078z) A (2.1)

Heterostrukturen aus GaAs/Al,Gaj As eignen sich aufgrund des geringen Unterschiedes in der Git-
terkonstante sehr gut, um versetzungsfreie Kristallstrukturen mit hoher optischer und elektrischer
Qualitdt herzustellen. Die elektronischen Eigenschaften sowie die Bandstruktur von Al,Ga;.As wer-

den im folgenden Abschnitt ndher erklért.

2.2.2 Bandstruktur und elektronische Zustinde von Al,Ga;,As

Elektronen in isolierten Atomen besitzen diskrete Energieniveaus. Entscheidenden Einfluss, zum Bei-
spiel auf die Wechselwirkung mit anderen Atomen oder auf die magnetischen Eigenschaften, besitzen
die Elektronen auf den #ufseren Schalen, die sogenannten Valenzelektronen. In einem Kristall wie
GaAs, bei dem die Atome raumlich periodisch angeordnet sind, kommt es zu einer Uberlappung der
Orbitale der Valenzelektronen und zur Bildung von Hybridorbitalen. Aufgrund der periodischen An-
ordnung der Atome im Kristall spiirt ein Elektron ein effektives gitterperiodisches Potential U (r) durch
die Atomriimpfe und Rumpfelektronen. In vielen Féllen geniigt die Betrachtung in der sogenannten
Ein-Elektron-Néherung, welche die Wechselwirkung der Elektronen untereinander vernachléssigt. Fiir

diesen Fall lautet die zugehorige, stationdre Schrédinger-Gleichung:

o2
L rum|ew - Beo. (2:2)
mit dem Impulsoperator p = —iAV und der Masse eines freien Elektrons, my. Fiir das gitterperiodische
Potential U(r) gilt
U(r)=U(r+R), (2.3)

wobei R ein beliebiger Gittervektor ist. Hierdurch ergibt sich, dass die Wellenfunktionen v (r) eben-
falls gitterperiodisch sind. Die allgemeinen Lisungen sind die Kombinationen aus den sogenannten

Blochfunktionen und ebenen Wellen:
Yk (r) = Upk (1) - etkr (2.4)

mit dem Bandindex n, Wellenvektor k und den gitterperiodischen Blochfunktionen wu, k (r +R)
= upx (r), die auch Normierungsfaktoren fiir ¢i (r) enthalten. Setzt man obige Gleichung in die

Schrodinger-Gleichung (Gl. 2.2) ein, so erhélt man:

) 27.2
P h
— 4+ U

5o +U(r)+

h
—k-p|uy, = F, (k) u, 2.5
7k Bt (1) = B (K) s (1) (25)
Die Energie-Eigenwerte F,, (k) p kann man beispielsweise mittels der k - p Theorie berechnen. Hierfiir
wird obige Gleichung fiir k = 0 gel6st und dann mittels Storungsrechnung auf kleine k erweitert. Man

erhilt als Energieeigenwerte!

h2k?
2m3,

En (k) = En (0) + (2.6)

!Eine ausfiihrliche Herleitung findet man in der Literatur, zum Beispiel [Yu05].
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mit der effektiven Masse m/ fiir Elektronen im n-ten Band. Aufgrund der Kopplung von Zustdnden
in unterschiedlichen Béandern weicht die Masse eines Elektron in Festkorpern von der eines freien
Elektrons ab. Mit der effektiven Masse, die diese Abweichung beriicksichtigt, lassen sich daher die

Elektronen wie freie Elektronen beschreiben (vgl. Gl. 2.6, allerdings mit der Masse m}, statt m).

6 5 <7
[}
44 L£5 /5 NL 4 L15A4 bg /\L
Ls Mo b5 / M8 .
™ 8
— 21 % L7 5 Le As < | 7
3 . /\/\{\_//\ N " N
- = N Xe i Le vd
> 046 -6 0 Xe -
5 / ; "
[ L4s I 8
C 24 L7 -24 ks L
w Le 8 / o 7
. AN X Le X7
Vit ZARRii\S-g74
6 I -6 8 I
® GaAs ° AlAs -
" | - " |
L AT A XUK X T L AT A XUKZX T

Abbildung 2.3: Reduziertes Zonenschema von GaAs und AlAs (aus [Pav94]).

Abbildung 2.3 zeigt berechnete Energiebéinder fiir GaAs und AlAs. Insbesondere bei optischen Ex-
perimenten ist der Bereich um k = 0, der sogenannte I'-Punkt, relevant, da Ladungstriger bevorzugt
im Bereich der niedrigsten Bandliicke rekombinieren (siehe hierzu auch Kap. 4.1). Abbildung 2.4 zeigt

schematisch die Bandstruktur fiir GaAs in der Mitte der 1. Brillouinzone. Das s-artige Leitungsband

(engl. conduction band, CB) besitzt den Gesamtdrehimpuls J = % und die p-artigen Valenzbénder

(engl. valence band, VB) den Gesamtdrehimpuls J = % und J = % Das Leitungsband ist beziiglich

»

\ Energie

Leitungsband (CB) £1/2
m,=t

= +
A, / \ Schwerlochband (HH), m, =+ 3/2

/ Leichtlochband (LH), m,=+1/2
Valenzband (VB) Split-off Band (SO), m, = + 1/2
0 Tk
T

Abbildung 2.4: Schematische Darstellung der GaAs-Bandstruktur in der Ndhe des I'-Punktes.
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2.2. Eigenschaften von Al,Gaj_xAs-Strukturen

der z-Komponente von J, m;, fiir k = 0 zweifach entartet (m; = :i:%) Die beiden zu J = % gehorigen
Valenzbénder mit m; = :I:% und my = :i:%, welche auch als Schwerloch- (engl. heavy hole, HH)- und
Leichtlochband (engl. light hole, LH) bezeichnet werden, sind demnach fiir k = 0 vierfach entartet. Das
dritte zu J = % gehorige Valenzband mit m; = j:%, welches aufgrund der Spin-Bahn-Wechselwirkung
(engl. spin-orbit interaction, SOI) um die Energie Ago abgesenkt ist, ist zweifach entartet. Aufgrund
der Abspaltung (engl. split-off, SO) wird dieses Band auch als SO-Band bezeichnet. Auf die Spin-
Bahn-Wechselwirkung, aufgrund derer das Valenzband in HH-, LH- und SO-Band aufspaltet, wird in
Kapitel 3.1 néher eingegangen. Der energetische Abstand, F,, zwischen dem Minimum des Leitungs-
bandes und dem Maximum des Valenzbandes wird als Bandliicke (engl. band gap) bezeichnet. Befinden
sich das Maximum des Valenzbandes und das Minimum des Leitungsbandes an der selben Stelle im
k-Raum (vgl. z.B. Abb. 2.3), so spricht man von einem direkten Halbleiter (z.B. GaAs), ansonsten
von einem indirekten Halbleiter (z.B. AlAs). Im Materialsystem Al,Gaj_As lidsst sich abhéngig von
der Aluminium-Konzentration die Bandliicke von Ey gqas = 1.52 €V bis E, 414, = 2.25 €V (jeweils
bei 5 K) ,mafschneidern” (Abb. 2.5), wobei man fiir x < 0.43 eine direkte, fiir x > 0.43 eine indirekte
Bandliicke erhilt [Kal96].

22
21 Abbildung 2.5: Verlauf der Bandlicke
E, von Al,Gaj,As am I'-, X- und L-
E 20 Punkt (vgl. Abb. 2.3) und der Donator-
3 gebundenen Exzitonen (Dr bzw. Dx) in
j% " Abhdngigkeit von der Al-Konzentration.
10 Bei einer Al-Konzentration von x = 0.43
AlGayAs findet der Ubergang von der direkten zur
171 TumBK i indirekten Bandlicke bei einer Temperatur
von 5 K statt (aus [Kal96]).
e oz o4 os 08 10

AlAs Mole Fraction x

2.2.3 Heterostrukturen und Dotierung

Heterostrukturen

Aufgrund der sehr dhnlichen Gitterkonstanten lassen sich Heterostrukturen, wie zum Beispiel
Al,Gay_xAs auf GaAs, nahezu verspannungsfrei herstellen. In Abbildung 2.6 ist eine Heteostruktur aus
Al Gay xAs/GaAs/Al,Gaj_xAs-Schichten gezeigt. Da sich die jeweiligen Bandliicken unterscheiden,
fithrt dies zu einem EinschluBpotential (engl. confinement potential) fiir Elektronen und Locher. Der
Unterschied der Bandliicken verteilt sich auf das Leitungsband (AE¢) und das Valenzband (AEy ).

AFE¢c v werden als Leitungsband- beziehungsweise Valenzbanddiskontinuitdt bezeichnet.

Durch die unterschiedlichen Bandliicken kann die Bewegungsrichtung der Ladungstriger in einer

oder mehreren Richtungen eingeschrankt werden. Erreicht nun die rdumliche Einschriankung die Gro-

- 11 -
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Energie E
Al.Ga, As GaAs Al Ga, As
s B2
AE,
EG, AlGaAs EG, GaAs
AL Ev(2)

Wachstumsrichtung z

Abbildung 2.6: Schematischer Bandverlauf einer AlGaAs/GaAs/AlGaAs-Heterostruktur mit
den entsprechenden Bandliicken (Eq) und Banddiskontinuititen (AEcy ).

Renordnung der de Broglie-Wellenlénge der Teilchen, so treten quantenmechanische Quantisierung-
effekte auf. Bei einer solchen Einschréankung in einer Richtung spricht man von einem Quantenwell
oder auch Quantenfilm (engl. quantum well, QW), in zwei Richtungen von einem Quantendraht (engl.
quantum wire) und bei einer Einschrdnkung in allen drei Richtungen von einem Quantenpunkt (engl.

quantum dot).

Energiezustinde im Quantenwell

Die in dieser Arbeit untersuchten Proben basieren auf Quantenwell-Strukturen, daher wird in diesem
Abschnitt auf die Energiezustdnde der Ladungstriger im QW eingegangen. In einem QW ist die
Bewegung der Ladungstriger entlang der Wachstumsrichtung (hier z-Achse) durch das Potential V'(z)
eingeschriankt. Dieses Potential ist durch die unterschiedliche Bandliicke zwischen Barriere und QW
gegeben (s. Abb. 2.6). In der QW-Ebene (x-, y-Richtung, mit zugehérigen k-Vektoren k, und k,)
koénnen sich die Ladungstriiger frei bewegen. Ahnlich zum quantenmechanischen Problem ,Teilchen

im Kasten“ lautet die Schrédinger-Gleichung:

2

5 VoV (2)] Y (v) = Bxctinc (r) (2.7)
Mittels der Enveloppen-Funktions-Néherung (engl. envelope-function approzimation [Bas81]) konnen
die Energiezustédnde Fy innerhalb des QWs berechnet werden. Man setzt in Analogie zu Gleichung 2.4

als Wellenfunktion

Vi (r) = ¢ (r) g (r) (2.8)

an, wobei man annimmt, dass sich u,, x in der Mitte der Brillouin-Zone bei k = 0 nur sehr langsam

andert (unk (r) = ugp (r)). Fiir die Schrédinger-Gleichung ergibt sich dann:

h2
C2m*

V24V (2)| ¢x (v) = Bt (r) (2.9)
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2.2. Eigenschaften von Al,Gaj_xAs-Strukturen

Die Eigenenergien FE,, i hdngen von der Potentialhdhe und der Breite des QWs ab. Fiir die Energie-
zustadnde ergibt sich fiir den Grenzfall eines unendlich hohen Potentials:
h2k?

Eni = Bny, = En+ ﬁ” (2.10a)

h2 (T)2 h2kﬁ (2.100)

~om* \d 2m*
mit k| = (kz, ky,0) und der Quantenzahl n. E,, ist dabei die Energie eines entsprechenden Subbandes

und d die Breite des Quantenwells.

Aufgrund der unterschiedlichen effektiven Massen von Schwer- und Leichtloch wird die Entar-
tung des Valenzbands am I'-Punkt (k = 0) aufgehoben und das LH- vom HH-Band um die Energie

AFEppg_ g abgespalten:
h? h? w2
AEnn_1m ~ - (f) 2.11
=L <2m*HH 2m2H) d ( )

Abbildung 2.7 zeigt die Leichtloch-Schwerloch-Aufspaltung in GaAs/AlGaAs-QWs in Abhéngig-
keit von der QW-Breite. Die Aufspaltung erreicht das Maximum bei ca. 4 nm, bei schméleren QWs
reduziert die zunehmende endliche Eindringtiefe der Elektronenwellenfunktion in die Barriere die Auf-
spaltung [Kha89].

40 Abbildung 2.7: Abhangigkeit  der
Leichtloch-Schwerloch- Aufspaltung mn
(311)8 { "+ Theory 1 GaAs/Aly.2Gag sAs-QWs (aus [Kha89]):

321 ©  Experiment B . . .
— (001) {— Theory Die Kreise stellen experimentelle Da-
> {0 Experiment . .. .
et R ten dar, die durchgezogenen Linien die
Vu berechnete HH-LH-Aufspaltung. In den

> 24 o -

g Rechnungen wurde die endliche Barrie-
% renhdhe des QWs berticksichtigt. Aufgrund

5

der wunterschiedlichen effektiven Massen
nimmt die HH-LH-Aufspaltung mit ab-
nehmender QW-Breite zu wund ist bei
~ 4 mm mazimal. Bei schmdleren QWs

fallt die zunehmende endliche FEindring-

tiefe der Ladungstriger in die Barriere

| I (U N SR
240 200 160 120 80 40 0

WELL WIDTH (&) starker ins Gewicht und reduziert so die

HH-LH-Aufspaltung.

Dotierung

In einem neutralen, undotierten Halbleiter befindet sich die Fermi-Energie Er bei der Temperatur
T = 0 in der Bandliickenmitte. Die Bandliicke liegt bei Halbleitern in der Gréfenordnung von eini-
gen eV. Fiir T — 0 gibt es keine freien Zusténde, in die Elektronen aus dem Valenzband thermisch
angeregt werden konnen, das heifst der Halbleiter ist isolierend. Eine herausragende Eigenschaft von

Halbleitern ist, dass sich deren Ladungstragerdichte durch gezielte Zugabe von ,Verunreinigungen*

- 13-
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3 um mehrere Gréfenordnungen verin-

(Dotierung) mit typischen Konzentrationen von bis 10%! c¢m"
dern lasst. Hierbei wird ein N-wertiges Atom durch ein (N 4+ 1)-wertiges Atom ersetzt, wobei (+)
die im Vergleich zum Halbleiter zusétzlichen beziehungsweise fehlenden (-) Valenzelektronen im Atom
bezeichnet. Im ersten Fall liefern die Dotieratome zusétzliche Elektronen, weshalb diese auch Donato-
ren genannt werden. Man spricht hierbei auch von n-Dotierung. Besitzen die Dotieratome allerdings
weniger Elektronen als die Atome im Halbleiter, sind also sogenannte Akzeptoren, so kénnen diese
Elektronen aus dem Kristall an sich binden. Man spricht dann auch von p-Dotierung. Die Dotierung
verschiebt die Fermi-Energie zum Leitungs- beziehungsweise Valenzband hin. Liegen die elektronischen
Zustéande der Donatoren beziehungsweise Akzeptoren nur etwa um kg7 =~ 25 meV (fiir 7' = 300 K)
unter der Leitungsband- (FE¢) beziehungsweise iiber der Valenzbandkante (Ey ), so spricht man von
flachen Storstellen. Akzeptor- oder Donatorzustédnde aufgrund der Dotierung sind typischerweise flache

Storstellen. Liegen die Zustdnde noch weiter in der Bandliicke, so spricht man von tiefen Storstellen.

GaAs ist ein III-V-Verbundhalbleiter, wobei Gallium ITI-wertig und Arsen V-wertig ist. Bringt man
nun ein IV-wertiges Dotieratom (z.B. Silizium) ein, so hingt die Art der Dotierung von der Gitterpo-
sition des Dotieratoms ab. Je nach Kristallorientierung kann iiber Wachstumsparameter kontrolliert

werden, ob Silizium einen Ga- oder As-Platz einnimmt, und folglich als Akzeptor oder Donator wirkt.

In Abschnitt 2.3.4 werden die Eigenschaften von Mangan-dotierten GaAs diskutiert. Auf die sogen-
nante Modulationsdotierung, die Grundlage vieler hochbeweglicher Elektronen- und Lochsysteme ist,

wird in Kapitel 5.1 ndher eingegangen.

2.2.4 Neutrale und geladene Exzitonen

a) neutrales Exziton (X) b) positiv geladenes c) Energiezustande
Exziton (X') eines Exzitons
AEnergle
Leitungs- Exzit?nen-
band (CB) zustande \
MNP/
NS N
E, E.-E..
Valenz-
band (VB)
k

Abbildung 2.8: Schematische Darstellung von a) neutralen (X) und b) positiv geladenen Ex-
zitonen (X7). ¢) Energieabsenkung des Elektrons aufgrund der Coulomb-Wechselwirkung im
Einteilchen-Elektronenbild.

Unter einem Exziton versteht man einen iiber die Coulombwechselwirkung gebundenen Zustand
aus einem Elektron und einem Loch (Abb. 2.8a). Ist an ein neutrales Exziton ein zusitzliches Loch

gebunden, so spricht man von einem positiv geladenem Exziton X (Abb. 2.8b), und im Falle eines
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2.2. Eigenschaften von Al,Gaj_xAs-Strukturen

zusétzlichen Elektrons von einem negativ geladenem Exziton X . Geladene Exzitonen werden aufgrund

der Anzahl der Elektronen und Locher auch als Trionen bezeichnet.

Generell unterscheidet man zwei Klassen von Exzitonen: bei den Wannier-Mott-Exzitonen handelt
es sich um einen {iber viele Gitterkonstanten delokalisierten Bindungszustand, wihrend sogenannte
Frenkel-Exzitonen auf eine beziehungsweise wenige Einheitszellen lokalisiert sind. Frenkel-Exzitonen
lassen sich nur unter Beriicksichtigung der vollen Bandstruktur beschreiben, wohingegen sich Wannier-
Mott-Exzitonen in einem Wasserstoff-dhnlichen Effektivmassenmodell beschreiben lassen. Die Energie
des Exzitons? ist um die Bindungsenergie gegeniiber den Energien von Elektron und Loch fiir den nicht
wechselwirkenden Fall abgesenkt. Anschaulich betrachtet ist im Einteilchen-Elektronenbild die Elek-
tronenenergie um die Exzitonenbindungsenergie reduziert (Abb. 2.8¢c). In GaAs-Volumenmaterial kann
diese Bindungsenergie analog dem Wasserstoffatom berechnet werden, wenn dabei die Elektronen- und
Protonenmasse durch die zugehérigen effektiven Massen von Elektron m? und Loch mj ersetzt werden
sowie die Dielektrizitédtskonstante €, von GaAs berticksichtigt wird [Kal96, Yu05]:

et

Bo,=—-—H"%  __pe 2.12
© 2h2(4meq)?e2 (2.12)

*

mit der effektiven, reduzierten Masse p des Elektron-Loch-Systems, der Vakuum-
Dielektrizititskonstante ¢, sowie der Exzitonen-Rydberg-Konstante R*. Fiir die Gesamtenergie

des Exzitons gilt:

*

E, = Ey + Epin — (2.13)

ﬁ7
mit der Bandliicke Fy, der kinetischen Energie Ej;, und der Quantenzahl n € N. Analog zum
Wasserstoff-Atom ergibt sich fiir den Bohr’schen Radius a*

2
«  Amegerh

s (2.14)

Fiir Volumen-GaAs (e, = 13.1 [Kal96]) ergibt sich R* = 4.9 meV und a* = 112 A. Geht man nun zum
zweidimensionalen Fall {iber, so ergibt sich:

R .
En,QD = Eg + Ekin - m sowie (215)
" dmege,h?
ayp = T; (n—1/2) (2.16)

Im zweidimensionalen Fall mit unendlichen hohen Barrieren® ist im Vergleich zu 3D das niedrigste

Niveau (n = 1) viermal so stark gebunden und der Bohr’sche Radius a};, um den Faktor 2 kleiner.

Aufgrund der niedrigen Bindungsenergien in GaAs sind Exzitonen bei Raumtemperatur in der Regel

ionisiert, weswegen sie erst bei tiefen Temperaturen beobachtet werden kdnnen.

2Da in fast allen technisch relevanten Halbleitern Wannier-Mott-Exzitonen vorliegen, beziehen sich folgende Uberlegun-
gen auf Wannier-Mott-Exzitonen und es wird im folgenden Verlauf der Arbeit nur noch von Exzitonen gesprochen.

3 Abweichungen treten in realen 2D Strukturen aufgrund des endlich hohen Potentials, wodurch die Wellenfunktion in
die Barriere eindringen kann, und einer endlichen QW-Breite (,quasi 2D%) auf.
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2.3 Wachstum und Eigenschaften von GaMnAs

2.3.1 Tieftemperatur GaAs

Bei Wachstum von GaAs auf (100)-Oberflichen wird das Substrat normalerweise auf eine hohe Tem-
peratur (engl. high temperature, HT) von typischerweise ~ 600 °C geheizt, um eine moglichst gute
Kristallqualitdt mit wenigen Versetzungen und Defekten zu erzielen. Es ist allerdings auch moglich,
und wie zum Beispiel beim Wachstum von GaMnAs auch notwendig, GaAs bei deutlich niedrigeren
Temperaturen (engl. low temperature, LT), das heisst bei ~ 200 - 300 °C, herzustellen. Hierbei treten
allerdings eine Reihe von Kristalldefekten auf:

e Gallium-Fehlstellen (engl. gallium vacancies, Vg,) wirken als Akzeptor und treten mit Defekt-
dichten von bis zu 108 cm™ [Mis93] auf.

e Arsen auf einem Galliumplatz (engl. arsenic antisites, Asga) hingegen wirkt als zweifacher Do-

nator mit Defektdichten von bis zu 102° ¢cm™.

e Der Einbau von Arsen auf Zwischengitterplétzen (engl. arsenic interstitials, Asy) konnte bislang

nicht nachgewiesen werden [Liu95].

Diese Punktdefekte fithren dazu, dass LT-GaAs sowohl elektrisch isolierend [Loo90] als auch optisch
stot“ [Gup9l] ist, da diese Defekte als Fallen fiir Ladungstrager wirken und diese innerhalb weniger
als einer Picosekunde nichtstrahlend rekombinieren kénnen.

2.3.2 Kiristalleigenschaften: LT-GaMnAs

Growth inhibited, formation of MnAs
300

Metallic (Ga,Mn)As

200

Substrate temperature ( C)

LAUBHL R E el s Insulating (Ga,Mn)As
Roughening
100 | Polycrystalline
L | | | Il 1
0 0.02 0.04 0.06

Mn composition x in Ga4_yMn,As

Abbildung 2.9: Schematisches Phasendigramm fir das MBE-Wachstum von GaMnAs: Die Sub-
strattemperatur und Mangan-Konzentration spielen eine entscheidende Rolle fir die Figenschaf-
ten der gewachsenen GaMnAs Schicht (aus [Ohn98]).

Der verdiinnt magnetische Halbleiter (engl. diluted magnetic semionductor, DMS) GaMnAs wurde

1996 durch H. Ohno et al. [Ohn96] vorgestellt. Abbilung 2.9 zeigt ein schematisches Phasendiagramm
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2.3. Wachstum und FEigenschaften von GaMnAs

fiir das Wachstum von GaMnAs. Abhéngig von der Mn-Konzentration und der Wachstumstemperatur
koénnen sich sowohl metallisches, das heisst leitendes, oder auch isolierendes GaMnAs bilden. Unter
bestimmten Bedingungen kann sich auch MnAs bilden. MnAs besitzt im Gegensatz zu GaAs eine
hexagonale Nickelarsenid-Kristallstruktur. Nahe des thermodynamischen Gleichgewichts des Wachs-
tums von GaAs ist die Bildung von MnAs-Finschliissen in GaAs begiinstigt. Um metallisches GaMnAs
zu erhalten, findet das Wachstum weit ab vom thermodynamischen Gleichgewicht bei tiefen Wachs-
tumstemperaturen (/~ 200 - 300 °C) und Mn-Konzentrationen im einstelligen Prozentbereich statt.
Durch die niedrigere Substrattemperatur wird die Bildung von MnAs-Einschliissen unterbunden. Ist
die Temperatur allerdings zu niedrig, so besitzen die auf die Substratoberfliche auftreffenden Adatome

eine geringe Beweglichkeit, was zu rauhen Oberflichen und sogar polykristallinem Wachstum fiihrt.

Aufgrund des Tieftemperaturwachstums kann sich das II-wertige Mn mit der Elektronenkonfigura-
tion [Ar] 3d%4s? auf verschiedenen Gitterplitzen einbauen (Abb. 2.10):

e Im Idealfall besetzt Mn den Kristallplatz des III-wertigen Ga (Mng,). Das im Vergleich zu Ga

fehlende 4p-Valenzelektron fithrt somit zu einer p-Dotierung.

e Mn Atome auf Zwischengitterplitzen (engl. Mn insterstitials, Mny) besitzen aufgrund der zwei
4s-Elektronen zusétzliche Elektronen und wirken daher als zweifache Donatoren, die die p-
Dotierung kompensieren. Mogliche Positionen fiir die Mng sind tetragonale Anordnungen sowohl
zwischen vier As-(Tagq) als auch Ga-Atomen (Tgaq) als auch hexagonal zwischen drei Ga und
drei As-Atomen [Mas04]. Die (Tas4) Anordnung stellt die energetisch giinstigste dar [Hol06].

(a) Mn auf Ga-Gitterplatz (b) Mn Atom auf Zwischengitterplatz

O As
O aa
® vn

Abbildung 2.10: Mdgliche Positionen fiir den Mn-Einbau in GaAs: (a) Substitutioneller Einbau
auf einem Ga-Platz (Mng,). (b) Mn auf einem Zwischengitterplatz, hier tetragonal zwischen

vier Ga-Atomen (Tqqy).

Zusétzlich konnen noch Kristalldefekte wie in Kapitel 2.3.1 beschrieben auftreten. Die meisten
Defekte fithren dazu, dass die effektive p-Dotierung in GaMnAs reduziert wird und damit - wie in
Kapitel 2.3.4 noch gezeigt werden wird - zu einer Erniedrigung der Curie-Temperatur. Eine gingi-
ge Methode, um die Storstellendichte der Mn; zu reduzieren und somit die effektive Lochdichte zu

erhohen, ist das Annealing-Verfahren, welches im Folgenden kurz erlautert wird.
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2. Wachstum und Materialeigenschaften

2.3.3 Annealing

Das post-growth annealing, das heisst das Ausheizen nach dem Probenwachstum, ist ein Verfahren,
mit dem die Kristallstruktur verbessert werden kann. Durch das Ausheizen der Proben auf ca. 200°C
werden die Atome thermisch angeregt. Schwach gebundene Atome, wie Mn auf Zwischengitterpléitzen
mit einer Bindungsenergie von ca. 0.8 eV, diffundieren an die Oberfliche der GaMnAs-Schicht [Edm04].
Die Proben werden hierbei unter Luftatmosphére ausgeheizt. Die an die Oberfliche diffundierten Mn-
Atome werden durch den in der Luft enthaltenen Sauerstoff durch Bildung von Manganoxid passiviert.
Dadurch wird die Lochdichte in der GaMnAs-Schicht durch Reduktion der als Donatoren fungierenden
Mn-Interstitials reduziert. Die Dichte der Arsen-Atome auf Gallium-Platzen lésst sich auf diese Weise

aufgrund der hoheren Bindungsenergie nicht reduzieren.

Die Curie-Temperatur beispielsweise einer 30 nm dicken GaMnAs-Schicht auf GaAs(001) kann von
ca. 110 K nach einer Annealing-Dauer von 20 Stunden auf ca. 170 K erhoht werden [Hir07]. Das
Annealing ist somit ein geeignetes Verfahren, um die ferromagnetischen Eigenschaften von GaMnAs

deutlich zu verbessern.

2.3.4 Ferromagnetische Kopplung in GaMnAs

GaMnAs zeigt unterhalb der ferromagnetischen Ubergangstemperatur, die auch Curie-Temperatur
Tc genannt wird, ein ferromagnetisches Verhalten. Die Ursache hierfiir ist eine antiferromagnetische

Kopplung zwischen Mn-Spins und freien Lochern. Diese Kopplung wird im Folgenden néher erldutert.

Im Idealfall wird, wie bereits erwdhnt, Mn in GaAs substitutionell auf einem Ga-Platz eingebaut
und fiihrt zu einer p-Dotierung. Zusétzlich besitzt Mn durch die halb gefiillte 3d-Schale aufgrund
der Hund’schen Regel ein maximales magnetisches Moment 5/2 up. Die Elektronen der 3d-Schale
sind nicht an Bindungen beteiligt, somit ist dieses Moment unabhéngig von Bindungen. Aufgrund
der relativ niedrigen Konzentration der Mn-Atome in GaMnAs und der damit verbundenen groften

Abstande konnen diese nur indirekt wechselwirken.

Uber die sogenannte Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida (RKKY) Wechselwirkung [Rud54, Kas56,
Yos57| koppeln die Spins der lokalisierten Manganionen mit Hilfe der antiferromagnetischen Wech-
selwirkung mit den Spins der freien Locher: Die Kombination von zwei solcher Wechselwirkungen
zwischen Manganion und Loch fiihrt zu einer ferromagnetischen Wechselwirkung zwischen den Man-
ganionen (Abb. 2.11) [Ohn99a|. Allgemein gilt fiir die Austauschwechselwirkung eines Spinsystems im

Heisenbergmodell
H., = Z Ji S, - 57;,’ (2.17)
5J

wobei J; ; das Austauschintegral zwischen Spin ¢ und j ist. Hierbei gilt fiir das Austauschintegral J; ;:

cos (kpri ;)
3
i,

Ji7j X (218)

r

mit dem Fermiwellenvektor kr und dem Abstand r; ; zwischen den beiden Spins. Der graphische

Verlauf des Austauschintegrals J; ; ist in Abbildung 2.12 gezeigt.

Die theoretische Beschreibung des Ferromagnetismus in GaMnAs mittels des sogenannten Zener-
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2.3. Wachstum und FEigenschaften von GaMnAs

R XE,

Abbildung 2.11: Schematische Darstellung der ferromagnetischen Wechselwirkung in GaMnAs.
Links: Die Spins der freien Locher (kleine Kreise) koppeln antiferromagnetisch mit den Spins
der Manganionen. Manganionen konnen untereinander ferromagnetisch koppeln, wenn es zu
einer Kombination von zwei antiferromagnetischen Wechselwirkungen kommt. Rechts: Passiert

ein freies Loch ein Mn-Ion, so kommt es zum Umklappen des Mn-Spins (aus [Fab07]).

ij
ferromagnetische Abbildung 2.12:  Graphischer Verlauf
Kopplung des Austauschintegrals J; ; der RKKY-
0 /\V/\VAVA‘ Wechselwirkung. Fir ein positives Vorzei-
\/ i chen ergibt sich eine ferromagnetische, fiir
antiferromagnetische ein negatives Vorzeichen eine antiferroma-
Kopplung

gnetische Wechselwirkung.

like mean field-Modells, welches analog zur RKKY-Wechselwirkung von einer iiber die Ladungstra-
ger vermittelten Wechselwirkung ausgeht, liefert einen Zusammenhang zwischen Curie-Temperatur
Tc, effektiver Mangankonzentration ¢y (d.h. Mn auf Ga Plétzen) und Lochladungstrégerdichte p

(Abb. 2.13) [Die00]:
To Jieffpl/g (2.19)

Dieser Zusammenhang wurde experimentell mehrfach bestétigt (siche zum Beispiel [Wan04]). Als

bisher héchste Curie-Temperatur wurde ein Wert von 185 K erreicht [Wan08|.
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sk
o
o
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Normalized ferromagnetic temperature (K)
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Hole concentration (cm“’)

Abbildung 2.13: Berechneter Verlauf der ferromagnetischen Ubergangstemperatur (Curie-

Temperatur) in Abhdingigkeit von der Lécherkonzentration in GaMnAs und ZnMnTe (aus
[Die00]).
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3 Spin in Halbleitern

Ein Schwerpunkt dieser Arbeit war die Untersuchung der Spindynamik in Halbleiterheterostrukturen.
Dieses Kapitel gibt einen Uberblick iiber den Spin in Halbleitern. Grundlage vieler Spinphinomene
ist die Spin-Bahn-Wechselwirkung (engl. spin-orbit interaction, SOI). Die SOI hat, wie bereits in
Kapitel 2.2.2 erwidhnt, durch Aufspaltung der Bander im Valenz- und Leitungsband entscheidenden
Einfluss auf die Bandstruktur. Fiir die Erzeugung und Abnahme der Spinpolarisation ist die SOI

ebenfalls von grofter Bedeutung.

3.1 Spin-Bahn-Wechselwirkung

Die SOI ist die Wechselwirkung des Spins eines Elektrons mit dessen Bahndrehimpuls in einem Atom.
Das Elektron mit der Geschwindigkeit v = p/m bewegt sich in einem vom Atomkern erzeugten elek-
trischen Feld E = —%VV(r), wobei V(r) das elektrische Potential ist. Dieses elektrische Feld erzeugt
im Rahmen der speziellen Relativitdtstheorie ein effektives Magnetfeld B, welches auf das Elektron in
seinem Ruhesystem wirkt: Im Ruhesystem des Elektrons bewegt sich der Atomkern kreisféormig um

das Elektron, was einem Kreisstrom entspricht. Dieser wiederum fiihrt zu einem Magnetfeld:

1
B = 5
qmoc

pxVV (3.1)

mit der Masse mg des freien Elektrons und der Lichtgeschwindigkeit c¢. Der Spin S und das damit
verbundene magnetische Moment u = ¢/m - S des Elektrons kann nun mit dem magnetischen Feld
koppeln. Somit ergibt sich fiir den resultierenden Hamiltonian Hso:

IA{SO = g - (VV X f)) (32)

2.2
dmie

mit dem Vektor der Pauli-Spinmatrizen ¢ = (0, 0y,0.) und S = h/2 - 6. Aufgrund des kugelsymme-
trischen Potentials, das heisst V(r) = V(r), d.h. VV = v ir) T, lésst sich der Hamiltonian schreiben

dr
als
S 14V 1
H = -—————8S- p 3.3
S0 v dr mic2 (r xp) (3.3)
~ L-S (3.4)

mit dem Drehimpuls L = r x p. Man spricht auch von Russel-Saunders- oder L-S-Kopplung.

Fiir die s-artigen Elektronen im Leitungsband ist die SOI sehr gering und daher als Stérung zu sehen,

wohingegen aufgrund des p-artigen Charakters des Valenzbandes die Elektronen einen Bahndrehimpuls
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3. Spin in Halbleitern

(L # 0) besitzen. Daher ist dort die SOI viel stéarker und fiihrt zur Aufhebung der Entartung am I'-

Punkt und zur Abspaltung des SO-Bandes, wie bereits im vorigen Kapitel erwidhnt wurde.

3.2 Einfluss der Kristallstruktur: Bulk und structure inversion

asymmetry

In Systemen mit zeitlicher und rdumlicher Inversionssymmetrie

Zeitliche Inversionssymmetrie : ¢ — —t: E; (k) = E| (k) sowie (3.5)

raumliche Inversionssymmetrie : r — —r: E; (k) = E; (—k) (3.6)
sind die Energiezustdnde spinentartet
By (k) = B, (k). (3.7)
Wird die rdumliche Inversionssymmetrie gebrochen, so wird die Entartung aufgehoben:

By (k) # B, (k) (3.8)

Hierzu zéhlen Strukturen mit rdumlicher Inversionsasymmetrie und Strukturasymmetrie, auf die in
den folgenden Abschnitten néher eingegangen wird. Die Aufhebung der Spinentartung kann in Form
eines internen, k-abhingigen Magnetfeldes B;(k) beschrieben werden. Um dieses Magnetfeld priize-

diert der Elektronenspin mit der Larmorfrequenz® € (k):

Q) = "“2IB;(k) = L Bi(K) (3.9)

mit dem Bohrschen Magneton up = ¢/2m und dem Elektron-g-Faktor. Der zugehorige Hamilton-
Operator lautet

1
H (k) = §h o-Q(k) (3.10)
mit dem Operator der Pauli-Spinmatrizen &.

Bulk inversion asymmetry (BIA)

In Systemen mit rdumlicher (Kristall-)Inversionsasymmetrie (engl. bulk inversion asymmetry, BIA),
wie GaAs in der Zinkblende-Struktur, fithrt das Fehlen eines rdumlichen Inversionszentrums zur Auf-
hebung der Spinentartung [Dreb5]. Das ,effektive* magnetische Feld, welches auch Dresselhaus-Feld

genannt wird, kann durch folgenden Zusammenhang beschrieben werden:
i 2 2 2 2 2 2
Q (k)BIA = ﬁ [km (ky - kz) ’ ky (kz - kz) ’ k. (kx - ky)] (311>

Fiir einen in z-Richtung gewachsenen Quantenwell mit der Breite a konnen k. und k2 durch die

zugehdrigen Mittelwerte (k.) = 0 und (k%) = (7/ a)? ersetzt werden. Fiir schmale, schwach dotierte

In Analogie zu einem externen Magnetfeld, um das der Elektronenspin mit der Larmorfrequenz prizediert, wird dieser
Begriff hier ebenfalls verwendet, obwohl streng betrachtet kein externes Feld anliegt.
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3.2. Einfluss der Kristallstruktur: Bulk und structure inversion asymmetry

QWs gilt aufgrund der Quantisierung in guter Naherung zusétzlich </<:§> > k2, ki Eingesetzt in
Gleichung 3.11 ergibt sich fiir einen in (001)-Richtung gewachsenen QW [Dya08]:

() 5100 = 5 o by 0 (312)

mit dem Dresselhaus-Koeffizienten g = 7<k§>. In Abbildung 3.1a ist das Dresselhausfeld eines in
(001)-Richtung gewachsenen QWs schematisch dargestellt.

(@) k,11010] (b) k,[11010]
A
[110] [110]
y
- k.|| [100] kI1100]
|
[110] [170]
Dresselhaus-Feld, (BIA) Rashba-Feld (SIA),
(hier: B <0) (hier: oo > 0)

Abbildung 3.1: Dresselhaus-Feld (a) und Bychkov-Rashba-Feld (b) eines in (001)-Richtung ge-

wachsenen QWs.

Structure inversion asymmetry (SIA)

Asymmetrischen Heterostrukturen weisen eine Strukturasymmetrie (engl. structure inversion asym-
metry, SIA) auf, die einen weiteren Beitrag zur Spin-Bahn-Kopplung liefert, ndmlich das Bychkov-
Rashba- oder kurz Rashba-Feld [Byc84]. STA tritt beispielsweise in asymmetrisch dotierten QWs auf
(s. beispielsweise [Bel08]). Auch externe oder interne elektrische Felder sowie unterschiedliches Bar-
rierenmaterial auf beiden Seiten des QWs konnen zu einer Struktur-Inversionsasymmetrie fithren. Fiir

das resultierende effektive magnetische Feld gilt:

«
Q(k)SIA = g [ky, _kzv O]a (313)

mit dem Rashba-Koeflizienten a. In Abbildung 3.1 ist das Rashba-Feld fiir einen GaAs-QW gezeigt.

Das Rashba-Feld liegt immer in der QW-Ebene, wihrend die Richtung des Dresselhaus-Feldes von
der Wachstumsrichtung abhéngt.
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3. Spin in Halbleitern

3.3 Optische Erzeugung spinpolarisierter Ladungstrager

Ein endlicher Spinpolarisationsgrad von Elektronen im Leitungsband bedeutet, dass es einen Nicht-
gleichgewichtszustand zwischen Spin-up und Spin-down Zustdnden der Elektronen gibt. Der Spinpola-
risationsgrad ist allgemein definiert durch den Quotienten aus der Differenz und Summe der jeweiligen
Spindichten:

= u7 (3.14)

ny +ny

Die Injektion spinpolarisierter Ladungstriger, d.h. die Erzeugung einer endlichen Spinpolarisation,
kann entweder elektrisch oder optisch erfolgen. Elektrisch geschieht dies beispielsweise durch Injektion
aus ferromagnetischen Kontakten wie Eisen oder verdiinnten magnetischen Halbleitern wie GaMnAs.
Die Spins der Ladungstréger richten sich parallel zur makroskopischen Magnetisierung aus und werden

durch Anlegen einer Spannung in den Halbleiter injiziert (siche z.B. [Zut04]).

Die optische Orientierung beruht auf der Absorption von zirkular polarisiertem Licht [Dya71]. Bei
optischen Ubergéingen gelten sowohl Energie- als auch Drehimpulserhaltung. Die Auswahlregeln fiir

die Drehimpulsquantenzahl J und deren z-Komponente mj sind:
AJ = =*1, sowie Am; = =£1 (3.15)

Abbildung 3.2 zeigt die erlaubten Ubergéinge in der Nithe des T-Punktes. Die relativen Ubergangs-

wahrscheinlichkeiten werden durch das Betragsquadrat der Matrixelemente
Flyl gi i \|?
‘<Jf,mJ‘Y‘JZ,mf,>‘ (3.16)

bestimmt, wobei |.J/ ,mf;f > fiir die Anfangs- (i) und Endzustéinde (f), sowie Y fiir den Operator

des zirkular polarisierten Lichts stehen. Regt man Elektronen mit linkszirkular polarisiertem Licht

m =-1/2 m =+1/2

Leitungsband
c G
HH, LH

-3/2 -1/2 +1/2 +3/2

. ~ Valenzband
c G
SO
-1/2 +1/2

Abbildung 3.2: Dipolerlaubte Uberginge von Elektronen vom Valenz- ins Leitungsband in
Volumen-GaAs unter Absorption von zirkular polarisiertem Licht (0% ). Die zugehirigen re-

lativen Ubergangswahrscheinlichkeiten sind in den Kreisen angegeben (Abb. nach [Dya84)).
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3.3. Optische Erzeugung spinpolarisierter Ladungstréager

(6t — Amy = +1) und einer Energie grofer als der Bandliicke (Eppoton > E4) aus dem Valenz- ins
Leitungsband an, so findet ein Ubergang aus dem HH-Valenzband ins Leitungsband (mj; = —3/2 —
my = —1/2) sowie aus dem LH-Valenzband ins Leitungsband (m; = —1/2 — mj; = +1/2) im
Verhéltnis der Ubergangswahrscheinlichkeiten von 3:1 statt. Mit Formel 3.14 ergibt sich ein maximaler
Spinpolarisationsgrad Py von
ot _1=3_ 1 17
ny +mny 143 2
Man erreicht somit einen maximalen Spinpolarisationsgrad von 50%, wobei das Minus in obiger
Formel bedeutet, dass der Elektronenspin antiparallel zur Ausbreitungsrichtung des Lichts orientiert

ist. Werden Zustédnde aus dem SO-Band mit angeregt, was fiir Licht mit groferer Energie bzw. fiir

@

Abbildung 3.3: (a) Abhingigkeit des Spinpolarisationsgrades der photogenerierten Elektronen
von der Anregungsenergie (Volumen-GaAs bei 4.2 K, Kurve 2, aus [Eki71]) (b) Polarisations-
grad der Lumineszenz in Abhdngigkeit von der Anregungsenergie (Volumen-GaAs bei 4.2 K,
Kurve 2, aus [Dzh72]).
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3. Spin in Halbleitern

kleine SO-Abspaltung zutrifft, so erhélt man keine Netto-Spinpolarisation:

— 1+2)—3
pp= o _(142)-3 (3.18)
ne +ny (1+2)+3

das heisst die beiden Zustédnde im Leitungsband mit m; = £1/2 werden gleich stark besetzt und
es ergibt sich keine Netto-Spinpolarisation. In Abbildung 3.3a ist der Polarisationsgrad optisch an-
geregter Elektronen in Volumen-GaAs in Abhéngigkeit von der Anregungsenergie gezeigt: Werden
nur Elektronen aus dem HH- und LH-VB angeregt, so wird, wie bereits gezeigt, ein Polarisations-
grad von 50 % erreicht. Werden allerdings Elektronen aus dem SO-Band mitangeregt, so erfolgt keine

Netto-Spinpolarisation.

Fiir die strahlende Rekombination von Elektron-Loch-Paaren, bei der wieder Licht emittiert wird,
gelten die selben Auswahlregeln und relativen Ubergangswahrscheinlichkeiten wie fiir die Absorption
von zirkular polarisiertem Licht. Fiir den Zirkularpolarisationsgrad des emittierten Lichts, P, gilt
P.e = %, wobei 17/~ die Intensitit des o/~ polarisierten Anteils des Lumineszenzlichts ist.
Es ergibt sich somit ein maximaler Polarisationsgrad (s. Abb. 3.3b), wenn zuvor aus dem LH- und
HH-Valenzband Elektronen angeregt wurden, von
(Bny +ng) —(ny +3ng) my=sny 9+1)-(B3+3) 1 R

(3ny +1n4) + (ny +3n4) O+1)+(B3+3) 4 2 (3.19)

Pcirc =

Wie bereits in Kapitel 2.2.3 gezeigt wurde, ist die HH- und LH-Entartung in Quantenwells aufge-
hoben. Somit kénnen Elektronen mit spektral scharfem, zirkular polarisierten Licht (Ey + Apn,Lu
> Epnoton > Eg) selektiv nur aus dem HH-VB ins CB angeregt werden, wodurch sich eine maximale
Spinpolarisation von 100% ergibt (s. Abb. 3.4):

ny—n, _(0-3)

P:
" Tonp4ng - (0+3)

=_1. (3.20)

Die SOI ist somit dafiir verantwortlich, dass mittels zirkular polarisiertem Laserlicht optische Ori-

L I= T8 T o &
s ITIT I T
o 2w N [

mmm m m
g - = N w
= 09F j
©
N o6l 1 m
(]
S 03} wxﬂﬁﬁi 5
(o8
%5 00 s
© 3
o 03f )
g 2
> 06}
S o9t . , . ]
S 152 156 160 164 168
=

Excitation energy (eV)

Abbildung 3.4: Gemessene Elektronenspinpolarisation in einem 19.8 nm breiten GaAs-

Quantenwellals Funktion der Anregungsenergie (aus [Pfa05]).
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3.4. Spinrelaxation und Spindephasierung

entierung mit einem Polarisationsgrad von bis zu 100 % auftreten kann.

3.4 Spinrelaxation und Spindephasierung

Fin Ungleichgewicht im Spinsystem kehrt nach einer gewissen Zeit wieder ins Gleichgewicht zuriick.
Die Spinrelaxation und -dephasierung mit der longitudinalen Relaxationszeit (77) und transversalen

Dephasierungszeit (T3) sind Prozesse, die wieder zu einem Spin-Gleichgewicht fiihren:

e Die Spinrelaxationszeit T} ist die Zeit, die die longitudinale Komponente der Magnetisierung,
d.h. die Magnetisierung parallel zum angelegten Magnetfeld, bendtigt, um wieder den Gleich-
gewichtszustand zu erreichen. Bei diesem Vorgang wird Energie vom Spin-System zum Gitter

ibertragen (typischerweise durch Phononen).

e T, hingegen ist die transversale Dephasierungszeit einer Magnetisierung, die um ein &ufseres

Magnetfeld prazediert. Dephasierung tritt aufgrund von Fluktuationen im Magnetfeld auf.

Die phidnomenologischen Bloch-Torrey-Gleichungen [Blo46, Tor56] fiir die Prizession, das Abkling-
sowie Diffusionsverhalten einer Magnetisierung M in einem von aufsen angelegten Magnetfeld B =
Boz + B4 (t), mit einer statischen, longitudinalen Komponente By entlang der z-Richtung und einem

transversalen, oszillierenden Anteil By () senkrecht zur z-Richtung, definieren Ty, 5 [Zut04]:

OM, M

5 = Ye(MxB), — <+ DVAM, (3:21a)
M, M

38ty =7 (M x B), = 72+ DV, (3.21b)
M, M, — M°

8875 =7 (M xB), — T + DV?*M, (3.21c)

Ye = ppg/h ist hierbei das gyromagnetische Verhéltnis des Elektrons, D die Diffusionskonstante und
M? = x By die Magnetisierung im thermischen Gleichgewicht mit der statischen Suszeptibilitit des

Systems.

In Experimenten wird typischerweise die Spinrelaxation eines Ensembles an Spins mit der Zer-
fallszeit T3 gemessen. In 73 gehen somit im Vergleich zu 75 inhomogene Verbreiterungen, die durch
Fluktuationen Ag im g-Faktor aber auch durch k-abhéngige effektive Felder hervorgerufen werden,

mit ein. Zwischen Ty und Ty gilt folgender Zusammenhang [Yak08]:

1 1 1
=t (3.22)
T2 T2 T2,inh

Fiir T5 ;np gilt hierbei, falls als Inhomogenitéten nur der g-Faktor beriicksichtigt wird:

h

_ 3.23
AgupB (3.23)

T2,inh =
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Setzt man Gl. 3.23 in Gl. 3.22 ein, so ergibt sich folgender Zusammenhang fiir 73 bei festem 75,
welcher in Abbildung 3.5 dargestellt ist:

Ty
. (3.24)
T>AgupB
1+ h
T T T T T T T T T "~ T " T T T " T 1
20 -— _
1 T,=2.0ns — Ag=0.001
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iy | |'. """ Ag:0,0l i
= st - - - Ag=0.05 i
= T ---- Ag=0.1 1
= Y
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— "
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Abbildung 3.5: Simulierter Verlauf der Spindephasierungszeit Ty bei einer festen transversalen

Spinrelazationszeit Ty = 2.0 ns. Die Dephasierung erfolgt aufgrund von Fluktuationen im g-
Faktor, Ag.

Damit wird offensichtlich, dass allgemein 75 > T gilt, wobei fiir Elektronen im Leitungsband oft-
mals in guter Naherung 7> = 7% und in isotropen und kubischen Festkorpern aufierdem 77 = T5 gilt
[Zut04]. Da zusétzlich in den Experimenten in dieser Arbeit die Spins nur in transversaler Richtung
zum duferen Magnetfeld erzeugt werden, wird im Folgenden daher zwischen T} o nicht mehr unter-

schieden und diese zur Spinlebensdauer bezichungsweise Spinrelaxationszeit 7¢ zusammengefasst.

3.5 Spinrelaxationsmechanismen

Im vorigen Abschnitt wurde gezeigt, dass ein externes Feld zur Spinrelaxation fiihren kann. Die ver-
schiedenen, fiir diese Arbeit relevanten Mechanismen werden im Folgenden erliautert. Auch ohne ex-
terne Magnetfelder tritt Spinrelaxation auf: eine Ursache dafiir sind interne effektive Magnetfelder,
welche durch die SOI hervorgerufen werden.

3.5.1 Der Elliott-Yafet-Mechanismus

Streuprozesse von Ladungstrdgern an Phononen (vor allem bei hohen Temperaturen) oder Stor-

stellen (v.a. bei tiefen Temperaturen) sind in der Regel spinerhaltend. Der Elliot-Yafet-(EY)-
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Abbildung 3.6: Der Elliott- Yafet-Mechanismus: Streuprozesse fihren (mit einer relativ kleinen

Wahrscheinlichkeit) zu einem Umbklappen der Spins und damit zur Spinrelazation.

Relaxationsmechanismus [Ell54, Yaf63] basiert auf dem Zusammenspiel von Spin-Bahn-Kopplung und
Streuprozessen. Die SOI fiihrt dazu, dass die Blochfunktionen keine Spin-Eigenzustinde mehr sind,
es kommt vielmehr zu einer Mischung aus Spin-up |1) und Spin-down ||) Zustédnden. Fiir die Bloch-

wellenfunktionen gelten daher [Zut04]:

Unkt = {anx(®) D) +bni(r) [} ™" (3.29)
Vnkt = {an x(r) 1) = b, o (r) [1)} ™™ (3.26)

Da in den meisten Féllen |a| = 1 und |b| = 0 gilt, kann man diese beiden Zusténde als Spin-up- und
Spin-down-Zustidnde bezeichnen. Da allerdings beide Zusténde eine, wenn auch geringe, Beimischung
der jeweils entgegengesetzten Spinzustdnde besitzen, kann es bei Streuprozessen aufgrund einer endli-
chen Ubergangswahrscheinlichkeit zwischen einem Spin-up- und einem Spin-down-Zustand zu einem
Spin-Flip-Vorgang kommen (Abb. 3.6), wodurch die Spinrelaxationszeit 7g direkt proportional zur
Impulsrelaxationszeit 7, wird:

TS ~ Tp (3.27)

In III-V Halbleitern gilt dariiber hinaus fiir Leitungsbandelektronen mit der Energie Ex = E(k)
[Zut04]:

1 Aso N\’ /E\? 1
~ — ] —— (3.28)
TS (Ek) E, + Aso K, Tp (Ek)
Der EY-Mechanismus ist daher fiir Halbleiter mit kleiner Bandliicke und grofser Spin-Bahn-Kopplung
(wie zum Beispiel InSb) wichtig.

3.5.2 Der D’yakonov-Perel’-Mechanismus

Der D’yakonov-Perel’-Mechanismus (DP) [Dya72] basiert wie der EY-Mechanismus auf der Spin-Bahn-
Wechselwirkung. Wird das Elektron mit der Impulsstreuzeit 7, gestreut (Abb. 3.7), so &ndert sich der
k-Vektor, und damit auch die Richtung des effektiven Magnetfeldes €2(k). Das Elektron prazediert

nun um eine andere Magnetfeldrichtung. Man kann hierbei zwei Grenzfélle unterscheiden:

o 7,00 > 1: Hierbei prézediert der Spin mehrere Umdrehungen um das Magnetfeld bevor das erste
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Q(k’)

Abbildung 3.7: Der D’yakonov-Perel’-Mechanismus: Der Spin der Ladungstriger prizediert um
ein k-abhdngiges, effektives Magnetfeld Q2 (k). Bei einem Streuprozess andert sich der k-Vektor
2u K und damit auch das effektive Magnetfeld.

Streuereignis auftritt. Der Gesamtspin eines Ensembles an Elektronen dephasiert reversibel auf-
grund des k-abhingigen Magnetfeldes B(k) und damit unterschiedlicher Prizessionsfrequenzen
Q (k). Die Spinrelaxationszeit ist dabei proportional zur Breite AQ der Verteilung der Prizessi-
onsfrequenz. Die Spinrelaxation aufgrund von Dephasierung ist dabei umso effektiver, je weniger

Streuereignisse auftreten.

e 7,00 < 1: Dieser Fall wird oftmals auch als der eigentliche DP-Mechanismus angesehen und mit
motional narrowing regime bezeichnet. Mit dem random walk model (siche z.B. [Lec05, Zut04])

lésst sich die Spinrelaxationszeit abschétzen:

Zwischen zwei Streuprozessen prizediert der Elektronenspin um einen kleinen Winkel §¢
0p = QT (3.29)

Streut nun das Elektron, so &ndert sich dessen k-Vektor, und der Spin prazediert um ein anderes
effektives Magnetfeld. Fiir den Erwartungswert des Quadrates des Drehwinkels gilt nach n = t/7,
random walk Schritten

((00)%) ~ (Qp)° n ~ Q%7 t (3.30)

Die Spinrelaxationszeit 7¢ wird durch die Bedingung <(5¢>)2> ~ 1 als 7¢ = t definiert. Damit

ergibt sich, dass die Spinrelaxationszeit 75 indirekt proportional zur Impulsstreuzeit 7, ist:

1

— ~ Q%7 (3.31)
TS

Das bedeutet, dass die Spinrelaxationszeit umso ldnger ist, je 6fter das Elektron gestreut wird.

Anschaulich betrachtet kann der Elektronenspin dem héufigen Wechsel des Magnetfeldes nicht
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folgen und verharrt in seiner urspriinglichen Position.

Fiir undotierte und n-dotierte Halbleiter mit Inversionsasymmetrie ist der DP-Mechanismus in der

Regel der dominierende Mechanismus [Zut04].

3.5.3 Der Bir-Aronov-Pikus-Mechanismus

Loch
Elektron

Streuung

Abbildung 3.8: Der Bir-Aronov-Pikus-Mechanismus: Bei der Strewung von Elektronen (links)

und Lichern (rechts) mit antiparallelem Spin kann sich der Spin beider Stofipartner drehen.

Anders als der EY- und DP-Mechanismus basiert der der Bir-Aronov-Pikus-Mechanismus (BAP)
[Bir75] nicht auf der Spin-Bahn-Wechselwirkung, sondern auf der Austauschwechselwirkung zwischen

Elektronen und Loéchern. Der ensprechende Hamilton-Operator lautet
H=AS -J6(r) (3.32)

wobei A das Austauschintegral zwischen Valenz- und Leitungsbandzusténden, S der Spinoperator
der Elektronen, J der Drehimpulsoperator der Locher und r die relative Position von Elektron und
Loch ist. Bei der Streuung von Elektronen und Loéchern mit entgegengesetztem Spin kann sich der
Spin beider Stofpartner drehen (Abb. 3.8). Vernachléssigt man die Spinpolarisation der Locher, was
in vielen Féllen (z.B. in n-dotierten QWs) aufgrund der wesentlich schnelleren Spinrelaxation der
Locher gerechtfertigt ist, so reduziert sich die effektive Spinpolarisation der Elektronen mit jedem

Spin-Flip-Ereignis.

Da der BAP-Mechanismus freie Locher voraussetzt, tritt dieser Mechanismus hauptséchlich in
p-dotierten Halbleitersystemen oder auch nach optischer Orientierung im n-dotierten HL auf. In
Systemen mit Inversionsasymmetrie tritt der BAP-Mechanismus zusétzlich zu dem EY- und DP-
Mechanismus auf. BAP dominiert in stark p-dotierten Proben bei tiefer Temperatur, wiahrend bei

héherer Temperatur der DP-Mechanismus dominiert [Zut04].
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3.5.4 Hyperfein-Wechselwirkung

Ein weiterer Mechanismus ist die Hyperfein-Wechselwirkung von Elektronen mit dem Spin des Atom-

kerns. Der Hamilton-Operator hat die Form

Hpyper ~1-8 (3.33)

wobei I der Operator des Kernspins und S der des Elektronenspins ist. Ursachen sind hier rdumli-
che (aufgrund der ungeordneten Kernspins im Kristall) und zeitliche Fluktuationen (aufgrund von
Dipol-Dipol-Wechselwirkung) des Kernfeldes. Er tritt bei lokalisierten Elektronen, wie zum Beispiel
in Quantenpunkten oder an Storstellen gebundenen Elektronen auf. Fiir freie Elektronen ist er ver-

nachlassigbar.

3.5.5 Spindynamik von Léchern

Lochspin-Relaxation durch Impulsstreuung

Lange Zeit wurde angenommen, dass der Lochspin in Volumen-GaAs instantan relaxiert [Mei84]:
Aufgrund der starken Mischung der HH- und LH-Valenzbénder (Jym g = 3/2 mit my g = £3/2
und my g = £1/2) sowie der Spin-Bahn-Wechselwirkung sind die Lochzustdnde mit k& # 0 keine
Spin-Eigenzustinde und das Loch kann bei jedem Streuprozess (und damit Anderung des Impulses
k) das Band wechseln und somit seinen Spin verlieren (Spin-Flip). Diese Spindepolarisation findet
damit auf der Zeitskala der Impulsrelaxationszeit 7, statt. Vor einigen Jahren konnte eine Lochspin-
Relaxationszeit von 110 fs in Volumen-GaAs gemessen werden [Hil02]. Streuzentren kénnen beispiels-

weise andere Locher, Storstellen oder Phononen sein.

Lochspin-Relaxation in GaAs-Quantenwells

In Quantenwells ist aufgrund der Quantisierung die Entartung fiir £ = 0 aufgehoben (s. Kap. 2.2.3),
allerdings tritt auch hier fiir k¥ # 0 eine Mischung der LH- und HH-Wellenfunktionen auf [Pfa05|,
wodurch es zu einem Spin-Flip-Vorgang kommen kann. Theoretische Berechnungen ergaben, dass die
Spin-Flip-Zeiten in QWs lédnger als die Rekombinationszeit der Ladungstrager sind und Spin-Flips in
schmalen QW stérker unterdriickt werden [Fer91]. Experimentell konnten Lochspin-Lebensdauern von
4 ps in einem 8 nm dicken, n-modulationsdotierten Multi-QW gemessen werden [Dam91]. In einem
ebenfalls n-dotierten, 7.5 nm breitem QW wurden hingegen eine Relaxationszeit von ~ 1 ns [Rou92|
gefunden. Diese Abweichungen konnten den Einfluss der Anregungsleistung und -energie zuriickge-
flihrt werden: Experimentell wurde dieser Zusammenhang an einer Probe mit n-dotierten Multi-QWs
mit 4.8 nm Topfbreite gemessen: So konnten an einer Probe Abklingzeiten zwischen 4 ps und 1.2 ns
gemessen werden [Bay95]. Erklart wird dieses Verhalten mit der Anfangstemperatur (engl. initial tem-
perature) der Ladungstriger: Fiir & = 0 sind Spin-Flip-Prozesse zwischen HH- und LH-Valenzband
verboten, wohingegen fiir £ # 0 ein Mischen zwischen LH- und HH-Zustdnden auftritt und somit

die Lochspins relaxieren kénnen.
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Weitere Relaxationsmechanismen

Analog zum D’yakonov-Perel’-Mechanismus [Dya72] fiir Elektronen fithrt die rdumliche Inversions-
asymmetrie in GaAs auch fiir die Locher zu einem effektiven Magnetfeld. Dieses wiederum verursacht
eine Prézession und kénnte damit eine Relaxation der Lochspins bewirken (vgl. Kap. 3.5.2 fiir Elek-
tronen). Berechnungen, die die Streuung an geladenenen Storstellen und Grenzflachendefekten [Fer91|
als auch akustischen Phononen [Rou94] beriicksichtigen, bestitigen den Mechanismus. Ahnlich dem
Bir-Aronov-Pikus-Mechanismus [Bir75] fiir Elektronen (s. Kap. 3.5.3) fithrt die Streuung von Lochern
an Elektronen aufgrund der Austauschwechselwirkung zu einem Spin-Flip und damit zur Spinrelaxa-
tion [Bay95|. Bei lokalisierten Elektronen spielt die Kontakt-Hyperfeinwechselwirkung mit den Atom-
kernen bei der Spinrelaxation eine wichtige Rolle (vgl. Kap. 3.5.4). Allerdings ist bei Lochern aufgrund
des p-artigen Valenzbandes und damit verschwindender Aufenthaltwahrscheinlichkeit des Loches am

Atomkern die Lochspinrelaxation aufgrund der Hyperfein-Wechselwirkung sehr effektiv unterdriickt.

Einfluss von lokalisierten Lochzustanden in schwach p-dotierten Systemen

Fiir lokalisierte Locher sind im Gegensatz zu freien Lochern die meisten Spinrelaxationsmechanismen
stark unterdriickt, da der Impuls wesentlich kleiner ist, was zu einer Reduzierung der SOI als auch zu
einer Unterdriickung des Spin-Flips durch Impulsstreuung fithrt. Stark lokalisierte Locher finden sich
beispielsweise in Quantenpunkten: In InGaAs-Quantenpunkten konnte eine Lochspin-Lebensdauer von
einigen hundert ns beobachtet werden [Hei07]. Aber auch in Quantenwells mit Potentialfluktuationen
aufgrund statistischer Schwankungen in der Dotierschicht als auch aufgrund von Monolagenfluktuatio-
nen an der Grenzfliche zwischen QW und Barriere kénnen Locher lokalisieren. Experimentell konnte
mittels zeitaufgeloster Kerr-Rotation (vgl. Kap. 4.2.4) eine lange Lochspin-Lebensdauer von bis zu
650 ps in einem GaAs/AlGaAs Quantenwell beobachtet werden [Syp07]. Die Dephasierung des Loch-
spins fiihrt aufgrund von Inhomogenitéiten des g-Faktors im Quantenwell zu einer 1/B Abhéngigkeit
(Abb. 3.9). Die mit den Fluktuationen verbundene Variation des g-Faktors fiihrt dann in einem ex-

ternen Magnetfeld B zu einer Dephasierung der Lochspins [Sem02].
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Abbildung 3.9: Lochspin-Oszillationen in einem GaAs/AlGaAs-Quantenwell mit angelegtem
externen Magnetfeld. Die 1/B-Abhingigkeit hat ihren Ursprung in g-Faktor-Inhomogenitditen
im Quantenwell (aus [Syp07]).
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4 Experimentelle Methoden

In diesem Kapitel werden die in dieser Arbeit verwendeten experimentellen Methoden dargestellt.
Neben der stationdren und zeitaufgelosten Photolumineszenz-Spektroskopie kamen die zeitaufgeloste,
differentielle Transmission zur Bestimmung der Ladungstrigerlebensdauern, sowie die zeitaufgeloste
Kerr- beziehungsweise Faraday-Rotation zur Bestimmung des zeitlichen Verlaufs der Spinpolarisation
zum Einsatz. Prinzipielle Unterschiede bei der Bestimmung der Spindynamik mittels zeitaufgeloster
Photolumineszenz und Kerr- beziehungsweise Faraday-Rotation werden anschliefend diskutiert. Die
Préaparation optisch diinner Proben, die fiir die Faraday-Messungen benotigt werden, wird abschlie-

Rend beschrieben.

4.1 Photolumineszenz-Spektroskopie

Energie

2
Oﬁ( ) Leitungsband

W (e
(1)

)

O—J Valenzband

Abbildung 4.1: (a) Prinzip der Photolumineszenz: (1) Das einfallende Photon erzeugt tiber die
Bandkante des Barrierenmaterials ein Elektron-Loch-Paar, (2) Einfang und Relazation in den
Grundzustand des QWs, (3) Rekombination des Elektron-Loch-Paares unter Emission eines
Photons. (b) Die strahlende Rekombination von Exzitonen ist nur im Lichtkegel, der durch die
lineare Dispersion E(k) der Photonen gebildet wird, mdglich. Exzitonen mit einem grofieren

Impuls miissen daher erst in den Lichtkegel relaxieren, bevor sie rekombinieren kénnen.

Die Photolumineszenz (PL) ist eine géingige Methode um optische Ubergéinge zu untersuchen. Bei
der PL wird die zu untersuchende Probe durch Licht angeregt, das von der Probe emittierte Licht
mittels eines Spektrometers spektral aufgelost und mittels einer CCD-Kamera aufgenommen. Abbil-

dung 4.1 zeigt schematisch das Prinzip der PL:
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1. Das eingestrahlte Licht besitzt eine Energie, die grofer als die der Bandliicke ist. Je nach verwen-
deter Wellenlénge spricht man von resonanter oder nicht-resonanter Anregung. In Abbildung 4.1
werden Elektron-Loch-Paare nicht-resonant zum QW mittels Laserlicht {iber die Bandkante des
Barrierenmaterials angeregt. In der Regel wird die Energie der Photonen deutlich grofer gewéhlt

als die Bandliicke, um das Laserlicht und die Lumineszenz spektral trennen zu kénnen.

2. Die Elektronen und Locher relaxieren in den QW und kénnen dort Exzitonen bilden. Photonen
besitzen im Vergleich zu den angeregten Elektron-Loch-Paaren einen vergleichsweise geringen
Impuls. Da bei optischen Ubergéingen neben der Energie- auch die Impulserhaltung gilt, miissen
die Elektron-Loch-Paare in den sogenannten Lichtkegel (Abb. 4.1b) relaxieren. Uber Stofe mit
Phononen konnen die Exzitonen Energie abgeben und thermalisieren, wodurch sie in energetisch

niedrigere Zusténde gelangen.

3. Nach einer gewissen Zeit rekombinieren die Elektron-Loch-Paare wieder. Durch Emission von

Photonen wird die Ubergangsenergie freigesetzt.

Das ausgesandte Licht ist dabei charakteristisch fiir die jeweils untersuchten Proben. Durch eine

spektrale Analyse der Lumineszenz kann man auf die Energiezustédnde in den Proben schliefsen.

4.2 Zeitaufgeloste Messungen

4.2.1 Der Titan:Saphir-Laser und Autokorrelation

Das Kernstiick der zeitaufgelosten Messungen bildet ein modengekoppelter Titan:Saphir-Laser (Ti:Sa-
Laser). Der Ti:Sa-Kristall, ein mit Titan dotierter Saphir-Kristall (Al2O3), wird durch einen dioden-

gepumpten Festkorperlaser mit einer Wellenlénge von 532 nm gepumpt. Der Ti:Sa-Laser ist im Wel-

(a) Typisches Spektrum des Lasers (b) Autokorrelationsmessung
Energie [eV]
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Abbildung 4.2: (a) Typisches Laserspektrum im Pulsbetrieb. Der Laser wurde auf eine zentrale
Wellenlinge M. von 801.2 nm justiert. Das Laserprofil weist dabei eine spektrale Breite von
1.2 nm auf. (b) Autokorrelationsmessung: Aus dem gemessenen Intensitdtsverlauf des mittels
Photodiode gemessenen frequenzverdoppelten Lichts ldsst sich die zeitliche Linge des Laserpulses

bestimmen.
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lenldngenbereich von 720 bis 900 nm durchstimmbar und erreicht im Pulsbetrieb eine typische Aus-
gangsleistung von 400 mW mit einer Pumpleistung von 5 W. Die Pulswiederholrate betrigt dabei
82 MHz, was einem zeitlichen Pulsabstand von ca. 12 ns entspricht. Abbildung 4.2a zeigt ein typisches
spektrales Profil des Lasers: Die Halbwertsbreite betragt 1.2 nm bei einer zentralen Wellenlénge A\, von
801.2 nm. Die zeitliche Pulslédnge ldsst sich mit einem Autokorrelationsverfahren bestimmen: Hierbei
wird der Strahl zweigeteilt und einer der beiden Strahlen iiber eine Verzogerungsschiene gefiihrt, mit
welcher sich der zeitliche Abstand der Pulse zueinander einstellen ldsst. Diese beiden Teilstrahlen wer-
den auf einen nichtlinearen Beta-Bariumborat-Kristall (BBO) fokussiert: Treffen die beiden Strahlen
zeitgleich auf, so werden die Photonen der beiden Strahlen durch Frequenzverdopplung in Photonen
der halben Wellenlinge umgewandelt. Diese emittierten Photonen werden mit einer Photodiode mit-
tels Lock-In-Technik detektiert. Variiert man nun den zeitlichen Uberlapp der beiden Pulse und misst
das Signal der Photodiode, so kann man aus dem gemessenen Intensitétsverlauf die Pulsldnge bestim-
men (Abb. 4.2b). Mathematisch bedeutet dies eine Faltung des zeitlichen Verlaufs des Laserpulses
(I1(t)) mit sich selbst (I5(t)):

Lowto () / Lt — Ab) - L(t)dt (4.1)

Dieses Verfahren wird als Autokorrelation bezeichnet. Aus der Halbwertsbreite Tj /o 4x = 910 fs des
gemessenen Intensitiatsprofils lisst sich die Pulsldnge 7pqs bestimmen. Das zeitliche Profil I(t) des
Laserpulses eines Ti:Sa-Lasers ldsst sich mit einer quadrierten Sekans hyperbolikus-Funktion beschrei-

ben, wodurch sich fiir die Pulsldnge folgender Zusammenhang ergibt [Spe99]:
Tputs = 0.648 - T j5 4 =~ 600 fs (4.2)

Die Pulsdauer betrigt damit ca. 600 fs.

4.2.2 Zeitaufgeloste Photolumineszenz-Spektroskopie

Bei den in dieser Arbeit durchgefiihrten zeitaufgelosten Photolumineszenzmessungen (engl. time-
resolved photoluminescence, TRPL) wird ein gepulster Titan-Saphir-Laser verwendet, um die Probe
anzuregen. Abbildung 4.3 zeigt das Funktionsprinzip eines Streak-Kamera-Systems, mit dessen Hilfe
der zeitliche Verlauf des Photolumineszenzsignals aufgenommen werden kann. Zu unterschiedlichen
Zeiten ankommendene PL-Signale sind verschiedenfarbig angedeutet. Das PL-Signal wird mittels ei-
nes Spektrometers spektral zerlegt. Die Photonen treffen dann auf eine Photokathode und werden
in Elektronen umgewandelt. Diese durchlaufen eine Beschleunigungsspannung und treffen auf die so-
genannte micro channel plate (MCP). Die MCP funktioniert als Sekundéirelektronenmultiplikator,
welcher die auftreffenden Elektronen vervielfacht. Senkrecht zur Beschleunigungsspannung liegt ei-
ne weitere, sinusférmige Ablenkspannung! an, welche mit der Laserwiederholfrequenz synchronisiert
wird. Aufgrund der zu unterschiedlichen Zeiten eintreffenden Photonen werden die Elektronen eben-
falls zu unterschiedlichen Zeiten erzeugt, und somit unterschiedlich stark durch die zeitlich variierende
Spannung abgelenkt. Die Elektronen werden nun in der MCP vervielfacht und treffen anschlieffend

auf einen Phosphorschirm und werden dort wieder in Photonen umgewandelt, welche mittels einer

LGemessen wird hierbei im linearen Anstiegsbereich der sinusférmigen Ablenkspannung.
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CCD-Kamera detektiert werden. Die spektrale und zeitliche Informationen erhélt man aus der Posi-
tion der emittierten Photonen auf dem Phosphorschirm. Ein typisches zeitaufgelostes PL-Spektrum
ist in Abb. 4.4a gezeigt. Aus solchen Spektren lassen sich sowohl zeitintegrierte (Abb. 4.4b) als auch

zeitaufgeloste Photolumineszenz (Abb. 4.4¢) bestimmen.

L, [Aeenc | N\~

Trigger spannung Zeit At
A
Intensitat £
Wellen> — CCD
ldnge A Zeit At o

[ ]

Photokathode + Be- MCP Phosphorschirm
schleunigungselektrode

Abbildung 4.3: Funktionsprinzip der Streak-Kamera: Zu unterschiedlichen Zeiten ankommende
Photonen werden tiber eine Photokathode in Elektronen umgewandelt. Aufgrund des zeitlichen
Unterschieds spiiren sie beim Durchlaufen einer Beschleunigungsspannung eine unterschiedlich
starke Ablenkspannung. Dadurch treffen sie auf dem Phosphorschirm an unterschiedlichen Stel-
len auf. Aus der Position der emittierten Photonen wird der zeitliche und spektrale Verlauf der
PL bestimmdt.
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Abbildung 4.4: (a) 3D-Plot einer TRPL-Messung. (b) Zeitlich integrierte Photolumineszenz.
(¢) Zeitlicher Verlauf der PL fir den in (b) rot markierten spektralen Bereich.
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4.2. Zeitaufgeloste Messungen

Messung der Spindynamik mittels TRPL

Um den Spinpolarisationsgrad mittels TRPL zu detektieren, wird die Probe jeweils mit links- und
rechtszirkular polarisiertem Laserlicht angeregt und die PL-Intensitét einer festen zirkularen Polari-
sationsrichtung detektiert: Man spricht von co- bzw. contra-Richtung, wenn das detektierte und das
Anregungslicht die gleiche bzw. entgegengesetzte Polarisationsrichtung aufweisen. Ein endlicher An-
teil der Ladungstréager verliert innerhalb der PL-Rekombinationszeit 7z seine Spinpolarisation, was
wiederum zu einer endlichen Intensitit in der contra-Richtung fiihrt. Der Mittelwert aus I.,(¢) und
Teontra(t) ergibt den zeitlichen Verlauf? der Photolumineszenz und damit Informationen iiber die La-
dungstriagerlebensdauer Tr: oo (t) +eontra(t) e t/TR (Abb. 4.5a). Die Differenz liefert Informationen

iiber die Spindynamik. Der Spinpolarisationsgrad ist definiert iiber:

ICO(t) B Icontra(t) —t/
Pcirc t) = s 4.3
( ) ICO(t) + Icontra (t) e ( )

Der zeitliche Verlauf des Abfalls des Polarisationsgrades liefert die Spinlebensdauer 7¢ (Abb. 4.5b).
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Abbildung 4.5: (a) Gemessener zeitlicher Verlauf der PL in co- und contra-
Polarisationsrichtung. Der Mittelwert der beiden Kurven entspricht dem gewdhnlichen
Verlauf der PL. (b) Zeitlicher Verlauf des Polarisationsgrades Pei.. Aus dem jeweiligen
exponentiellen Abfall lisst sich die PL-Rekombinationszeit Tr und die Spinlebensdauer Tg

bestimmen.

4.2.3 Zeitaufgeloste differentielle Transmission bzw. Reflexion

Im Gegensatz zur zeitaufgelosten Photolumineszenz wird die zu untersuchende Probe bei der differen-

tiellen Transmission resonant angeregt. Mit dieser Methode, welche im Folgenden auch zeitaufgelGste

2Fiir die Ladungstréiger- und Spindynamik wird in diesem Abschnitt vereinfacht ein monoexponentieller Abfall ange-
nommen.
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Abbildung 4.6: Schematische Skizze des Aufbaus zur Messung der Ladungstragerdynamik mittels

zeitaufgeloster differentieller Transmission.

Pump-Probe-Spektroskopie (engl. time-resolved pump-probe spectroscopy, TRPP) genannt wird, las-
sen sich Ladungstriagerlebensdauern bestimmen. Abbildung 4.6 zeigt den schematischen Aufbau zur
Pump-Probe-Spektroskopie. Ein Ti:Sa-Laser erzeugt kurze Laserpulse mit einer typischen Pulslénge
von 600 fs. Die Wellenldnge des Lasers wird so gewihlt, dass die Probe resonant angeregt wird. Der La-
serstrahl wird durch einen Strahlteiler in einen Pump- und einen Probe-Puls aufgeteilt. Der Probe-Puls
wird iiber eine mechanische Verzogerungsschiene gefiihrt. Beide Strahlen werden linear polarisiert und
auf die Probe fokussiert. Der Pump-Strahl, der zusétzlich mit einem Chopperrad moduliert wird, regt
zum Zeitpunkt ¢ = 0 Elektronen aus dem Valenz- ins Leitungsband an. Zum Zeitpunkt At > 0, der
iiber die Verzogerungsschiene eingestellt wird, trifft der Probe-Strahl auf die Probe, die aufgrund der
besetzten Zustédnde eine erhéhte Transmission aufweist. Sind innerhalb von At bereits Ladungstriger
rekombiniert, so findet der Probe-Puls zusétzliche freie Zustédnde im Leitungsband vor, wodurch die-
ser wieder Ladungstrager anregen kann und entsprechend absorbiert wird. Die durch den modulierten
Pump-Strahl verursachte Anderung in der Intensitéit des transmittierten Probe-Strahls wird mit einer
Photodiode und einem Lock-In-Verstérker in Abhéngigkeit von At gemessen. Fittet man den gemes-
senen zeitlichen Verlauf der Transmission T'(¢) mit einem (bi-)exponentiellen Abfall, so ldsst sich die

Lebensdauer der durch den Pump-Puls erzeugten Ladunsgtriger aus den Abklingzeiten bestimmen:

At At
T(t) =Ty exp (-ﬁ) + T5 exp (—7_2> +Tofgset (4.4)

wobei 7 5 die zugehdrigen Zeitkonstanten und 77 o die zugehdrigen Transmissionen zum Zeitpunkt
t = 0 sind. Abbildung 4.7 zeigt eine typische Pump-Probe-Messung an einer QW-Probe. Die kurze
Zeitkonstante 71 = 19 ps ldsst sich der strahlenden Lebensdauer und die ldngere Abklingkonstante
T9 = 773 ps der Lebensdauer der Ladungstriger, die durch Streuung aufserhalb des Lichtkegels liegen,

zuschreiben.
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4.2.4 Zeitaufgeloste Faraday- und Kerr-Rotation

Fine Variation der im vorigen Abschnitt vorgestellten Methode der Pump-Probe-Spektroskopie
ist die zeitaufgeloste Faraday- und Kerr-Rotation (engl. time-resolved Faraday/Kerr rotation,
TRFR/TRKR). Diese stellt eine effektive Methode dar, um die Spindynamik von Ladungstrigern
zu bestimmen [Cro96]. Bei der Faraday-Rotation wird die Drehung der Polarisationsebene von linear
polarisiertem Licht beim Durchgang durch ein optisch aktives Medium gemessen. Beim Kerr-Effekt
wird die Drehung der Polarisationsebene des reflektierten Strahls gemessen. Die physikalische Ursache
ist bei beiden Effekten dieselbe, weswegen sich im Folgenden die Ausfiithrungen auf den Faraday-Effekt

beschranken.

Der Faraday-Effekt

Tritt ein linear polarisierter Strahl, der als Uberlagerung von links- und rechtszirkular polarisiertem
(engl. left- bzw. right-circularly polarized, LCP bzw. RCP) Licht betrachtet werden kann, durch ein
optisch aktives Medium, so wird die Polarisationsebene des einfallendes Lichts gedreht. Die Drehung
wird durch den Unterschied der Brechungsindizes fiir LCP bzw. RCP Licht, An = npcp — nrep,

verursacht. Der Unterschied fithrt zu einer Phasenverschiebung A:

_ 2nd

A
LY

An (4.5)
mit der Dicke d der Probe und der Wellenlidnge A des einfallenden Lichts. Das transmittierte Licht ist
nach dem Durchgang durch die Probe aufgrund der Phasenverschiebung elliptisch polarisiert, wobei

die Hauptachse um den Winkel A© zur urspriinglichen Polarisationsebene gedreht ist. Fiir AO gilt

2E,E, cos (Ayp)

tan (2A0) = 72 1 B
x y

(4.6)
mit den Amplituden E, und E, des elektrischen Feldstdrkevektors nach dem Durchgang durch die
Probe. Unter senkrechtem Einfall ist der Winkel A© dabei proportional® zur Spinpolarisation in der
Probe.

Im Gegensatz zur Messung der Spindynamik mittels zeitaufgeloster Photolumineszenz (Kap. 4.2.2)

wird hier die Wellenléinge resonant zu den Ubergéngen in der zu untersuchenden Probe gewihlt. Durch

3Giiltig fiir den Fall, dass das Licht senkrecht auf die Probe trifft.
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die resonante Anregung konnen beispielsweise Ubergéinge in unterschiedlich breiten QWs selektiv

angeregt und detektiert werden.
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Abbildung 4.8: Schematische Skizze des Aufbaus zur Messung der Spindynamik mittels zeitauf-

geldster Faraday-Rotation.

Abbildung 4.8 zeigt schematisch den Messaufbau zur zeitaufgeldsten Faraday-Rotation. Mittels eines
Ti:Sa-Lasers werden ultrakurze Laserpulse mit einer Pulsldnge von typischerweise 600 fs erzeugt. Der
Laserstrahl wird durch einen Strahlteiler in zwei Strahlen aufgeteilt. Die Anfangsspinpolarisation
in der Probe wird zum Zeitpunkt ¢ = 0 durch einen zirkular polarisierten Laserpuls (Pump-Puls)
erzeugt und nach einer Zeit At, die iiber eine mechanische Verzogerungsschiene eingestellt wird, mittels
eines schwicheren, linear polarisierten Laserpulses (Probe-Puls) abgefragt. Die Messung der Drehung
der Polarisationsebene des Probe-Strahls geschieht mittels einer optischen Briicke: Ein Wollaston-
Prisma teilt den Strahl in seine senkrecht und waagrecht polarisierten Anteile auf. Diese werden auf
separate Photodioden geleitet und das Differenzsignal gemessen. Mit Hilfe eine A/2-Plidttchens wird
die Polarisationsebene so gedreht, dass das Signal auf beiden Dioden gleich grofs ist. Der Pump-
Strahl wird durch ein Chopper-Rad moduliert, weswegen auch die Drehung der Polarisationsebene
des Probe-Strahls mit derselben Frequenz moduliert ist. Mit Hilfe der Lock-In-Technik kénnen so
kleine Anderungen der Polarisationsebene (typischerweise im Bereich weniger prad) sehr empfindlich

gemessen werden.

Abbildung 4.9a zeigt an einem undotierten QW gemessene Kurven fiir die Anregung mit rechts-
und linkszirkular polarisierten Pump-Strahl. Je nach Zirkularpolarisation wird der Spin der erzeugten
Elektron-Loch-Paare im QW parallel oder antiparallel zur Ausbreitungsrichtung des Lasers ausge-
richtet, wodurch sich der Vorzeichenwechsel im Spinsignal ergibt. Dem reinen Spinsignal ist meist
ein kleines Untergrundsignal iiberlagert. Um dieses zu eliminieren, wird die Differenz aus den beiden

Messkurven gebildet (Abb. 4.9b). Das gemessene Signal ist proportional zur Verkippung © der Po-
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Abbildung 4.9: (a) Typische TRFR Kurven fiir Anregung mit rechts- (o) und links (0~ )

polarisiertem Licht. (b) Differenz- und Summensignal der Kurven aus (a).

larisationebene des Probe-Strahls und damit zur Spinpolarisation P in der Probe. Die zugehorigen

Spinlebensdauern erhélt man aus einem (bi-)exponentiellen Fit an die Messdaten:

At At
P(At) = Py exp <—T) + Py exp (—T> + Pofrset (4.7)
1 2

71,2 sind die Spinrelaxationszeiten und P; o die zugehorigen Anfangsspinpolarisationen. In der Regel
relaxiert der Lochspin sehr schnell, weswegen die kurze Relaxationszeit 71 = 15 ps dem Lochspin
und der langsamere Zerfall mit 75 = 68 ps dem Elektronenspin zugeordnet werden kann. An dieser
Stelle sei angemerkt, dass aufgrund einer endlichen Ladungstragerlebensdauer 7r die gemessene Spin-
polarisation auch ohne Dephasierung beziehungsweise Relaxation abnehmen kann. Fiir die gemessene
Zerfallszeit 7 gilt in diesem Fall:

11,1 »
wobei 7g die Spinlebensdauer ist. Fiir den Grenzfall einer sehr langen Rekombinationszeit, das heisst
TR > Tg, gilt midherungsweise:

L. L (4.9)

Wird nun parallel zur Probenebene ein externes Magnetfeld B angelegt (Voigt-Geometrie,

Abb. 4.10a), so prizedieren die Ladungstriger um das externe Feld mit der Larmor-Frequenz vy :

_ gL i B

h (4.10)

mit dem Landé g-Faktor g, und dem Bohrschen Magneton pp. Abbildung 4.10b zeigt den zugehorigen
Verlauf der Spinpolarisation. Aufgrund der Spinrelaxation ergibt sich eine exponentiell geddmpfte

Oszillation:

P(t) ~ exp <_t> cos (¢ - 1) (4.11)

T

Aus der gemessenen Larmor-Frequenz kann der g-Faktor? bestimmt und damit beispielsweise die

Ladungstragerart identifiziert werden.

4Genau betrachtet, lidsst sich in den Experimenten nur der Betrag des g-Faktors bestimmen.
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Abbildung 4.10: (a) Spin-Prazession der Ladungstrager mit Prazessionsfrequenz vy, im exter-
nen Magnetfeld B (hier parallel zum QW, sog. Voigt-Geometrie). (b) Zeitlicher Verlauf der

Spinpolarisation mit externem Magnetfeld.

4.3 Vergleich TRPL / TRFR

4.3.1 Zeitauflésung und Messbereiche
Zeitaufgeloste PL

Bei der zeitaufgelosten Photolumineszenz bestimmen in erster Linie technische Faktoren des Streak-
Kamerasystems das zeitliche Auflésungsvermégen. Dazu zéhlen sowohl die Triggerung der Ablenk-
elektroden, Auflésung des CCD-Sensors als auch die Zeit- und Ortsauflésung der MCP. Den grofiten
Einfluss auf das zeitliche Auflosungsvermogen hat die Wahl des Zeitbereiches. Bei dem in dieser Arbeit
verwendeten System stehen vier Zeitbereiche zur Verfiigung, deren unterschiedliche maximale Zeitauf-
16sungen in Tabelle 4.1 aufgefithrt sind. Diese Werte sind die technisch machbaren Zeitauflosungen. In
der Praxis spielt zusétzlich der Jitter-Effekt eine Rolle: Typische Belichtungszeiten liegen im (Milli-)
Sekundenbereich wihrend die Laserrepetitionsrate im ns-Bereich liegt, wodurch bei den Aufnahmen
iiber viele Laserpulse gemittelt wird. Aufgrund eines leichten Rauschens des Triggersignals variieren
die zeitlichen Positionen der Signale auf dem CCD-Sensor, was zu einem zeitlichen Ausschmieren fiihrt
und die Zeitauflosung weiter beschrankt. Das Gitter im Spektrometer weitet das Signal spektral auf,
was sich aufgrund der daraus resultierenden Laufzeitunterschiede ebenfalls negativ auf das Auflésungs-

vermogen auswirkt. Realistisch erreichbare Zeitauflosungen liegen daher im Bereich von 15 - 20 ps.

time range 1 | time range 2 | time range 3 | time range 4

Zeitbereich 200 ps 800 ps 1.5 ns 2.1 ns

max. Zeitauflosung 2 ps 4 ps 8 ps 16 ps

Tabelle 4.1: Maximal erreichbare Zeitauflosung des Streak-Kamerasystems.
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Zeitaufgeloste Faraday-/Kerr-Rotation

Die erreichbare Zeitauflosung der Pump-Probe-Messungen (wie der TRFR) wird in erster Linie durch
die zeitliche Lénge der Laserpulse sowie durch die Genauigkeit der Verzégerungsschiene bestimmt. Bei
den in dieser Arbeit durchgefiihrten Messungen lagen die Pulsldngen im Bereich von weniger als einer
Pikosekunde®. Die Genauigkeit der Verzogerungsschiene liegt bei 1 jim, was einer Genauigkeit von
3 fs entspricht und gegeniiber der Pulsdauer vernachlassigt werden kann. Somit liegt die erreichbare

Zeitauflosung bei weniger als einer Pikosekunde.

Die zur Verfiigung stehende Verzégerungsschiene weist einen maximalen Verstellweg von 60 cm auf,
wodurch sich ein Zeitfenster von ~ 2 ns ergibt. Da die Nullposition der Schiene nicht bis ganz an den
Anfang des Verschiebeweges gelegt werden kann, ist dieses Zeitfenster allerdings auf einen Bereich von
At =~ - 300 bis + 1600 ps beschrankt, wobei negative Zeiten bedeuten, dass der Probe-Puls vor dem
Pump-Puls auftrifft.

4.3.2 Anregung und Detektion

Sowohl bei der TRPL als auch der TRFR/TRKR werden spinpolarisierte Elektronen und Locher
durch optische Orientierung [Dya84] erzeugt.

Bei TRFR/TRKR erfolgt die Anregung resonant, das gemessene Signal ist direkt proportional zur
absoluten Spinpolarisation in der Probe. Im Falle der TRPL erfolgt die Anregung hingegen nicht-
resonant, um den Laserpuls spektral von der Photolumineszenz trennen zu kénnen. Der Polarisations-
grad der PL wird gemessen. Da der Lochspin in den meisten Féllen sehr schnell zerfallt [Dam91], tragen
bei der Rekombination nur spinpolarisierte Elektronen zum gemessenen Spinpolarisationsgrad (SPG)
bei. Die Unterschiede beider Messmethoden werden im Folgenden anhand zweier Grenzfille niher er-
lautert. Dabei wird angenommen, dass die Rekombinationszeiten fiir TRPL und TRFR/TRKR iden-

tisch sind. Im Allgemeinen ist die Rekombinationsdauer unter resonanter Anregung kleiner [YakO08].

Undotierte Systeme

In undotierten Systemen (Abb. 4.11a) rekombinieren alle optisch erzeugten, spinpolarisierten Ladungs-
trager. Ist nun die Spinlebensdauer 7 wesentlich ldnger als die Rekombinationsdauer 7x, so fithrt dies
in der TRPL zu einem ,konstanten“ SPG, wiahrend die Spinpolarisation im System an sich mit 75
abnimmt. Das TRFR-Signal fallt mit der Rekombinationszeit 7r ab; es spiegelt folglich nicht die

eigentliche Spinlebensdauer der Elektronen wider, sondern den Zerfall der absoluten Spinpolarisation.

Im Falle einer endlichen Spinlebendauer 7¢ nimmt der SPG der TRPL mit 7g ab. Die Abklingzeit

7 des TRFR-Signals ist hierbei eine Kombination aus 75 und 75:

111
L R (4.12)
T TS TR

5Dies gilt fiir ps-Betrieb des Lasers, bei dem die Pulslinge typischerweise einige hundert fs betrigt (s. Kap. 4.2.1).
Optional besteht die Moglichkeit den Laser fiir den fs-Betrieb umzubauen, was die Zeitauflosung erhohen wiirde.
Mit den kiirzeren Laserpulsen wird allerdings unausweichlich das spektrale Laserprofil breiter.
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Abbildung 4.11: Vergleich von undotierten und dotierten Systemen bei optischer Anregung von
spinpolarisierten Ladungstrigern (der Einfachheit halber werden nur die Elektronen betrachtet).
Die optisch angeregten Elektronen sind mit roter Farbe, der entsprechende Rekombinationspro-
zess durch ein blaues Kreuz gekennzeichnet. Die Anzahl der angeregten Ladungstriger sei in
beiden gezeigten Fdlle gleich grof (hier: 2), und somit auch die Anzahl an Rekombinationen.
(a) In undotierten Systemen rekombinieren die optisch angeregten, spinpolarisierten Elektro-
nen mit den zugehorigen Lochern. Somit nimmt die Spinpolarisation des Systems mit der Re-
kombinationszeit der Ladungstriger ab. (b) In dotierten Systemen konnen Elektronen aus der
Dotierung mit den Léochern rekombinieren, wodurch spinpolarisierte Elektronen und damit eine

endliche Spinpolarisation im System verbleiben kann.

Dotierte Systeme

In dotierten Systemen (in diesem Fall n-dotiert, Abb. 4.11b) mit sogenannten resident electrons, das
heisst auch ohne optische Anregung vorhandenen Elektronen, ist es statistisch gesehen wahrschein-
licher, dass die optisch erzeugten Lochern mit resident electrons rekombinieren. In diesem Fall gibt
es auch nach der Rekombination einen endlichen SPG im System. Die PL ist somit unpolarisiert
bzw. nur sehr schwach polarisiert, wodurch mittels TRPL keine Informationen iiber den SPG bzw.
die Spinlebensdauer gewonnen werden kann. Die TRFR hingegen liefert die Zerfallszeit der absoluten

Spinpolarisation, ndmlich die Spinlebensdauer 7g, falls 7g > 7.

4.4 Herstellung optisch diinner Proben

Die zeitaufgelosten Faraday-Rotationsmessungen (vgl. Kap. 4.2.4) werden in Transmission durchge-
fithrt und erfordern daher optisch diinne Proben. Abbildung 4.12 zeigt schematisch die hierfiir notwen-
digen Arbeitsschritte. Probenstiicke mit einer typischen GroRe von 5x5 mm? werden aus dem Wafer
gebrochen und mit den gewachsenen Schichten nach unten mit einem UV-hértenden und optisch

transparenten Kleber auf einem Saphir-Plattchen befestigt. Um mogliche Interferenzen zu verhindern,
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(a) Fixieren des Wafers (b) Mechanisches Ab- (c) Atzen des ver-
tragen des Wafers bliebenen Substrates

Optisch trans- Wafer
parenter Kleber
Saphir- _—— g g
plattchen S Iy
UV-Licht

Abbildung 4.12: (a) Fizieren des Wafers mittels eines UV-hdrtenden Klebers auf einem Sa-
phirpldttchen. (b) Die Dicke des Wafers wird durch mechanisches Schleifen auf ca. 100 pym

reduziert. (c¢) Das verbliebene Substrat wird mit einer Zitronensdurelésung entfernt.

wurde das Saphirplattchen keilférmig geschliffen. Zusétzlich ist es c-orientiert, um mdogliche Polarisa-
tionseffekte durch Doppelbrechung zu verhindern. Der Kleber wird nun mittels UV-Licht ausgehértet
(Abb. 4.12a). Die Dicke der Probe wird anschliefend durch mechanisches Schleifen auf ca. 100 pm
reduziert (Abb. 4.12b). Das verbleibende Substrat wird mittels einer Zitronenséureldsung entfernt
(Abb. 4.12¢). Das folgende Mischungsverhéltnis hat sich dabei als geeignet erwiesen [DeS92, Ste06]:
1 g Zitronensaure (CgHgO7) bzw. 1.208 g Zitronensduremonohydrat wird in 1 g Reinstwasser aufgelost
und im Verhéltnis 5:1 mit 30 %-iger Wasserstoffperoxid-Losung (H2O5) gemischt. Die Atzrate betrigt
fiir GaAs ca. 300 nm/min. Aufgrund der hohen Selektivitdt zwischen GaAs und AlGaAs von bis zu
120:1 wirkt ein Ubergitter aus AlGaAs/GaAs, welches jede der untersuchten Proben enthilt, als sehr
effektiver Atzstopp. Die Oberfléiche der Probe erscheint beim Erreichen des Ubergitters glinzend und
die Probe wird transparent. Abbildung 4.13 zeigt ein fertig gediinntes Probenstiick, welches bereits

auf einen Probenhalter montiert ist.

Probenhalter

Abbildung 4.13: Fertig gediinnte Probe:
Die spiegelnde Oberfldche an der Grenzfld-
che zum AlGaAs/GaAs Ubergitter ist deut-

lich zu erkennen.

Glas- bzw. Saphirplattchen
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5 Zweidimensionale Lochsysteme in
GaAs/AlGaAs-Quantenwells

5.1 Proben- und Bandstruktur der untersuchten

zweidimensionalen Lochsystemen

Im Rahmen dieser Arbeit wurden zweidimensionale Lochsysteme untersucht. Diese wurden in der
Hochbeweglichkeitskammer der MBE-Anlage des Lehrstuhls Wegscheider an der Universitdt Regens-
burg gewachsen. Der prinzipielle Probenaufbau ist bei allen untersuchten Proben identisch. Abbil-

dung 5.1 zeigt schematisch die Schichtfolge und die dazugehérige Bandstruktur der Proben.

Auf einen in (100)-Richtung orientierten GaAs-Wafer wurde zunéchst eine GaAs-Pufferschicht ge-
wachsen, um Unebenheiten auf dem Substrat auszugleichen. Anschliefend folgt ein Ubergitter aus
vielen Perioden AlGaAs und GaAs, um Gitterfehler abzufangen und um die Diffusion von Unrein-
heiten aus dem Substrat zu unterbinden. Anschliefsend wurde eine Barriere aus AlGaAs gewachsen,
gefolgt von einem GaAs-Quantenwell. Dieser QW ist wiederum durch eine AlGaAs-Barriere von der so-

genannten Kohlenstoff-d-Dotierung getrennt. Nach der Dotierschicht folgt erneut eine AlGaAs-Schicht.

GaAs I AlGaAs e AlGaAs GaAs
Substrat |Puffer Spacer
AlGaAs/GaAs GaAs Kohlenstoff
Ubergitter QW §-Dotierung
Energie E

Leitungsband
- E
Valenzband f
2DHG

Wachstumsrichtung

Abbildung 5.1: Oben: Schematische Schichifolge einer einseitig p-modulationsdotierten
GaAs/AlGaAs-Quantenwell-Struktur. Unten: Verlauf des Leitungs- und Valenzbandes. Durch
die zusdtzlichen Liocher aus der Dotierschicht entsteht im QW ein 2-dimensionales Lochsystem

(rot angedeutet).
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5. Zweidimensionale Lochsysteme in GaAs/AlGaAs-Quantenwells

Als letzter Schritt wurde eine GaAs-Deckschicht gewachsen, um eine Oxidation des darunter liegenden
AlGaAs zu unterbinden. Die §-Dotierung besteht aus einer mit Kohlenstoff hoch p-dotierten AlGaAs-
Schicht und fiihrt damit zu einer Bandverbiegung. Man spricht bei dieser Art der Dotierung auch
von einer Modulationsdotierung. Da sich die Locher, die in den QW diffundiert sind, entlang der
QW-Ebene frei bewegen konnen, spricht man auch von einem zweidimensionalen Lochgas (engl. two-
dimensional hole gas, 2DHG). Aufgrund der rdumlichen Trennung des QWs und der Dotierschicht wird
die Streuung an den ionisierten Akzeptoren somit effektiv unterbunden, wodurch hohe Beweglichkeiten
erreicht werden konnen. Abbildung 5.2 zeigt Magnetotransportmessungen im Quanten-Hall-Breich an
dhnlichen 2DHG Proben, mit denen Beweglichkeiten von mehr als 10 ¢cm? / Vs erreicht wurden [Ger05].

Abbildung 5.2: Magnetotransportmessungen an einer hochbeweglichen 2DHG Probe bei einer
Temperatur von < 30 mK. Widerstandsquantisierung und Shubnikov-de-Haas-Oszillationen
sind deutlich zu erkennen (aus [Ger05]).

Probenname | QW-Dicke [nm| | Ladungstragerdichte p | Beweglichkeit 1 | Temperatur

= ] K]
D040817B 15 0.90 - 10*! 1.97 - 10° 4
D040817B 15 0.88 - 10t 5.0 -10° 1.3
D060612A 15 1.14 - 10 1.59 - 10° 4
D060612A 15 1.1-10M" 2.87-10° 1.3
DO08080SA 9 1.03 - 101! 3.6-10° 1.3
DO080430A 7.5 1.1-10M 5.3-10° 1.3
DO081031A 6 1.56 - 1011 5.3-10° 1.3

Tabelle 5.1: Ubersicht der untersuchten 2DHG-Proben. Neben der QW-Breite sind die Beweg-
lichkeiten und Ladungstrigerdichten sowie die Temperatur, bei der die Proben charakterisiert

wurden, angegeben.
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5.2. Leistungsabhéngige Photolumineszenz: Exzitonen und Trionen

Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten 2DHG-Proben sind in Tabelle 5.1 aufgelistet. Die La-
dungstriagerdichten p und Beweglichkeiten p wurden durch Magnetotransportmessungen bestimmt.
Die QW-Breiten der Proben D080430A, DO80SOSA und D081031A wichen deutlich von den Werten
aus dem Wachstumsprotokoll ab, was durch Flussschwankungen der verwendeten Gallium-Zelle in der
MBE erklart werden kann [Sch09]. Die QW-Breiten wurden durch experimentelle Bestimmung des
Elektronen-g-Faktors und Vergleich mit Literaturwerten aus [Sne91] bestimmt [Kug09a].

5.2 Leistungsabhdngige Photolumineszenz: Exzitonen und

Trionen
PL-Energie [eV] PL-Energie [eV]
1.542 1.539 1.536 1.533 1.53 1.527 1.542 1.539 1536 1.533 1.53 1.527
F (a) ] - (b) [DO60612A, P =110 W /cm?] ]
XHa — __XH’
XL
E 3 \ 220 W/em® E
IS S
c c
oo oo
i) o
= L 44 W/em’ | ’E
E= E>
S 4.4 W/em’ ]
2t T £
4 4
o 0.44 W/cm’® o
k4 mW/cm’

803 805 807 809 811 813 803 805 807 809 811 813
PL-Wellenlange [nm] PL-Wellenldange [nm]

Abbildung 5.3: (a) Leistungsabhingige Photolumineszenz an einem 2DHG in einem 15 nm
breiten GaAs-QW. Bei schwacher Anregungsleistung dominiert die Rekombination des gelade-
nen Exzitons (XH" ). Mit steigender Anregungsleistung beobachtet man aufgrund der endlichen
Anzahl an freien Lochern im QW ein Sdttigungsverhalten und es erscheint zusdtzlich die Rekom-
bination neutraler Exzitonen (XH und XL). (b) Temperaturabhingigkeit der Photolumineszenz:

Die Peakpositionen der neutralen und geladenen Ezxzitonen dndern sich nur minimal.

Fiir Photolumineszenzmessungen wurden die Proben mit einem diodengepumpten Festkorperlaser
bei 532 nm mit einer Ausgangsleistung von 30 mW angeregt. Abbildung 5.3a zeigt exemplarisch fiir
eine Probe mit einem 15 nm breiten QW die bei 1.2 K gemessenen PL-Spektren. Die Ladungstriager-
dichte im QW ist dabei niedrig genug, um exzitonisches Verhalten beobachten zu kénnen [Bar05]. Bei
schwacher Anregung ist ein Peak bei 808.7 nm zu erkennen. Erhoht man die Anregungsleistung, so
erscheint ein zweiter Peak bei ca. 807.9 nm, dessen Intensitédt mit steigender Anregungsleistung jene

des ersten Peaks iiberschreitet. Bei starker Anregung ist zusétzlich ein dritter Peak bei ca. 805.2 nm
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5. Zweidimensionale Lochsysteme in GaAs/AlGaAs-Quantenwells

zu erkennen. Der erste Peak ldsst sich als Rekombination eines positiv geladenen Exzitons (Trion,
gebundener Zustand aus zwei schweren Lochern und einem Elektron, XH™) und der zweite Peak als
neutrales Exziton (gebundener Zustand aus einem schweren Loch und einem Elektron, XH) identifi-
zieren: Bei schwacher Anregungsleistung dominiert aufgrund der freien Locher die Rekombination des
energetisch giinstigeren Zustandes des Trions. Dessen Intensitét erreicht eine Séattigung aufgrund der
endlichen Anzahl an freien Lochern und es kommt vermehrt zur Bildung von neutralen Exzitonen.
Der energetische Abstand von 1.4 meV zwischen XH und XH" entspricht daher der Bindungsenergie
des zusétzlichen Lochs an das neutrale Exziton [Bar05|. Neben schweren Lochern kénnen auch leich-
te Locher Elektronen binden und Exzitonen (XL) bilden. Da Locher aus dem LH-Band sehr schnell
iiber Phononen in das HH-Band relaxieren, ist die Ubergangswahrscheinlichkeit von Elektronen ins
LH-Valenzband wesentlich niedriger als ins HH-Valenzband, wodurch die Intensitit des XL-Exzitons

wesentlich geringer ausfillt und erst bei starker Anregung zu beobachten.

In Abbildung 5.3b ist die Photolumineszenz der Probe bei unterschiedlichen Temperaturen und
einer festen Anregungsleistung dargestellt. Die absoluten Positionen der Peaks von XH, XH" und XL

dndern sich dabei nur marginal.

5.3 Spindynamik der Locher

Die Messung der Spindynamik von Lochern in GaAs/AlGaAs-Quantenwells erfolgten mittels zeitauf-
geloster Faraday-Rotation (s. Kap. 4.2.4). Die zentrale Laserwellenldnge wurde jeweils resonant zum
neutralen Exziton gewdhlt, obwohl aufgrund der spektralen Breite des Lasers ohnehin das geladene
Exziton mitangeregt wird. Das TRFR-Signal hatte bei dieser Wellenléinge das beste Signal-Rausch-
Verhaltnis. Um das Signal des Lochspins von dem der Elektronen trennen zu kénnen, wird ein externes

Magnetfeld von bis zu 10 T parallel zur Probenebene angelegt,

Die unterschiedlichen g-Faktoren von Elektronen und Lochern fithren zu unterschiedlichen Prézessi-
onsfrequenzen, was eine Separation der beiden Signale erlaubt. Die Lebensdauer des Lochspins wurde
in Abhéngigkeit von der Temperatur, der Anregungsintensitit als auch von der HH-LH-Aufspaltung
gemessen. Die starke Anisotropie des Loch-g-Faktors wurde durch eine Verkippung des Magnetfeldes
zur Probenebene untersucht. Alle Experimente wurden in einem Oxford Spectromag Magnetkryostat
durchgefiihrt. Dieser erlaubt Messungen bei hohen Magnetfeldern (in dieser Arbeit bis zu 10 T) und
tiefen Temperaturen von 400 mK, 1.2 K, sowie 4.7 K.

5.3.1 Temperaturabhidngigkeit der Lochspin-Relaxation

An zwei Proben (D061213A und D040817B) mit jeweils einem 15 nm breiten, p-dotierten GaAs-
Quantenwell wurden zeitaufgeloste Farady-Rotationsexperimente durchgefithrt. Die Intensitéit des

Pump- und des Probe-Strahls betrug jeweils 4 W /cm?. Die Intensitit ergibt sich aus der gemessenen

1

Laserintensitdt und einem Fokusdurchmesser® von ca. 80 nm. Ein externes Magnetfeld von B = 10 T

IDer Laserspotdurchmesser wurde durch eine Rasterung iiber die Kante einer Rasierklinge bestimmt: Der Laser wurde
auf die Rasierklinge fokussiert und diese in pm-Schritten verschoben. Mittels einer Photodiode wurde die Intensitat
des Laserlichts, welches nicht durch die Klinge abgeblockt wurde, gemessen. Aus dem Intensitéatsverlauf konnte auf
den Spotdurchmesser geschlossen werden [Sti07].
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5.3. Spindynamik der Licher

wurde parallel zur QW-Ebene und senkrecht zur Ausbreitungsrichtung des Lichts angelegt, was zu

einer Prézessionsbewegung der Spins fiihrt.

In Abbildung 5.4 sind die gemessenen Faraday-Rotationskurven gezeigt. Man erkennt, dass bei der
ersten Probe bei einer Temperatur von 7" = 4.7 K nur eine geddmpfte Oszillation mit einer Prézessi-
onsfrequenz von ca. 40 GHz auftritt, wihrend bei der zweiten Probe zwei Oszillationen erkennbar sind.
Bei einer Temperatur von 7' = 1.2 K tritt die zweite Schwingung mit deutlich gréferer Periodendau-
er (Prézessionsfrequenz von ca. 6 GHz) bei beiden Proben deutlicher hervor. Wird die Temperatur
weiter auf 0.4 K erniedrigt, so ist die niederfrequente Oszillation stérker ausgepréigt. Die hoherfre-
quente Oszillation lasst sich daher dem Elektronenspin, die niederfrequente Oszillation dem Lochspin

zuordnen [Syp07].

T T T T T T T T T T T T
D060612A,B=10T |_L D040817B,B=10T
TRFR, Ppymp = 4 W /fcm? | T TRFR, Ppymp = 4 W /cm? |

7 T pump 7 T pump

T=47K T=47K ]

v =43.6GHz | v.1=39.1GHz, v, =3.4GHz ]

T=1.2K

FR-Signal [willk. Einh.]
T

C Vi1 =429GHz, v, =6.1GHz T v, =39.8GHz, v,,=4.9 GHz |

Vi1 =43 GHz, v,=59GHz T Vi, =41GHz, v, = 6.8 GHz
Il L Il L Il L Il L Il L Il Il L Il L Il L Il L Il L Il
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Zeit At [ps] Zeit At [ps]

Abbildung 5.4: Temperaturabhingigkeit der Lochspin-Relazation: FR-Messungen an zwei p-
dotierten, 15 nm breiten QWs im externen Magnetfeld zeigen, dass bei einer Temperatur von
4.7 K nur eine Prizession zu erkennen ist, wihrend bei einer Temperatur von 1.2 K dieser eine
zweite Prdazession tuberlagert ist. Diese zweite Oszillation ist bei 0.4 K deutlich ausgeprdgter.
Aufgrund der Larmorfrequenzen (vi,) ldsst sich die erste Schwingung dem Elektronenspin, die

zweite dem Lochspin zuordnen.

Mittels eines FFT2-Hoch- und Tiefpassfilters lassen sich beide Oszillationen voneinander separieren,
wie es in Abb. 5.5 dargestellt ist. Fiir beide Proben ergibt sich eine Zunahme der Lochspinlebensdau-
er mit tieferer Temperatur, wobei zu bemerken ist, dass die Lebensdauer der ersten Probe (D061213A,
Abb. 5.6) kleiner ist als bei der zweiten Probe (D040817B, Abb. 5.6). Vergleicht man hierbei auch die
Larmorfrequenz des Elektronenspins, so fillt auf, dass diese bei der zweiten Probe um 4.5 GHz bei
4.7 K (2.9 GHz bei 1.2 K bzw. 1.8 GHz bei 0.4 K) kleiner ist als bei der ersten Probe, was sich dadurch

erkiren lasst, dass beide QWs leicht unterschiedliche Dicken aufweisen und sich daher der Elektron-

2FFT: Fast Fourier Transformation
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g-Faktor und somit die Larmorfrequenz éndert: Bei einer QW-Dicke von nominell 15 nm fiihrt eine
geringere Breite zu einem etwas kleinerem Betrag des g-Faktors [Sne91]. Bei einer Temperatur von
1.2 K erhélt man fiir den Elektronen-g-Faktor |g.| = 0.31 (D0606012A) und |g.| = 0.29 (D040817B),
woraus man durch Vergleich mit [Sne91]| eine QW-Breite von ~ 13 nm (D060612A) und ~ 12.5 nm
(D040817B) abschétzen kann. Die Abweichung zur nominellen Breite von 15 nm lésst sich durch die
Bandverbiegung, welche aufgrund der Dotierung hervorgerufen wird, erkliren (vgl. Abb. 5.1). Die
geringere QW-Breite der zweiten Probe fiihrt zu einer stérkeren Schwerloch-Leichtloch-Aufspaltung
des Valenzbandes und somit zu einer langeren Lochspinlebensdauer. Die niedrigere Beweglichkeit der
ersten Probe deutet aufterdem auf starkere Potentialfluktuationen und damit einer gréfferen Inhomoge-
nitét des g-Faktors hin. Diese fiihrt nach Gleichung 3.23 schlieflich zu einer schnelleren Dephasierung
des Lochspins. Die gemessene Spinlebensdauer der Elektronen (Abb. 5.6) ist im Gegensatz zu den
Lochern zusétzlich zur Spinrelaxation durch die Ladungstrigerlebensdauer begrenzt (siehe Gl. 4.8).
Durch zeitaufgeloste Photolumineszenzmessungen konnte eine PL-Lebensdauer von ca. 100 ps ge-

messen werden [Kug09b]. Bei diesen Messungen wurden Elektron-Loch-Paare unter nicht-resonanter

8. 180 -_ B=10 T’ Ppump =4 W/sz I-
o 1601 1
S 140t ]
§ . D0408178, Loch DOIGCkJ612A
?;D 120 Elektron |
E L
@ 100 - DO60612A ]
3 I Loch
< 80t 1
Q- -
S eof 1
£ L
& 4of D0408178, Elektron -
1 | | | !
0 1 2 3 4 5

Temperatur [K]

Abbildung 5.6: Elektron- und Lochspin-Dephasierungszeit in Abhdngigkeit von der Temperatur
der Proben D040817B und D060612A bei einem externen Magnetfeld von 10 T. Man beobachtet
bei beiden Proben eine deutliche Abnahme der Lochspindephasierungszeit mit steigender Tem-
peratur, wobei bei Probe DO60612A bei 4.7 K kein Lochspin-Signal beobachtbar ist (s. Abb. 5.4).
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Anregung erzeugt. Unter resonanter Anregung hingegen ist die Rekombinationsdauer im Allgemeinen
kiirzer [Yak08], wodurch die im Vergleich zu den Léchern relativ kurze Spinlebensdauer der Elektro-
nen zu erkldren ist. Die Abnahme der Elektronenspinlebensdauer bei tieferen Temperaturen ldsst sich

somit der schnelleren Rekombination zuschreiben.

Die starke Abhéngigkeit der Lochspin-Relaxationszeit von der Probentemperatur ist somit ein klares
Indiz, dass Lokalisierung einen entscheidenden Einfluss auf die Relaxation hat: Bei der Temperatur von
T = 4 K iibersteigt die thermische Energie (E = kp - T ~ 0.35 meV, mit der Boltzmann-Konstanten
kp und der Temperatur 7') des Loches die Lokalisierungsenergie, es tritt Delokalisierung auf und der
Lochspin kann iiber die Spin-Bahn-Wechselwirkung relaxieren. Mit der thermischen Energie lisst sich

somit gleichzeitig die Lokalisierungsenergie nach oben abschétzen: Ej,,. < 0.35 meV.

Aufgrund der langeren Lebensdauer konzentrieren sich die weiteren Messungen, soweit nicht anders
angegeben, auf die zweite Probe (D040817B).

5.3.2 Abhangigkeit der Lochspin-Relaxation von der Anregungsintensitat

Abhéngig von der Intensitét des Pump-Strahls Pp,,y,, wurde die Lochspinlebensdauer bei einer Pro-
bentemperatur von 0.4 K untersucht. Die Probe wurde dabei um 4° gegen das &ufsere Magnetfeld
verkippt, da der g-Faktor des Loches stark anisotrop und somit der effektive g-Faktor deutlich gro-
fser ist (vgl. Kap. 5.3.5). Dies fiithrt zu einer hoheren Priizessionsfrequenz, was die Beobachtung des
Lochspins auch bei schwécherer Anregung erleichtert. Die Verkippung fiihrt zu einer kleinen Ma-
gnetfeldkomponente parallel zur Spinorientierung, was analog zum Elektronenspin zu einer leichten
Erhohung der Lochspinlebensdauer fiithrt (Kap. 5.3.5) [Ivce73].

| I L A B B
D040817B,B=10T
T=0.4K,0=4°

1.3 W/cm? Abbildung 5.7: Abhdngigkeit der Loch-
spinrelazation von der Anregungsleistung:
Fiir drei wverschiedene Anregungsleistun-
gen wurde bei 10 T und 1.2 K wur-

4 W/cm? . . . .
/ i de die Lochspinrelazationszeit gemessen.

=238 ps Den besten Kompromiss aus langer Lebens-

FR-Signal [willk. Einh.]

. dauver und Signal-zu- Rausch- Verhdltnis er-
40 W/cm? | hdlt man bei einer Anregungsleistung von
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Mit steigender Anregungsleistung nimmt die Lebensdauer des Lochspins deutlich ab (Abb. 5.7): Bei
einer schwachen Anregungsleistung von 1.3 W/cm? lisst sich ein Wert von 75, ~ 406 ps bestimmen.
Bei 4 W /cm? betriigt diese noch 238 ps, und bei 40 W /cm? nur noch 71 ps. Diese Beobachtung stimmt
sehr gut mit den Beobachtungen von B. Baylac et al. [Bay95| iiberein: Die grofere Anregungsleistung
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fiihrt zu einer Erwarmung des Kristallgitters und der Ladungstriger. Die Locher besitzen aufgrund der
grofseren Energie folglich einen groferen k-Vektor, was eine Spinrelaxation iiber Spin-Flip-Vorgénge
erleichtert, da fiir k£ # 0 eine Mischung der LH- und HH-Zusténde auftritt und es somit bei Streuun-
gen zu einem Spin-Flip-Vorgang kommen kann. Bei kleinerer Anregungsleistung hingegen kénnen die
Locher leichter lokalisieren, was zu einem kleineren Impuls k& fiihrt und somit zu einer Unterdriickung

der Lochspin-Relaxation iiber Spin-Flip-Prozesse.

Die Anregungsleistung von Ppym, = 4 W/cm? hat sich aufgrund des besseren Signal-Rausch-
Verhéltnisses gegeniiber einer schwéicheren Anregung als praktikabler erwiesen. Daher wurden auch
die folgenden Messungen an den 2D-Lochsystemen bei dieser Anregungsleistung durchgefiihrt. Die
Messungen in den folgenden Abschnitten wurden, soweit nicht anders angegeben, ohne Verkippung
der Probe beziiglich des externen Magnetfeldes durchgefiihrt.

5.3.3 Verhalten im externen Magnetfeld: Dephasierung und g-Faktoren

Ein externes Magnetfeld entlang der QW-Ebene und damit senkrecht zur Ausbreitungsrichtung des
Lichts fiihrt zu einer Prézession der Spins von Elektronen und Loéchern. Abbildung 5.8a zeigt zeitauf-
geloste Faraday-Rotationsmessungen in Abhéngigkeit vom externen Magnetfeld B bei bis zu 10 T
bei einer Temperatur von 7' = 1.2 K und einer Anregungsleistung des Pumpstrahls von 4 W /cm?.
Die Probe wurde dabei so justiert, dass die QW-Ebene moglichst parallel zum Magnetfeld steht. Man
erkennt in den gemessenen Kurven auch hier deutlich zwei unterschiedliche Larmorfrequenzen in den
gemessenen Kurven. In Abbildung 5.8b wurde exemplarisch fiir ein Magnetfeld von 8 T der Anteil des
Elektronen- und Lochkomponente aus der gemessene TRFR-Kurve extrahiert und aus diesen Kurven
die Larmorfrequenz vy, und Dephasierungszeit T5 bestimmt. Fiir Elektronen und Locher wurden diese
Werte fiir Magnetfelder zwischen 3 T und 10 T bestimmt. Trigt man die ermittelten Prézessions-
frequenzen vy gegen das Magnetfeld B auf, so lasst sich nach Gleichung 4.10 aus der Steigung der
g-Faktor der zugehorigen Ladungstriger bestimmen (Abb. 5.8¢). Durch Vergleich mit Literaturwerten
[Sne9l, Syp07] lasst sich die schnelle Prizession eindeutig dem Elektronenspin, und die langsamere

Prézession dem Lochspin zuordnen. Fiir die zugehorigen g-Faktoren ergeben sich folgende Werte:
lge| = 0.284 £ 0.002 sowie |gn| = 0.041 £ 0.001 (5.1)

Abbildung 5.9a zeigt die aus den gemessenen Daten extrahierten Komponenten des Lochspins. Die
Abklingzeit der Lochspinpolarisation ist dabei stark vom externen Magnetfeld abhéngig. Fiir ein Ma-
gnetfeld von 3 T erhélt man 267 ps, bei 10 T betragt diese nur noch 129 ps. Dieses Verhalten deutet auf
eine Dephasierung des Lochspinensembles aufgrund von Fluktuationen im g-Faktor mit der zugehori-
gen Spindephasierungzeit 75 hin. In Abbildung 5.9b sind die Dephasierungszeiten T3 fiir Elektronen
und Loécher aufgetragen. Im Gegensatz zu der mit steigendem Magnetfeld stark abnehmenden De-
phasierungszeit der Locher nimmt die der Elektronen leicht zu: Dies deutet auf eine Komponente des
Magnetfeldes senkrecht zur QW-Ebene aufgrund einer geringen Verkippung der Probe hin, wodurch
mit zunehmenden Magnetfeld die Spinlebensdauer zunimmt [Ivc73]. Die gemessene Spinlebensdauer
der Elektronen ist, wie im Kapitel 5.3.1 bereits erklart, zusdtzlich durch die Ladungstrigerlebensdauer
limitiert, wodurch die im Vergleich zu den Lochern relativ kurze Spinlebensdauer der Elektronen zu

erklaren ist.
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Abbildung 5.8: Magnetfeldabhingige TRFR-Messungen an einem p-dotierten QW mit 15 nm
Breite. (a) Gemessene TRFR-Kurven bei einer Temperatur von 1 K und einem externen Ma-
gnetfeld von 8 T bis 10 T. Die Prizession mit der kiirzeren Periode wird dem Elektronenspin, die
mit der langeren Periode dem Lochspin zugeordnet. Die Zunahme der Prdizessionsfrequenzen mit
steigendem Magnetfeld wird durch die gestrichelten Linien verdeutlicht. (b) Exemplarische Se-
paration der Elektron- und Lochspin-Komponente aus den gemessenen TRFR-Kurve bei einem

externen Magnetfeld von 8 T. (¢) Aus der Larmor-Frequenz vy, in Abhingigkeit vom externen
Magnetfeld wurden die g-Faktoren fiir Elektronen und Lécher bestimmit.

T
= 1+T2A2g“BB , lassen
. . . . . . . n .
sich aus den gemessenen Werten von 74 die transversale Spinrelaxationszeit 75 sowie die Fluktuation

des g-Faktors, Ag, bestimmen (Fit in Abb. 5.9b). Man erhélt

Mit dem in Gleichung 3.24 angegebenen Zusammenhang, T35 = T% + T21, - =

T> = (509 + 63) ps sowie Ag = 0.007 £ 0.002, (5.2)
was einem prozentualem Verhéltnis von A9 ~17% entspricht. In diesem Modell wird 75 ;,,5, nur durch

g-Faktor-Fluktuationen beeinflusst. Die auf diese Weise bestimmte transversale Spinrelaxationszeit Th
stellt somit nur eine Untergrenze dar.
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Abbildung 5.9: TRFR-Messungen an einem p-dotierten QW mit 15 nm Breite (D040817B,
T = 1.2 K, Ppump = 4 W/ecm?). (a) Aus den gemessenen Kurven in Abb. 5.8a wurde die
Lochkomponente extrahiert. Man erkennt deutlich die Abnahme der Dephasierungszeit Ty des
Lochspins mit steigendem Magnetfeld. (b) Magnetfeldabhingigkeit der Elektron- und Lochspin-

dephasierungszeit.

5.3.4 Abhiangigkeit der Lochspinrelaxation von der Quantenwell-Breite

Wird die QW-Breite reduziert, so steigt die HH-LH-Aufspaltung des Valenzbandes (Abb. 2.7). Somit
ist zu erwarten, dass die Aufhebung der Valenzbandentartung am I'-Punkt zusammen mit lokalisierten
Lochzustanden eine Relaxation des Lochspins aufgrund von Impulsstreuung unterdriicken und damit

langere Spinrelaxationszeiten ermoglichen (vgl. Kap. 3.5.5).

In diesem Teil der Arbeit wurden Proben mit einen 15 nm, 9 nm, 7.5 nm und 6 nm breiten, p-
dotierten QW untersucht (vgl. Tabelle 5.1). Aufgrund des Einflusses der Lokalisierung wurden die
Messungen unter identischen Bedingungen bei einer Temperatur von 1.2 K und einer Anregungs-
leistung von 4 W/cm? des Pump- als auch Probestrahls durchgefiihrt. Um die Spindephasierung zu

untersuchen, wurde ein externes Magnetfeld parallel zur QW-Ebene angelegt.

In Abbildung 5.10 sind die gemessenen Spindephasierungszeiten 7%, welche mittels TRFR bestimmt
wurden, in Abhédngigkeit vom externen Magnetfeld sowie der QW-Breite aufgetragen. Die aus den
TRFR-Messungen bestimmten g-Faktoren, sowie aus den 1/B-Fits in Abbildung 5.10 bestimmten
Werte fiir die Spinrelaxationszeit 75 und der g-Faktor-Fluktuationen sind in Tabelle 5.2 aufgelistet.
Man erkennt, dass bei allen Proben die Spindephasierungszeit 75 deutlich mit steigendem Magnetfeld
abfillt, was auf Inhomogenitédten im g-Faktor hindeutet. Zusétzlich nehmen die Dephasierungszeiten
T3 und T5 mit niedrigerer QW-Breite von 15 nm bis 7.5 nm zu, wie man es aufgrund zunehmender

HH-LH-Aufspaltung erwarten wiirde. Interessanterweise nimmt bei der Probe mit dem 6 nm brei-
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5.3. Spindynamik der Licher

tem QW die Dephasierungs- und Relaxationszeit wieder ab. Dariiber hinaus ist die Beweglichkeit
der Ladungstréger in dieser Probe um den Faktor 100 niedriger als in den anderen untersuchten
Proben. Eine mogliche Erklarung hiefiir sind eine grofere Anzahl an Storstellen sowie eine stérkere
Grenzflachenrauigkeit zwischen QW und Barrierenmaterial. Diese spiegeln sich wiederum in stiarkeren
Fluktuationen im g-Faktor, Ag, wider. Der ermittelte Wert fiir Ag widerlegt dieses aber. TRFR-
Messungen an einem 4 nm breiten, p-dotierten GaAs-QW zeigen bei gleicher Anregungsleistung eine
Relaxationszeit des Lochspins 75 von mehr als 70 ns [Kor09]. Dieses Ergebnis legt die Vermutung
nahe, dass aufgrund von Potentialfluktuationen an der QW /Barriere-Grenzfliche und somit groferen
g-Faktor-Inhomogenitidten die Dephasierung bei der Probe mit 6 nm breiten QW den limitierenden
Faktor darstellt. Der Einfluss unterschiedlicher QW-Breiten ist daher ausfiihrlicher zu untersuchen

und wird Gegenstand weiterfiihrender Arbeiten sein.

100 ————F———F———F——1——7——T—— T
00 L TRFR, T=1.2K, P, = 4 W /cm? .
—_ i DO081031A (6nm QW) ]
(%]
8 800 [ A DO080430A (7.5 nm QW) ]
‘o _ o DO80808A (9 nm QW) ]
= 700 [ * D040817B (15 nm QW) y
5 _ ]
@ 600 [ ]
c r 4
>S5 4
— - 4
2 500 | .
(%] F 4
© - 4
.S_ - 4
o 400 - 7]
3 ]
£ 3 ]
3 300 [ y
a _ ]
200 | ]
100 L ' : '

2 3 4 5 6 7 8 9 10
Magnetfeld B [T]

Abbildung 5.10: Die Lochspindephasierungszeiten T wurden abhdingig vom externen Magnet-
feld fiir unterschiedlichen QW-Breiten aus TRFR-Messungen bestimmt [Kor09]. Die durchge-
zogenen Linien stellen dabei einen 1/B-Fit nach Gl. 3.24 an die Daten dar.

Probenname | QW-Dicke [nm] ‘ T5 [ps] ‘ g-Faktor g ‘ Ag ‘ Ag/g ‘
D040817B 15 509 + 63 0.041 0.007 + 0.002 | 17 %
DO08080SA 9 917 + 81 0.046 0.005 + 0.001 | 11 %
D080430A 7.5 1680 + 140 0.054 0.003 +£0.001 | 6%
D081031A 6 1044 + 99 0.049 0.003 £ 0.001 6 %

Tabelle 5.2: Fiir verschiedene QW-Breiten wurden in Abhdangigkeit vom externen Magnetfeld die
g-Faktoren sowie die Spindephasierungszeiten T3 aus TRFR-Messungen bestimmt und daraus

die Spinrelazationszeit Ty als auch die Fluktuationen des g-Faktors ermittelt.
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5.3.5 Anisotropie des Loch-g-Faktors

[001] [113] [111]  [110]
0.8& ) ) )

0.4}

*c\ O oty ._._.__

0.4} ——=1} numerical
. i | analytical
X —V.
[100] [n@m)] o 0 n/6 ] n/3  m/2

Abbildung 5.11: (a) Kristallrichtungen fir QWs mit der Wachstumsrichtung z. Der Winkel
zwischen z und der [001]-Richtung wird als 0 bezeichnet. (b) Berechnete g-Faktor fiir verschie-

dene Winkel 0 und einem in [110]- und [nn(2m)]-Richtung angelegtem duferen Magnetfeld
(aus [Win00]).

Der g-Faktor von Lochern in 2D Lochsystemen ist stark anisotrop (Abb. 5.11, [Win00]). Im vorher-
gehenden Kapitel wurde die Komponente des g-Faktors senkrecht zur Wachstumsrichtung zu 0.041
bestimmt. Diese Komponente wird im folgenden als g, bezeichnet. Um die Komponente des g-Faktors
parallel zur Wachstumsrichtung, g, zu bestimmen, wurde die Probe um einen definierten Winkel ¢

gegeniiber dem externen Magnetfeld verkippt (Abb. 5.12). Der effektive, gemessene g-Faktor des

Wachstums- Abbildung 5.12: Eine Verkippung der Pro-
richtung [001] ; i _
orop Magnetfeld B be um den Winkel 6 gegeniiber dem exter
robe \I AAAAAAAAAAAAAA /IF:G) nen Magnetfeld B bewirkt eine Mischung
g ' QW-Ebene der Komponenten des g-Faktors parallel
hil

L’gh,l (9)1) und senkrecht (g1 ) zur Wachstums-

richtung.

Lochs ergibt sich durch geometrische Addition der beiden Komponenten [Yak08]:

gn (©) = \/g}?hllsinQ@ + g}%’J_cosQ@ (5.3)

In Abbildung 5.13a sind TRFR-Kurven im unverkippten (6 = 0) und im verkippten Fall (0 = 4°)
gezeigt. Die erhohte Prézessionsfrequenz ist deutlich zu erkennen. Somit ist auch der effektive g-
Faktor des Loches im verkippten Zustand im Vergleich zum unverkippten Zustand deutlich erhoht
(Abb. 5.13b). Der effektive g-Faktor betriagt |gn| = 0.11 £ 0.01. Aus Gleichung 5.3 und 5.1 lésst sich
somit der g-Faktor parallel zur Wachstumsrichtung bestimmen. Man erhélt ‘gH ’ = 1.5+0.3, wobei der
Fehler fiir den Winkel zu 0.5° abgeschétzt wurde. Der Wert fiir | g | ist vergleichbar mit Werten aus der

Literatur, bei denen Werte von | 9| | ~ 2 gefunden wurde [Mar99, Sap92], allerdings fiir etwas schmalere
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5.3. Spindynamik der Licher

QWs. Aus TRFR- und RSA-Messungen® an einem 4 nm breiten, p-dotierten QW [Kor09] lisst sich
g =~ 1.9 bestimmen. Hingegen deuten die TRKR-Messungen von Syperek et al. auf einen kleineren

FR-Signal [willk. Einh.]

D040817B,B=10T, T=1.2 K]

Poump= 4 W /cm?, @ = 0°

—— TRFR-Messdaten
— Fit

. T, = 129 ps, v, = 4.9 GHz
Tt Tt Tt

D040817B,B=10T, T=1.2 K}

Poump= 4 W /cm?, © = 4°

—— TRFR-Messdaten
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(b)

T T T T T T T
D040817B, T=1.2K
Poump = 4 W /cm?, © =0°

s H

: : —
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Abbildung 5.13: (a) TRFR-Kurven bei 10 T und 1.2 K jeweils im unverkippten (0 = 0) und
verkippten Fall (@ = /°). (b) Larmorfrequenz des Lochspins in Abhingigkeit vom externen Ma-
gnetfeld. Aufgrund der Verkippung ist der effektive g-Faktor und somit auch die Prizessions-

frequenz erhoht.

Wert (|g|| = 0.6 fiir einen 15 nm breiten, symmetrisch dotierten QW) hin. Dieser Wert stimmt
wiederum gut mit g;; ~ - 0.7 fiir Volumen-GaAs iiberein [Lan87|. Zusitzlich zu dem erhhten g-
Faktor fallt auf, dass die Spindephasierungszeit im verkippten Fall deutlich erhht ist. Dieses Verhalten
lasst sich auf die Mischung der beiden Komponenten des g-Faktors sowie einer vermutlich kleineren
Fluktuation des g-Faktors in Wachstumsrichtung erkldren: Trigt man die Spindephasierungszeit gegen
das Magnetfeld auf (Abb. 5.14) und fittet eine Kurve nach Gl. 3.22, wobei fiir 75 der Wert fiir den
unverkippten Fall, T, = (509 + 63) ps, angenommen werden kann, so erhilt man fiir die Fluktuation
des g-Faktors Ag = 0.003+0.001. Aufgrund der relativ wenigen zur Verfiigung stehenden Datenpunkte

ist der Betrag von Ag im verkippten Fall lediglich als Anhaltspunkt zu werten.

Sengl. resonant spin amplifcation, RSA, sieche z.B. [Kik98]
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Abbildung 5.14: Die Lochspindephasierungszeit Ty ist mit verkippten Magnetfeld (rote Punk-

te) deutlich erhoht. Fittet man an die Messpunkte einen 1/B-Verlauf und verwendet die aus

den Messungen mit parallelem Magnetfeld (blaue Punkte und Kurve) extrahierten Wert der

Relazationszeit Ty, so lassen sich die Fluktuationen im g-Faktor, Ag, bestimmen.
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6 GaAs/AlGaAs/GaMnAs-
Schichtstrukturen

Neben zweidimensionalen GaAs-Lochsystemen wurden im Rahmen dieser Arbeit GaAs-Quantenwell-
Strukturen untersucht, die durch eine diinne Barriere von einer ferromagnetischen GaMnAs-Schicht
getrennt sind. Diese Strukturen sind mdgliche Kandidaten um Spininjektion aus einem ferromagneti-

schen Halbleiter in einen darunter liegenden, nichtmagnetischen Halbleiter zu realisieren (s. Kap. 1).

Im ersten Abschnitt dieses Kapitels werden der Aufbau der untersuchten Proben sowie
die zugehorige Bandstruktur dargestellt. Im zweiten Abschnitt werden PL-Untersuchungen an
GaAs/AlGaAs/GaMnAs-QW-Strukturen présentiert. Hierbei wurden der Einfluss der GaMnAs-
Schicht und insbesondere des Barrierenmaterials im Hinblick auf Mn-Diffusion in darunter liegende
GaAs-QW-Strukturen mittels Photolumineszenz-Spektroskopie bei tiefen Temperaturen untersucht.
Der Einfluss der Mn-Storstellen im QW auf die Ladungstriger- und Spindynamik ist Gegenstand des
dritten Abschnitts. Im vierten Abschnitt wird der Einfluss des Ausheizens der Probe nach dem Wachs-
tum (post-growth annealing) auf die darunterliegenden Schichten analysiert. Des weiteren wird eine
mogliche n-Dotierung im QW aufgrund von Mn-Diffusion diskutiert. Abschlieffend werden zeitaufge-
16ste Messungen gezeigt, bei denen im schwachen Magnetfeld eine mogliche paramagnetische Wech-
selwirkung des Elektronenspins mit Mn-Verunreinigungen beobachtet wird. Im starken Magnetfeld
konnte aufgrund der Wechselwirkung von Elektronen- und Kernspins eine Kernspinpolarisation beob-

achtet werden, welche zu effektiven Magnetfeldern von knapp 0.5 T fiihrt.

6.1 Probenaufbau und schematische Bandstruktur der

untersuchten Proben

Die untersuchten Proben wurden in der MBE-Anlage des Lehrstuhls Wegscheider an der Universitét
Regensburg gewachsen. Abbildung 6.1 zeigt schematisch den Aufbau der Proben und deren Band-

struktur.

Probenwachstum

Auf einen semi-isolierenden, (100)-orientierten GaAs-Wafer wurde zunéchst bei einer typischen Wachs-
tumstemperatur von ~ 630 °C eine GaAs-Pufferschicht gefolgt von einem Alg3Gag7As/GaAs Uber-
gitter gewachsen, um zum einen Unebenheiten auf dem Substrat auszugleichen und zum anderen um
Gitterfehler abzufangen und um die Diffusion von Unreinheiten aus dem Substrat zu unterbinden. An-
schliefsend folgt eine 100 nm dicke Al 3Gag 7 As-Schicht, ein 10 nm breiter GaAs-QW, der wiederum
durch eine 100 nm dicke Alp 3Gag 7As-Schicht von einem darauf folgenden 12 nm breiten GaAs-QW
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Abbildung 6.1: Oben: Schematische Schichtfolge der GaAs/AlGaAs/GaMnAs-Quantenwell-
Strukturen. Fine diinne Barriere trennt die GaMnAs-Schicht von dem darunterliegenden, 12 nm
breiten QW (Mn-QW). Der Referenz-QW (Ref.-QW) ist durch eine weitere, 100 nm dicke
AlGaAs-Schicht von dem Mn-QW getrennt. Unten: Schematischer Verlauf des Valenz- und

Leitungsbandes.
Probenname Barriere Mn-Konzentration
der GaMnAs-Schicht
C050317A 3 nm Alg3Gag.7As 3 %
C050414A 10 nm Aly 3Gag 7 As 3%
CO71213A 10 nm Aly 3Gag 7 As 6 %
C071213C 5 nm Alp3Gag 7As 6 %
+ 5 nm LT-Aly 3Gag.7As
C071213B 5 nm Alp3Gag 7As 6 %
+ 5 nm LT-Aly sGagoAs
C060818B 4.34 nm Aly 3Gag 7 As 6 %
+ 5 Perioden 0.849 nm AlAs / 0.283 nm GaAs
(keilformiger Verlauf von 8.9 nm bis 11.1 nm)
C050603A 10 nm Aly 3Gag 7 As 0%
Referenzprobe

Tabelle 6.1: Ubersicht der untersuchten GaAs/AlGaAs/GaMnAs-QW Proben.

getrennt ist. Dieser QW ist durch eine Barriere von der ferromagnetischen GaMnAs-Schicht getrennt.
Die Temperatur wurde fiir das Wachstum der GaMnAs-Schicht hierbei von ~ 630 °C auf ~ 250°C
gesenkt (siehe Kap. 2.3).

Aufgrund der Nahe des 12 nm breiten QWs zur GaMnAs-Schicht wird dieser im Folgenden als
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Mangan-QW (Mn-QW) und der als Referenz dienende 10 nm breite QW als Referenz-QW (Ref.-QW)
bezeichnet. Die Proben, die in dieser Arbeit untersucht wurden, sind in Tabelle 6.1 aufgelistet. Alle
Proben wurden in der Spintronik-Kammer der MBE gewachsen. Die Barriere bestand bei allen Proben
—mit Ausnahme von C050317A, deren Barriere nur 3 nm dick ist — aus 5 nm HT-Aly 3Gag.7As und einer
Schicht(folge) aus davon abweichenden Material. Diese Zusammensetzung wurde gewihlt, um eine
Beeinflussung des g-Faktors durch das angrenzende Barrierenmaterial zu verhindern: Aufgrund der
endlichen Eindringtiefe der Ladungstragerwellenfunktion im QW ,spiiren” diese das Barrierenmaterial
und der g-Faktor dndert sich entsprechend (siehe z.B. [Sal01b]). Eine besondere Stellung nimmt die
Probe C060818B ein: Diese wurde bis auf die GaMnAs-Schicht in der Hochbeweglichkeitskammer der
MBE gewachsen, um den unbeabsichtigten Einbau von Mn-Fremdatomen wéhrend des Wachstums
zu verhindern. Die Barriere dieser Probe besteht aus einer nominell 4.34 nm dicken Aly3Gag 7As-
Schicht und einem Ubergitter aus 5 Perioden mit drei Monolagen (ML) AlAs und einer ML, GaAs.
Das Ubergitter wurde nicht-rotiert gewachsen, wodurch sich eine Barrierendicke von 8.9 bis 11.1 nm
entlang des Wafers ergibt (Abb. 6.2). Anschliefend wurde der Wafer unter Ultrahochvakuum in die

Spintronik-Kammer transferiert und dort die GaMnAs-Schicht gewachsen.

<&
S S >
® N NY
Gesamte AP Ny
Barrierendicke: ’1,,\\ (9(\ %Q_“g,}Qs?QQ‘bQ
— GaMnAs
4.53-6.78 nm

B B B < | AlAs/GaAs Ubergitter
T 4.34nmAl,Ga,,As

Mn QW

[100]-Wachstumsrichtung

2" (Waferdurchmesser)

Abbildung 6.2: Schematischer Aufbau der Probe mit keilformig gewachsener Barriere
(C060818B): Aufgrund des nicht-rotiert gewachsenen Teils der Barriere ergibt sich ein Gradient
der Barrierendicke entlang des Wafers von 8.9 bis 11.1 nm. In der Abbildung sind die Proben-
stiicke und die dazugehdorigen Barrierendicken eingezeichnet, an denen Messungen durchgefihrt

wurden.
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6.2 Untersuchungen zur Mn-Diffusion mittels

Photolumineszenz

6.2.1 Einfluss der Barrierendicke auf die Mn-Diffusion

Dieser Abschnitt konzentriert sich auf PL-Untersuchungen an den in Tabelle 6.1 vorgestellten Proben.
Die Messungen wurden in einem Durchflusskryostat bei (soweit nicht anderes angegeben) einer Tem-
peratur von 4.3 K durchgefiihrt. Als Anregungsquelle wurde ein frequenzverdoppelter Festkorperlaser
im Dauerstrichbetrieb bei einer Wellenldnge A¢;. von 532 nm eingesetzt und die Photolumineszenz in

Reflexion gemessen.

PL-Energie [eV]
157 156 1.55 1.54 1.53

e e e et

P.=44W/cm? L, =532 nm, T=43K
— | Ref.QW Mn QW i
IS
o
< 3 nm AlGaAs Barriere | Abbildung 6.3: Abhdngigkeit der Photolu-
< (C050317A) . . i
< mineszenz von der Barrierendicke: Im Ver-
w
~ L | gleich zur PL der Referenzprobe ist die PL
3 10 nm AlGaAs Barriere der Proben mit 3 und 10 nm Barriere rot-
= C050414A) T . .
i ( ) verschoben und spektral verbreitert. Die PL
(%}
§ EXZitt{;fX) Gebundenes | des Mn-QWs ist deutlich abgeschwdicht be-
:‘.: - 4 Exziton (XD) ziehungsweise unterdriickt.
& Referenzprobe

10 nm AlGaAs Barriere (CO50603A)
| MR P TS T (S S S S NN

790 795 800 805 810
PL-Wellenlange [nm]

In Abbildung 6.3 sind PL-Messungen an Proben mit 3 % Mn-Gehalt der GaMnAs-Schicht und einer
Barriere von 3 beziehungsweise 10 nm Alp 3Gag7As (C050317A und C050414A) gezeigt. Zusétzlich
wurde die PL der Referenzprobe mit 10 nm Aly 3Gag 7 As-Barriere gemessen. Im PL-Spektrum der
Referenzprobe (C050603A) sind deutlich zwei Emissionen bei einer Wellenlédnge von ca. 793 nm und
800 nm zu erkennen. Diese sind der PL des Ref.-QWs (793 nm) und des Mn-QWs (800 nm) zuzuordnen.
Bei beiden Emissionen sind deutlich jeweils zwei Peaks zu erkennen: Der jeweils hoherenergtische kann
der Emission durch freie Exzitonen (X), der niederenergetische Peak der Emission eines gebundenen
Exzitons zugewiesen werden. Eine leichte Verunreinigung durch Mn-Atome in der Spintronik-Kammer
wéahrend des Wachstums fiihrt zu einem unbeabsichtigten Einbau von Mn-Stérstellen, an denen Exzi-
tonen gebunden werden kénnen. Auch an Rauhigkeiten der GaAs/AlGaAs-Grenzflache, und damit an
Potentialfluktuationen, konnen Exzitonen gebunden werden. Der energetische Abstand von =~ 1.5 meV

entspricht der Bindungsenergie der Exzitonen an die Storstellen.

Betrachtet man die Proben mit GaMnAs-Deckschicht, so fallt auf, dass deren PL zum einen rot-
verschoben und zum anderen spektral verbreitert ist. Bei der Probe mit 10 nm Barriere (C050414A)

zeigt die PL des Mn-QWs eine deutliche Abnahme der Intensitdt und eine breitere, niederenergeti-
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sche Schulter. Dieses Verhalten ldsst sich durch Diffusion von Mn-Atomen aus der GaMnAs-Schicht
in den QW erkldren. Die Fremdatome fiihren zu einer weiteren Verbreiterung der PL und bilden dar-
iiberhinaus Zentren fiir nicht-strahlende Rekombination [Pog05], wodurch die Intensitét des Mn-QWs
gegeniiber dem Ref.-QW deutlich reduziert ist. Da anzunehmen ist, dass die Mn-Atome hierbei auf
Zwischengitterplatzen eingebaut werden, und diese daher als doppelte Donatoren wirken, werden die
gebundenen Exzitonen als an Donatoren gebundene Exzitonen (XD) bezeichnet. Die deutliche spek-
trale Verbreiterung und Abnahme der Intensitdt des XD-Peaks der Probe mit GaMnAs-Deckschicht
gegeniiber der Referenzprobe deutet auf einen wesentlich stérkeren und inhomogeneren Einbau von

Storstellen hin.
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Bei der Probe mit 3 nm Barriere (C050317A) kann man auch fiir grofere Anregungsleistungen
(Abb. 6.4) keine PL des Mn-QWs beobachten: Zum einen fiihrt eine stérkere Mn-Diffusion aufgrund der
diinneren Barriere zu mehr Mn-Storstellen und somit zur Unterdriickung der PL [Pog05], zum anderen
ist es moglich, dass photoangeregte Locher (siehe Abb. 6.1) durch die Barriere in die GaMnAs-Schicht

tunneln und dort nicht-strahlend rekombinieren.

Die Photolumineszenz der Probe mit 10 nm Barriere (C050414A) weist eine deutliche Abhéangigkeit
von der Anregungsleistung auf (Abb. 6.5a): Bei niedriger Anregungsleistung ist die PL des Mn-QWs
fast vollstdndig unterdriickt. Mit steigender Anregungsleistung tritt die PL des Mn-QWs immer stérker
hervor. Besonders deutlich wird dieses Verhalten, wenn man hierzu die relative PL, das heisst das Ver-
héltnis der Intergrale iiber die Intensitéten der PL des Mn- und des Ref.-QWs (Abb. 6.5b) betrachtet.
Man kann dieses Verhalten durch Mn-Storstellen, die zum einen durch eine unbeabsichtige Hinter-
grunddotierung in der MBE als auch durch Diffusion von Mn-Atomen, die in der GaMnAs-Schicht
Zwischengitterplitze besetzen, wihrend und nach dem Wachstum erkléaren. Bei schwacher Anregung
wird die PL im Mn-QW durch nicht-strahlende Rekombination der Ladungstriger aufgrund der Mn-
Storstellen unterbunden. Mit zunehmender Anregungsleistung werden die Storstellen geséttigt und

die strahlende Rekombination tritt verstarkt auf.
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Abbildung 6.5: (a) Leistungsabhingige PL der Probe mit 10 nm AlGaAs-Barriere (C050414A):
Bei schwacher Anregung ist fast ausschliefSlich die Lumineszenz aus dem Ref.-QW zu beobach-
ten. Erst mit steigender Anregungsleistung ist die PL des Mn-QWs beobachtbar. (b) Der Verlauf
der relativen PL-Intensitat (integrierte PL-Intensitit Mn-QW / Ref.-QW) weist auf ein Sdtti-
gungsverhalten der Mn-Storstellen im Mn-QW hin.

6.2.2 Donator-gebundene Exzitonen: Abhangigkeit von der Temperatur und

Anregungsleistung

In Abbildung 6.6 sind temperaturabhingige PL-Messungen gezeigt, welche an der Probe mit 10 nm
AlGaAs-Barriere (C050414A), durchgefiihrt wurden. Mit steigender Temperatur kann man eine zu-
nehmende Rotverschiebung der PL des Ref.- und des Mn-QWs beobachten: Die Bandliicke nimmt mit
der Temperatur ab [Lev99], was wiederum zu einer kleineren PL-Ubergangsenergie fiihrt. Des weiteren
kann man erkennen, dass bei einer Temperatur von 4.3 K die niederenergetische Schulter in der PL des
Mn-QWs stérker als bei einer Temperatur von 20 und 40 K ausgeprégt ist: Die zunehmende thermische
Energie tiberschreitet die Bindungsenergie von ~ 3 meV der gebundenen Exzitonen (Abb. 6.6a), und
die PL der freien Exzitonen nimmt zu. Die Halbwertsbreite des XD-Peaks ist mit ~ 9.5 nm deutlich
grofer als die Bindungsenergie, was auf unterschiedlich eingebaute Mn-Atome zuriickgefiithrt werden
kann. Ein weiteres Indiz, dass die Ursache dieses Verhaltens Mn-Atome im QW sind, erhilt man,
wenn man das PL-Spektrum des Mn-QWs durch zwei Gauss-Profile annéhert, wobei diese jeweils
der PL von freien und gebundenen Exzitonen zugeordnet werden konnen (Inset in Abb. 6.6b). Tréigt
man nun das Verhéltnis aus der Intensitdat des niederenergetischen und des héherenergetischen Peaks
gegen die Anregungsleistung auf (Abb. 6.6b), so wird auch quantitativ deutlich, dass bei schwacher
Anregung der niederenergetische Anteil in der PL iiberwiegt, wohingegen bei stirkerer Anregung der
hoherenergetische Peak dominiert. Bei schwacher Anregung tiberwiegt die Zahl der Exzitonen im QW,
die ihre Energie durch Bindung an Storstellen absenken. Erhoht man die Anregungsleistung, so geht

die Emission der gebundenen Exzitonen aufgrund einer endlichen Anzahl an Storstellen in Sattigung
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Abbildung 6.6: (a) Temperaturabhingkeit der PL der Probe mit 10 nm AlGaAs-Barriere
(C050414A). Zur besseren Darstellung wurde der Intensititsverlauf des Mn-QWs mit dem Fak-
tor 5 multipliziert. Bei einer Temperatur von 4 K dominiert das gebundene Ezziton die PL des
Mn-QWs, wihrend bei 20 K und 40 K die thermische Energie die Bindungsenergie tbersteigt
und verstarkt freie Exzitonen auftreten. (b) Vergleich der PL-Intensititen der freien und ge-
bundenen Fxzitonen. Die eingebettete Grafik zeiglt exemplarisch fiir eine Anregungsleistung von
44 W/em? einen Fit der PL des Mn-QWs durch zwei Gauss-Profile. Aus den Flichen dieser
beiden Profile lisst sich das Verhdltnis der PL der gebundenen (XD) und freien Ezzitonen (X)
bestimmen: Bei schwacher Anregung dominiert das gebundene Exziton die PL, bei zunehmender

Anregungsleistung hingegen das freie Exziton.

und die Rekombination von freien Exzitonen nimmt zu.

6.2.3 Einfluss der Mn-Konzentration in der GaMnAs-Schicht auf die

Photolumineszenz

In Abbildung 6.7a sind leistungsabhingige PL-Messungen gezeigt, die von einer Probe mit 10 nm
Barriere und 6 % Mn-Gehalt in der GaMnAs-Schicht aufgenommen wurden. Im Vergleich zu der
Probe mit 3 % Mn-Gehalt (Abb. 6.5) erkennt man, dass die PL des Mn-QWs erst bei hoheren Anre-
gungsleistungen auftritt. Die PL des Ref.- und Mn-QWs sind zusétzlich deutlich verbreitert. Vergleicht
man das Verhaltnis aus der PL-Intensitdt des Mn-QWs und des Ref.-QWs (Abb. 6.7b), so zeigt sich
deutlich, dass erst ab einer Anregungsleistung von 1.1 W/cm? die PL des Mn-QWs zu beobachten
ist, wohingegen bei der Probe mit 3 % Mn-Gehalt bereits bei deutlich schwécherer Anregungsleistung
die PL des Mn-QWs beobachtbar ist. Der Kurvenanstieg der relativen PL verlduft bei der Probe
mit héherer Mn-Konzentration wesentlich flacher. Bei starker Anregung ist ein Séttigungsverhalten
erkennbar, allerdings erreicht die relative PL nur etwa 60 % des Maximalwertes der Probe mit 3 %.
Diese Beobachtungen sind konsistent mit den vorausgehenden Beobachtungen: Eine stéarkere Mn-
Diffusion aufgrund des hoheren Mn-Gehalts in der GaMnAs-Schicht fithrt vermehrt zu Mn-Storstellen
im QW. Daher werden grofsere Anregungsleistungen benotigt, um diese Storstellen, welche als Zentren
fiir nicht-strahlende Rekombation dienen, abzuséttigen. Aufgrund der héheren Defektdichte verlauft

der Anstieg der relativen PL wesentlich flacher und erreicht damit nicht den Wert der Probe mit
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Abbildung 6.7: (a) PL-Spektren der Probe C071213A mit einer 10 nm Aly sGag.7As-Barriere
und 6 % Mn-Gehalt. (b) Verlauf der relativen PL-Intensitdt (integrierte PL-Intensitdt Mn-QW
/ Ref.-QW) der Probe mit 3 und 6 % Mn-Gehalt.

niedrigerer Mn-Konzentration.

6.2.4 AlAs/GaAs-Ubergitter als Barrierenmaterial

In diesem Abschnitt werden Proben untersucht, bei denen als Barrierenmaterial eine 4.3 nm dicke
Al 3Gag.7As-Schicht und ein Ubergitter aus 5 Perioden mit jeweils drei Monolagen AlAs und ei-
ner Monolage GaAs Verwendung findet (C060818B) — in Analogie zu einem Ubergitter, welches auf
das Substratmaterial gewachsen wird um die Diffusion von Verunreinigungen aus dem Substrat zu
unterbinden. Aufgrund der diinnen Ubergitter-Schichten findet eine Durchmischung der AlAs- und
GaAs-Schichten statt, was zu einer effektiven Alg75Gag o5As-Schicht fiihrt. Das Ubergitter wurde
hierbei nicht-rotiert gewachsen, wodurch sich eine Gesamtbarrierendicke von 8.9 bis 11.1 nm entlang
des Wafers ergibt. In Abbildung 6.2 sind die Probenpositionen, an denen Messungen durchgefiihrt

wurden, entlang des Wafers mit den dazugehorigen Barrierendicken dargestellt.

Die QWs und die Barriere wurden hierbei in der Hochbeweglichkeitskammer der MBE (welche keine
Mn-Effussionszelle besitzt) gewachsen, und anschliefend unter Ultrahochvakuum in die Spintronik-
kammer transferiert und dort die GaMnAs-Schicht gewachsen. Damit ist sichergestellt, dass keine
unbeabsichtigten Verunreinigung der QWs aufgrund einer Hintergrunddotierung mit Mn-Atomen auf-
tritt. Zusétzlich besteht die Moglichkeit, das Diffusionsverhalten von Mn-Atomen an Proben mit

unterschiedlicher Barrierendicke bei sonst identischen Wachstumsbedingungen zu untersuchen.

An den unterschiedlichen Positionen wurden PL-Messungen bei einer Anregungswellenldnge von

532 nm und einer Probentemperatur von 4.3 K durchgefiihrt. In Abbildung 6.8a sind die dazugeho-
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Abbildung 6.8: (a) PL-Spektren der Probe mit einem AlAs/GaAs-Ubergitter als Barriere
(C060818B) bei unterschiedlichen Barrierendicken. Die Rotverschiebung der PL des Mn-QWs
mit abnehmender Barrierendicke ist mit einem gestrichelten Pfeil angedeutet. (b) Leistungsab-

hingige PL-Messungen des Probenstiicks mit diimner Barriere.

rigen PL-Spektren bei einer Anregungsleistung von P = 11 W/cm? gezeigt. Mit diinner werdender
Barriere nimmt die Linienbreite der PL des Mn-QWs zu und die PL wird gleichzeitig zu niedrigeren
Energien verschoben. Leistungsabhingige PL-Messungen (in Abb. 6.8b exemplarisch fiir die Probe mit
diinner Barriere) zeigen ein &hnliches Verhalten wie die vorhergehenden PL-Messungen. Mit diinnerer
Barriere nimmt die Diffusion von Mn aus der GaMnAs-Schicht zu, was zu einer hoheren Defektdichte
im Mn-QW fiihrt. Diese Defekte verursachen eine Linienverbreiterung und ein Unterdriicken der PL
besonders bei schwacher Anregung. Betrachtet man hierzu den Verlauf der relativen PL-Intensitét
in Abhéngigkeit von der Anregungsleistung (Abb. 6.9), so beobachtet man bei dem Probenstiick mit
diinnerer Barriere, dass erst ab einem Schwellwert von ~ 1 W /cm? die PL-Intensitéit des Mn-QWs
zu steigen beginnt. Bei dem Probenstiick mit dickerer Barriere findet hingegen bereits bei kleinen
Anregungsleistungen der Anstieg der relativen PL statt. Beide Probenstiicke erreichen unter starker
Anregung in etwa den gleichen Séttigungswert. Dieses Verhalten deutet daruf hin, dass durch die
diinnere Barriere mehr Mn-Atome diffundieren und somit zu mehr Storstellen im Mn-QW fiihren. Bei
schwacher Anregung dominieren nun nicht-strahlende Rekombinationen aufgrund der Storstellen. Bei
starker Anregung sind diese Zentren der nicht-strahlenden Rekombination gesdttigt und Rekombina-

tionen von Exzitonen dominieren die PL.
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6.2.5 Einfluss der Wachstumstemperatur und des Aluminiumgehalts der
Barriere

In den Messungen zuvor wurde gezeigt, dass die optischen Eigenschaften des Mn-QWs stark von
der Barrierendicke und dem Mn-Gehalt in der GaMnAs-Schicht abhédngen. In TAMR-Strukturen auf
GaMnAs-Basis wird die Barriere zwischen den ferromagnetischen GaMnAs-Schichten ebenfalls bei
tiefer Temperatur (LT) gewachsen (siehe z.B. die Arbeiten von C. Riister et al. [Riis05]): Es wird
vermutet, dass eine LT-Barriere die Mn-Diffusion stérker unterbindet . Im Folgenden wird daher der

Einfluss der Wachstumstemperatur und des Aluminiumgehalts der Barriere untersucht.

PL-Messungen an einer Probe mit einer Barriere aus 5 nm HT-Alp3Gag7As und 5 nm LT-
Alp3Gag.7As (C071213C) sind in Abbildung 6.10a gezeigt. Im Vergleich zu den vorherigen Messungen
an der Probe mit einer bei hoher Wachstumstemperatur (HT) gewachsenen Barriere (Abb. 6.7) erkennt
man deutlich, dass man bereits bei niedrigerer Anregungsleistung PL aus dem Mn-QW beobachten
kann (Abb. 6.10a). Dariiberhinaus ist die Linienbreite der PL des Mn-QWs der Probe mit LT-Barriere
etwas kleiner als bei der Probe mit HT-Barriere. Dies legt die Vermutung nahe, dass eine LT-Barriere
die Mn-Diffusion effektiver unterdriickt als eine Barriere, die bei hohen Temperaturen gewachsen
wurde. Eine mogliche Erklarung ist das defektreiche Wachstum der LT-Schicht (s. Kap. 2.3.1). Die-
se Defekte (wie Gallium-Fehlstellen) bilden somit eine effektivere Diffusionsbarriere, da Mn-Atome

offenbar an ihnen ,héngenbleiben®.

Bei hoheren Anregungsleistungen beobachtet man, dass die Intensitit des Mn-QWs (verglichen mit
der des Ref.-QWs) allerdings nicht die Werte erreichent, die in den Proben mit HT-Barrieren (sowohl
mit 3 als auch 6 % Mn-Gehalt) gemessen wurden (Abb. 6.11).

Erhoht man die Aluminium-Konzentration der LT-AlGaAs-Schicht von 30 auf 80 %, so kann man
auch schon bei sehr kleinen Anregungsleistungen PL aus dem Mn-QW beobachten (Abb. 6.10b).
Wie in Abbildung 6.11 zu erkennen ist, nimmt die Intensitdt des Mn-QWs relativ zum Ref.-QW bei

steigender Anregungsleistung zu. Dieses Verhalten ist konsistent zu den Messungen an den anderen
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Abbildung 6.10: (a) PL-Spektren der Proben mit 5 nm HT und 5 nm LT Aly.3sGay.7As Bar-
riere (C071213C) und (b) mit 5 nm HT Aly 3Gag.7As und 5 nm LT Aly sGap.2As Barriere
(CO071213B).

Proben und deutet auf eine Sattigung der Mn-Storstellen im QW hin. Interessanterweise ist die relative
PL-Intensitét iiber den gesamten Bereich der Anregungsleistung grofer als bei allen anderen Proben.
Dies deutet darauf hin, dass ein hoherer Al-Gehalt zusammen mit dem Tieftemperaturwachstum zu
einem effektiven Unterdriicken der Mn-Diffusion aus der GaMnAs-Schicht fiihrt.

6.2.6 Tunneln und Rekombination der Ladungstrager in der LT-Barriere

Wie zuvor bereits erwahnt, beobachtet man bei den Proben mit einer Barriere aus Al 3Gag.7As das
Verhalten, dass bei schwacher Anregung die PL der Probe mit LT-Barriere stirker ist als mit HT-
Barriere. Allerdings ,jiberholt* die PL-Intensitit der HT-Probe jene mit LT-Barriere mit steigender
Anregungsleistung und ist bei starker Anregung in etwa doppelt so grof (Abb. 6.11). Dieses Verhalten

muss daher seine Ursache in der Wachstumstemperatur der Barriere haben:

1. Aufgrund der Tieftemperaturwachstumsbedingungen beinhaltet die LT-Barriere mehr Kristall-
defekte, wie Punktdefekte und As-Atomen auf Ga-Plitzen (Asg,). Da die Ladungstriager iiber
die Bandkante des Barrierenmaterials angeregt werden, kann ein Teil dieser Ladungstrager in
der LT-Barriere nicht-strahlend innerhalb kurzer Zeit rekombinieren [Gup91] — dieser Teil der

Ladungstriger steht fiir Ubergéinge im QW nicht mehr zur Verfiigung.

2. Die Ladungstriger im QW haben eine endliche Aufenthaltswahrscheinlichkeit in der Barriere.
Dies ist sehr deutlich an der Probe mit 3 nm Barriere zu erkennen, bei der anzunehmen ist, dass

die Ladungstriager — vermutlich hauptséichlich Locher (Kap. 6.2.7) — durch die Barriere in die
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Abbildung 6.11: Relative PL-Intensititen der Proben mit 8 % (C050414A) und 6 % Mn-Gehalt
(CO712134, C071213B und C071213C) bei einer Temperatur von 4.3 K und einer Anregungs-

wellenldnge von 532 nm.

GaMnAs-Schicht tunneln. Dringen nun die Ladungstriger in die LT-Barriere ein, so kénnen sie

dort effektiv nicht-strahlend rekombinieren.

3. Da anzunehmen ist, dass in der LT-Barriere mehr Mn-Atome ,hédngenbleiben®, fithren diese
zusammen mit den Asg,-Defekten zu einer stérkeren n-Dotierung in der Barriere. Diese fiihrt
wiederum zu einer Bandverbiegung, so dass sich die effektive Barrierenhohe verkleinert, wodurch
ein Tunneln der Ladungstréger in die LT-Barriere und in die GaMnAs-Schicht wahrscheinlicher

wird.

Um dieses Verhalten ausfiihrlicher zu untersuchen, wurden PL-Messungen mit einer Anregungs-
energie, die grofer als die Bandliicke der QWs aber kleiner als die der Barriere ist, an den Proben
mit HT-Alp 3Gag 7As-, LT-Alp 3Gag.7As- und LT-Aly sGag aAs-Barriere (C071213A, C071213C und
C071213B) durchgefiihrt. Ein Ti:Sa-Laser wurde hier im cw-Modus bei einer Wellenlédnge von 775 nm
betrieben. Um identische Anregungsleistungen wie bei Anregung mit 532 nm zu gewéhrleisten, wur-
de die Leistung mit einem zusétzlichen Grauverlaufsfilter entsprechend angepasst. Die gemessenen
PL-Spektren sind in Abbildung 6.12 dargestellt. Interessanterweise beobachtet man bei allen drei
Proben eine vergleichbar ausgeprigte Lumineszenz wie bei den Messungen mit einer Anregungswel-
lenldnge von 532 nm. Dies ist insofern iiberraschend, als bei einer Anregungswellenléinge von 775 nm

nur Elektron-Loch-Paare in den QWs angeregt werden, wiahrend bei einer Wellenldnge von 532 nm
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Abbildung 6.12: Photolumineszenz-Spektren der Proben mit HT-Aly 3Gag.~As-, LT-
Alp.3Gag rAs- und LT-Aly.sGap 2 As-Barriere (C071213A, C071213C und C071213B) bei einer

Anregungswellenldnge von 775 nm.

auch Ladungstriager im Barrierenmaterial angeregt werden — und somit mehr absorbierendes Materi-
al zur Verfiigung steht. Da allerdings die Eindringtiefe des Licht mit kleinerer Wellenlénge geringer
ist, wird vermutlich ein Grofsteil des Laserlichts bereits in der GaMnAs-Schicht absorbiert, wo die

Elektron-Loch-Paare aufgrund der hohen Defektdichte nicht-strahlend rekombinieren.

Vergleicht man die relativen PL-Intensititen bei einer Anregungswellenlédnge von 532 nm (Abb. 6.11)
mit denen bei 775 nm (Abb. 6.13), so beobachtet man in beiden Féllen einen dhnlichen Verlauf: Bei
beiden Wellenlédngen tritt bei allen drei Proben ein Séttigungsverhalten, sowie ein ,,Kreuzen* der rela-
tiven PL der Proben mit HT- beziehungsweise LT-Aly 3Gag 7As-Barriere (C071213A und C071213C)

auf.

Allerdings erkennt man bei diesen beiden Proben mit HT- beziehungsweise LT-Alg3Gag 7As-
Barriere, dass die relative PL der beiden Proben bei einer Anregungswellenlénge von 775 nm deutlich
grofser als bei 532 nm ist. Dieses Verhalten ldsst sich dadurch erkldren, dass bei einer Anregung iiber die
Bandkante des Barrierenmaterials ein grofer Teil der Elektron-Loch-Paare durch nicht-strahlende Re-
kombination sowohl in der LT-Barriere als auch in der GaMnAs-Schicht verloren geht. Das ,Kreuzen*
der beiden Kurven, welches bei hoherer Anregungsleistung stattfindet, ldsst sich durch das kleinere Ab-
sorptionsvolumen erkléaren. Interessanterweise erreicht die relative PL der Probe mit LT-Aly gGag.2As
nicht die Werte, die bei einer Anregung mit griinem Laserlicht erreicht wird: Da die Bandliicke von
Alp sGag oAs grofer ist die von Aly 3Gag.7As, kdnnte dies darauf hindeuten, dass diese Barriere ein
,2Abwandern“ von Ladungstrigern, die iiber die Bandkante des Barrierenmaterials angeregt werden,

verhindert, und diese in den Mn-QW relaxieren und dort rekombinieren. Dies erklért auch, dass die re-
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Abbildung 6.13: Relative PL-Intensititen der Proben mit 6 % Mn-Gehalt (C071213A,
C071213B und C071213C) bei einer Temperatur von 4.3 K und einer Anregungswellenlinge

von 775 nm.

lative PL der Probe mit HT-Barriere bei starker Anregung den gleichen Wert erreicht wie in der Probe
mit LT-Alg sGag o As-Barriere. Zusétzlich ist die absorbierende Schichtdicke bei Anregung mit 775 nm
geringer, was zu einer niedrigeren Anzahl an angeregten Ladungstrégern fithrt. Zusammen mit den
Mn-Storstellen im QW und einer endlichen Tunnelwahrscheinlichkeit fiihrt dies zu einer niedrigeren
relativen PL der Probe mit LT-Aly sGag o As-Barriere.

Zusammengefasst ldsst sich sagen, dass ein grofser Teil der Ladungstrager, welche iiber die Bandkante
des Barrierenmaterials angeregt werden, in der LT-gewachsenen Schicht verloren geht. Bei starker
Anregungsleistung scheinen Tunnelprozesse verstirkt aufzutreten. Somit ist die PL unter schwéicherer
Anregung ein akkurates Mittel, um qualitativ Aussagen iiber die Storstellendichte im QW treffen zu

konnen.

6.2.7 Simulationen der Bandstruktur und Interpretation der PL-Ergebnisse

Um das mogliche Tunneln der Ladungstrager durch die Barriere néher zu untersuchen, wurden Band-
strukturen simuliert. Als Werkzeug wurde das Programm von G. Snider [Sni07]| verwendet, welches die
Schrodinger- und Poisson-Gleichung selbstkonsistent 16st. Als Akzeptordichte in der GaMnAs-Schicht
wurde Ny gannas = 1021 em™ gewiihlt, was einer Konzentration im %-Bereich entspricht. Der Ref.-
QW wurde der Einfachheit halber in allen Berechnungen vernachléssigt. In Abbildung 6.14a und b
sind die Bandstrukturen einer Probe mit und ohne Mangan in der obersten Schicht gezeigt. Die Mn-

Diffusion wurde hierfiir zundchst vernachléssigt. Bei der Probe ohne Mangan liegt die Fermienergie
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Abbildung 6.14: Simulierte Bandstrukturen der GaAs/AlGadAs/GaMnAs-QW-Strukturen:
Bandstruktur (a) ohne und (b) mit Mangan in der Deckschicht, allerdings ohne Mn-Diffusion.
(¢) Bandstrukturen unter Beriicksichtigung der Mn-Diffusion.

in der Mitte der Bandliicke, wohingegen in der stark p-dotierten GaMnAs-Schicht die Fermi-Energie
wie erwartet im Valenzband liegt. Die hohe Lochdichte in der GaMnAs-Schicht fiihrt, dhnlich wie
bei einer Modulationsdotierung, zu einer p-Dotierung des QWs mit einer berechneten Lochdichte von
2.5-10'® cm™. In Abbildung 6.14c wurde die Mn-Diffusion beriicksichtigt. Aufgrund den Beobach-
tungen von Poggio et al. [Pog05] zusammen mit Kapitel 2.3.1 und 2.3.2, wurde die Mn-Dichte in der
Barriere und somit die Donatordichte Ny zu 10*® ¢cm™ abgeschiitzt. Die Bandstrukturen wurden fiir
verschiedene Mn-bedingte Donatordichten im QW berechnet. Durch Vergleich der gemessenen PL-
Spektren mit den Ergebnissen von Poggio et al. [Pog05] diirfte die Mn-Donatordichte im QW bei etwa

10'7 ¢cm™ liegen. Da ab einer Mn-Konzentration von mehr als 0.13 % die PL komplett unterdriickt
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ist [Pog05], wurde als Obergrenze daher ein entsprechender Wert von 5-10'® ¢cm™ gesetzt. Wie man
in den Bandstrukturen sehen kann, fithren die Mangan-Atome im Barrierenmaterial und QW zu ei-
ner Kompensation der Locher im QW und zu einer zusétzlichen Bandverbiegung. Bei einer starken
Diffusion liegt die Fermienergie im Leitungsband des QWs und man koénnte ein 2D-Elektronensystem
erhalten — aufgrund der hohen Defektdichte diirfen die optischen und elektrischen Eigenschaften je-
doch als schlecht bezeichnet werden. Die Effektivitdt der n-Dotierung wird in Kapitel 6.4 ausfiihrlich

diskutiert. Aus den berechneten Bandstrukturen lassen sich folgende Punkte schlieffen:

e Eine starkere Mn-Diffusion und somit eine hohere Elektronendichte fiithrt somit zu einer starkeren

Bandverbiegung. Die in Abbildung 6.8a beobachtete Rotverschiebung der PL mit abnehmender

Barrierendicke lasst sich hierdurch gut erkldren.

e Betrachtet man die Barrieren fiir Elektronen und Lécher, so kann man annehmen, dass aufgrund
der diinneren Barriere wohl hauptséchlich Locher aus dem Mn-QW in die GaMnAs-Schicht

tunneln werden.

e Unter optischer Anregung ist anzunehmen, dass ein grofer Teil des Lichts bereits in der GaMnAs-

Schicht absorbiert wird. Die erzeugten Elektronen konnen leicht in den Mn-QW gelangen, wih-

Energie [eV]

Energie [eV]

Abbildung 6.15: (a) Optische Erzeugung von Elektron-Loch-Paaren. Die in der GaMnAs-
Schicht erzeugten FElektronen kénnen in den Mn-QW gelangen, wéihrend die Licher in der

GaMnAs-Schicht verweilen. Dies fiihrt zu einer Ladungstrennung und damit zu einer zusdtzli-
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chen Bandverbiegung (b), welche durch weitere Beleuchtung verstdrkt wird.
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rend die Locher eine hohe Barriere spiiren und in der GaMnAs-Schicht verweilen (Abb. 6.15a)
und somit zu einer Ladungstrennung am QW fiihren. Dies fiihrt bei (zusétzlicher) Beleuchtung
zu einer stirkeren Bandverbiegung (Abb. 6.15b) und somit zu einer zuséitzlichen Rotverschiebung
der PL (siehe beispielsweise Abb. 6.5a).

6.2.8 Nachweis von Mn-Interstitials aufgrund tiefer Storstellen:
Energiezustande in der Bandliicke

—21mW (a)

—12mW
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—0.9mw Abbildung 6.16: PL-Messungen an Mn-
Mn band dotierten GaAs-Volumenmaterial: Neben

den gewéhnlichen Ubergingen von Exzito-

nen (X) und an Akzeptoren gebundenen
Exzitonen (Ac) konnte zusdtzlich eine nie-
derenergetische Emission beobachtet wer-

k den, die den Mn-Atomen zuzuordnen ist
(aus [Ast08]).
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In einer experimentellen Arbeit von G. V. Astakhov et al. wurden in PL-Untersuchungen an
GaMnAs-Volumenmaterial mit einer Dotierkonzentration im Bereich von 107 bis 10'® em™ Uber-
génge beobachtet, die dem strahlenden Zerfall von Exzitonen an ionisierten Mn-Akzeptorzustdnden
zugeschrieben wurden (Abb. 6.16, [Ast08]). Die beobachteten Uberginge liegen hierbei unterhalb der
Bandkante von Volumen-GaAs, so dass man davon ausgehen kann, dass die zugehdrigen Zusténde in
der Bandliicke liegen. Wird das Mn hingegen auf Zwischengitterplatzen eingebaut, so zeigen theoreti-
sche Untersuchungen, dass diese Zustidnde bei Volumen-GaAs im Valenzband und bei GaAs-QWs in
der Bandliicke liegen [Dah07]. Im folgenden werden PL-Messungen an der Probe mit einem AlAs/GaAs
Ubergitter als Barriere (C060818B) bei unterschiedlichen Barrierendicken prisentiert, die diese Un-

tersuchungen bestétigen und dariiber hinaus qualitativ Aussagen iiber die Mn-Diffusion zulassen.

An den unterschiedlichen Probenpositionen und somit Barrierendicken wurden PL-Messungen bei
einer Probentemperatur von 4.3 K durchgefiihrt. Als Anregungsquelle diente ein Laser mit einer Emis-
sionswellenldnge von 532 nm. In Abbildung 6.17a ist eine PL-Messung, die an einem Probenstiick mit
diinner Barriere (9.2 nm) durchgefiihrt wurde, gezeigt. Im Bereich der Wellenléinge um 800 nm erkennt
man die Emission des Ref.- und Mn-QWs. Bei einer Wellenléinge um 820 nm und 830 nm (,,Kohlenstoff-
Peak) sieht man weitere Emissionen, die der Rekombination von Exzitonen im Volumenmaterial des
GaAs-Substrates zuzuordnen ist. Ahnlich zu den Arbeiten von Astakhov et al. [Ast08] erkennt man
eine zusitzliche, deutlich niederenergetischere Emission. Leistungsabhingige PL-Messungen' zeigen,

dass die Intensitit dieser Emission bei diinnerer Barriere starker ausgepréigt ist (Abb. 6.17b, c) als bei

1Um die Vergleichbarkeit der Spektren zu gewéhrleisten, wurden diese mit identischer bzw. entsprechend normierter
CCD-Belichtungsdauer aufgenommen und zugehorige Dunkelspektren abgezogen: Die durch die CCD gemessene
Intensitdt (counts) ist somit fiir alle Spektren direkt proportional zur absoluten Intensitét der emittierten Photolu-
mineszenz der Proben.
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Abbildung 6.17: PL-Spektren der Probe mit keilformigem AlAs/GaAs-Ubergitter als Barriere.
(a) Spektrum des Probenstiicks mit diimner Barriere (9.2 nm) bei starker Anregung. Neben
der PL des Mn- und Ref.-QWs sowie des GaAs-Substratmaterials ist zusdtzlich eine deutlich
schwichere Emission bei = 850 nm zu erkennen. Diese ist dem Mangan im Mn-QW zuzuorden
(Mn-Peak). (b, ¢) Leistungsabhingige PL des Mn-Peaks der Probe mit dicker (a, 10.8 nm) und

diinner Barriere (b, 9.2 nm). Die Intensitit des Mn-Peaks ist bei dinnerer Barriere deutlich

grofser als bei dickerer Barriere.

einer dickeren Barriere. Es liegt daher nahe, diese Emission auf diffundierte Mangan-Atomen im Mn-
QW zuriickzufiihren (Mn-Peak): Da der ,,Unterbau dieser Proben, bestehend aus QWs und Barriere,
in der Hochbeweglichkeitskammer gewachsen wurde, ist der Einbau von Mn wihrend dem Wachstum
auszuschlieffen. Wére die GaMnAs-Schicht Quelle fiir die beobachtete Emission, so miisste die Inten-
sitdt allerdings fiir alle Proben néherungsweise identisch sein. Somit kommen nur noch Mn-Atome,
die durch die Barriere diffundiert sind, als Quelle fiir diese Ubergiinge in Frage. Die unterschiedliche
Intensitédt bei den Proben mit dicker und diinner Barriere untermauert die Theorie, dass durch eine
diinnere Barriere mehr Mn-Atome in die darunter liegenden Schichten diffundieren. Die gegeniiber

dem Exzitoneniibergang stark abgesenkte Energie ist auf noch nicht vollsténdig ionisierte Donatoren

PL-Wellenldange [nm]
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zuriickzufiihren: An diese Donatoren sind noch Elektronen gebunden, welche tiefe Donatorzustdnde in
der Bandliicke besetzen (Abb. 6.18). Photoangeregte Locher aus dem Valenzband kénnen mit diesen
Elektronen rekombinieren. Die Ubergangsenergie ist aufgrund der tiefen Donatorzustéinden gegen-
iiber den Exzitonen stark abgesenkt. Diese Beobachtungen bestétigen dariiber hinaus die Theorie von

P. Dahan et al. [Dah07], nach der Mn-Interstitials zu tiefen Donatorzusténden fiihren.

A AlGaAs AlGaAs
Mn QW

CB n

~ AE=90mev

Abbildung 6.18: Mn-Interstitials im QW

fiihren zu Storstellenniveaus in der Band-

Energie E

E= 130 liicke, iiber die Euzi im QW rekombi
B | 46 v ticke, tiber die Exzitonen im QW rekombi-

nieren kénnen.

VB

\ 4

Wachstumsrichtung

Der Energieunterschied von a~ 90 meV ist mit den Beobachtungen von Astakhov et al. (Abb. 6.16,
[Ast08]) vergleichbar. Allerdings fillt auf, dass die Intensitéit des Mn-Uberganges verglichen mit dem
jeweiligen exzitonischen Ubergang um mehr als drei Gréfenordnungen geringer ist. Dies konnte darauf
hindeuten, dass die Mn-Dichte im QW deutlich geringer ist als in den von Astakhov et al. [Ast08]
untersuchten Proben. Wahrscheinlich ist auch, dass die Rekombination iiber das Mangan auf Zwi-
schengitterplitzen durch nicht-strahlende Rekombinationsmechanismen (siehe Kap. 6.2.1) dominiert

wird.

6.3 Zeitaufgeloste Messungen: Ladungstrager- und
Spindynamik

Dieses Kapitel beschéftigt sich mit der Ladungstrager- und Spindynamik in GaAs/AlGaAs/GaMnAs-
QW-Strukturen. Die Ladungstrigerlebensdauer wurde mittels der zeitaufgelosten, differentiellen Re-
flexion (Kap. 4.2.3) und der zeitaufgeloste Photolumineszenz (Kap. 4.2.2) bestimmt. Zur Messung der
Spindynamik kamen sowohl die zeitaufgeloste Faraday- bzw. Kerr-Rotation (Kap. 4.2.4) als auch die
zeitaufgeloste Messung des Spinpolarisationsgrades der PL (Kap. 4.2.2) zur Anwendung. Soweit nicht
anderes angegeben, betrug bei den TRFR- und TRKR-Messungen die Intensitéit des Pump-Strahls?
~ 40 W/cm?, und die des Probe-Strahls ~ 3 W /cm?2.

?Diese Werte haben sich als guter Kompromiss erwiesen: Bei schwiicherer Pump-Leistung nimmt das Signal-Rausch-
Verhiltnis deutlich ab, eine zu starke Anregung fiihrt zu zusétzlichen Prozessen (wie beispielsweise einer Erwarmung
des Kristalls), welche die Ergebnisse verfilschen kénnen.
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6.3.1 Einfluss der Mn-Storstellen auf die Ladungstrager- und Spindynamik

Zeitlicher Verlauf der Spinpolarisation

In Abbildung 6.19a sind zeitaufgeloste Faraday-Rotationsmessungen dargestellt, welche an dem Ref.-
und Mn-QW eines gediinnten Probenstiicks mit 10 nm Alg3Gag.rAs-Barriere und 3 % Mn-Gehalt
(C050414A) durchgefiihrt wurden, gezeigt. Der Zerfall der Spinpolarisation im Ref.-QW weist einen
zweikomponentigen Abfall auf, wobei die kurze Abklingzeit (16 ps) der Spinrelaxation der Locher, und
die langere Abklingzeit (128 ps) dem Elektronenspin zugeordnet werden kann [Cro96]. Aus dem Zerfall
der Spinpolarisation des Mn-QWs ldsst sich nur eine Abklingzeit von 410 ps extrahieren. Die Zunah-
me der Spinlebensdauer von 128 ps auf 410 ps lésst sich durch den D’yakonov-Perel’-Mechanismus
(Kap. 3.5.2, [Dya72]) im Zusammenspiel mit Mn-Storstellen im QW erklidren: Der dominierende Spin-
relaxationsmechanismus in nominell undotierten bzw. leicht n-dotierten GaAs-Systemen ist der DP-
Mechanismus. Im motional narrowing-Regime ist die Spinrelaxationszeit der Elektronen indirekt pro-
portional zur Impulsstreuzeit. Die diffundierten Mn-Atome in den QWs fungieren als Streuzentren. Im
Mn-QW ist die Storstellenkonzentration grofer als im Ref.-QW, wodurch die Impulsstreuzeit kleiner
und dadurch die Spinrelaxationszeit grofer ist. Legt man nun ein externes Magnetfeld B parallel
zur Probe an, so prizedieren die optischen erzeugten Spins mit der Larmorfrequenz vy, um dieses
Feld. In den Messungen beobachtet man eine leichte Erhchung der Spinlebensdauer im Mn-QW mit
steigendem Magnetfeld (Abb. 6.19b), obwohl man eine zunehmende Dephasierung aufgrund von g-
Faktor-Fluktuationen und somit einer Abnahme der Spinlebensdauern erwarten wiirde (Kap. 3.4).
Die Zunahme der Spinlebensdauer mit steigendem externen Magnetfeld deutet auf einen endlichen
Anteil des Feldes parallel zur Wachstumsrichtung aufgrund einer minimalen Verkippung der Probe
hin: In Rechnungen von E.L. Ivchenko wurde gezeigt, dass ein zum Spin parallel stehendes Magnet-
feld zu einer Verldngerung der Spinlebensdauer mit zunehmender Feldstérke fithrt [Ive73]. Tragt man
die extrahierte Larmorfrequenz vy, gegen das Magnetfeld B auf (Abb. 6.19¢), so lisst sich nach Glei-
chung 4.10 aus der Steigung der g-Faktor bestimmen. Man erhélt aus obigen Messungen einen Wert
von |g| = 0.21, was in guter Ubereinstimmung mit Literaturwerten fiir Elektronen in einem 12 nm
breiten GaAs-QW ist [Sne9l].

In der Arbeit von M. Poggio et al. (Abb. 6.20 [Pog05]) wurde die Elektronenspindynamik an Mn-
dotierten GaAs-QWs mittels zeitaufgeloster Kerr-Rotation untersucht. Dort konnte ebenfalls ein An-
stieg der Spinlebensdauer bei einer schwachen Mn-Dotierung beobachtet werden. In dieser Arbeit
wurde ein nichtlinearer Verlauf der Larmorfrequenz bei einer Mn-Konzentration von mehr als 0.007 %
beobachtet, welcher durch eine Brillouin-Funktion Bj/; angendhert werden konnte. Aufgrund der li-
nearen Dispersion in Abbildung 6.19¢ kann somit die Obergrenze der Mn-Konzentration im Mn-QW
auf 0.007 % abgeschitzt werden. Diese Konzentration entspricht einer Dotierdichte von ~ 10'® cm™3,

was mit den Bandstruktursimulationen in Kapitel 6.2.7 konsistent ist.

Einfluss der Mn-Stérstellen auf PL-Rekombinations- und Spinrelaxationszeiten

Zusétzliche zeitaufgeloste PL-Messungen liefern ein konsistentes Bild: In Abbildung 6.21 ist der zeit-
liche Verlauf der PL und deren Polarisationsgrad des Mn- und des Ref.-QWs dargestellt. Sowohl die
PL- als auch die Spinlebensdauer sind im Mn-QW langer als im Ref.-QW: Bei einer Anregungsleistung
von =~ 130 W/cm? betrigt die PL-Lebensdauer im Ref.-QW ca. 230 ps, im Mn-QW ca. 370 ps. Die
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Abbildung 6.19: TRFR-Messungen an der Probe C050414A (10 nm Barriere): (a) Die Spin-
polarisation im Mn-QW (410 ps) besitzt eine deutlich lingere Lebensdauer als im Ref.-QW
(128 ps). (b) Legt man ein Magnetfeld B parallel zur QW-Ebene an, so prdizedieren die Spins
der Ladungstrager mit der Larmorfrequenz v, wm das externe Feld. (b) Aus der Larmorfrequenz
lasst sich der g-Faktor bestimmen [Sch08].

gemessene Spinlebensdauer betrigt bei dieser Anregungsleistung im Ref.-QW ca. 210 ps, im Mn-QW
ca. 460 ps (Abb. 6.21a,c).

Die Lebensdauer der PL nimmt in beiden QWs mit steigender Anregungsleistung zu: Die Rekom-
bination der erzeugten Elektron-Loch-Paare findet nur innerhalb des Lichtkegels (Abb. 4.1b) statt.
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Abbildung 6.20: Elektronenspindynamik in einem Mn-dotierten GaAs-QW (Abb. aus [Pog05]):

(a) TRKR-Messungen mit einem externen Magnetfeld von 8 T und einer Mn-Konzentration

von 0.05 %. (b) Magnetfeldabhangigkeit der Larmorfrequenz. Bei einer Mn-Konzentration von

bis zu 0.007 % beobachtet man einen linearen Verlauf, wihrend bei einer Konzentration von

0.05 % und mehr ein nichtlinearer Verlauf der Larmorfrequenz auftritt.
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Abbildung 6.21: Zeitaufgeloste PL-Messungen an der Probe C050414A (10 nm Barriere): (a)
TRPL-Kurven des Ref.- und Mn-QWs. (b) Abhdngigkeit der PL-Lebensdauer von der Anre-
gungsintensitit. (c) Zeitlicher Verlauf des Spinpolarisationsgrades im Ref.- und Mn-QW bei

einer Anregungsleistung von 130 W/em?. (d) Abhingigkeit der Spinlebensdauer von der Anre-

gungsleistung.
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Werden unter starker Anregung mehr Ladungstriger erzeugt, als Rekombinationen stattfinden, so
konnen diese aus dem Lichtkegel heraus gestreut werden (k > 0). Diese miissen vor der Rekombinati-
on wieder in den Lichtkegel relaxieren, wodurch insgesamt die Lebensdauer bzw. die PL-Zerfallszeit

verlangert wird.

Im direkten Vergleich von Ref.- und Mn-QW féllt auf, dass die PL im Mn-QW eine wesentlich
grofsere Lebensdauer aufweist und diese bei zunehmender Anregungsleistung stirker ansteigt als im

Ref.-QW, was sich durch folgende Mechanismen erkléren ldsst:

e Aufgrund der héheren Mangan-Konzentration findet eine stirkere Lokalisierung der Ladungs-
triiger an den ionisierten Mangan-Atomen im Mn-QW statt [Ast08]?: Mangan auf Zwischengit-
terplitzen fungiert als zweifacher Donator und setzt im thermischen Gleichgewicht Elektronen
frei. Die negativ geladenen Mn-Tonen kénnen nun photogenerierte Locher binden — der rdumliche
Uberlapp der photogenerierten Elektronen und Locher nimmt ebenso wie die damit verbundene
Rekombinationswahrscheinlichkeit ab. Dies fiihrt zu einer hoheren PL-Lebensdauer im Mn-QW
gegeniiber dem Ref.-QW.

e Eine Ladungstrennung am Mn-QW (Kap. 6.2.7) fiihrt zu einer zusitzlichen Bandverbiegung.
Der raumliche Uberlapp von Elektronen und Léchern im QW nimmt dadurch ab, und die PL-

Lebensdauer nimmt zu.

Interessanterweise nimmt im Mn- und Ref.-QW mit steigender Anregungsleistung die Spinlebens-
dauer zu (Abb. 6.21). Wahrend der Anstieg im Ref.-QW allerdings vergleichsweise gering ausfillt,
wichst im Mn-QW die Spinlebensdauer von a~ 280 ps bei 80 W /cm? auf ~ 650 ps bei 300 W /cm?.
Eine einfache Erkldrung liefert erneut der DP-Mechanismus aufgrund einer Zunahme der Elektronen-
Streuprozesse: Eine Erhohung der Anregungsintensitéit bewirkt eine Zunahme der Ladungstrigerdich-
te und somit der Fermienergie (Er), wodurch die photogenerierten Elektronen somit einen groferen

Impuls k besitzen.

e Die Impulsstreuzeit 7, fiir Streuungen der Elektronen an Mn-Storstellen nimmt ab, und die

Spinrelexationszeit 7¢ nimmt zu [Zut04].

e Zusatzlich zur erhdhten Streuung an Mn-Stératomen kénnte auch eine verstérkte Elektron-
Elektron-Streuung mit zunehmender Anregungsleistung und Ladungstriagerdichte im QW zu

einer Erhohung der Spinlebensdauer iiber den DP-Mechanismus fithren [Ley07].

Die Tatsache, dass die Spinlebensdauer mit zunehmender Anregungsleistung im Mn-QW wesentlich
grofser als im Ref.-QW ist, legt den Schluss nahe, dass der D’yakonov-Perel’-Mechanismus im motio-
nal narrowing-Regime der dominierende Mechanismus fiir die Elektronenspinrelaxation ist und die

Elektron-Elektron-Streuung eine untergeordnete Rolle spielt.

Im folgenden Abschnitt wird daher der Einfluss der Mn-Storstellendichte auf die Ladungstrager-

und Spindynamik (qualitativ) ndher untersucht.

3In der Arbeit von G. V. Astakhov et al. [Ast08] wurde das Mangan substitutionell in GaAs eingebaut, fungiert somit
als Akzeptor und kann daher Elektronen binden. In der vorliegenden Arbeit hingegen besetzt das Mn vornehmlich
Zwischengitterplatze, wodurch es als Donator Locher binden kann.
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6.3.2 Einfluss der Diffusionsstirke auf die PL- und Spinlebensdauer

In diesem Abschnitt werden zeitaufgeloste Messungen an der Probenserie C071213A, C071213B und
C071213C préasentiert. Aus den PL-Messungen in Kapitel 6.2.5 lisst sich qualitativ die Starke der Mn-
Diffusion abschétzen: Hoher Mn-Gehalt im QW bei der Probe mit HT-Alp 3Gag 7As (C071213A), we-
nig Mangan mit LT-Aly §Gag 2 As Barriere (C071213B). Der Mn-Gehalt der Probe mit LT-Aly 3Gag 7As
(C071213C) liegt zwischen den beiden anderen Proben.
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Abbildung 6.22: Leistungsabhingige TRPL-Messungen an Probenstiicken der Serie CO71213A,
C071213B und C071213C (10 nm Barriere, 6 % Mn): PL- und Spinlebensdauer des Ref.- und
Mn-QWs der Probe mit der Barriere aus & nm HT-Aly 3Gag.~As und 5 nm LT-Aly 3Gagp.7As
(a, b), sowie des Mn-QWs der Proben mit 10 nm HT-Aly sGap.7As (¢) und der Probe mit einer
Barriere aus 5 nm HT-Aly 3Gag.7As und 5 nm LT-Aly sGap 2As (d).

Zur Messung der Spin- und Ladungstriagerdynamik wurden an ungediinnten Probenstiicken dieser
Serie zeitaufgeloste PL- und Kerr-Rotationsmessungen durchgefiihrt. Die Messungen wurden in einem
Durchflusskryostaten bei einer Temperatur von 4.3 K durchgefiihrt. In Abbildung 6.22b-c sind die aus
zeitaufgelosten PL-Messungen extrahierten PL- und Spinlebensdauern der Ladungstrager im Mn-QW
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und in Abbildung 6.22a exemplarisch? fiir den Ref.-QW der Probe mit LT-Alg 3Gag 7As Barriere in
Abhiingigkeit von der Anregungsleistung gezeigt. Geeignete Messbereiche waren 30 bis 300 W /cm?.
Bei Probenstiicken, die ein ausreichendes Signal-Rausch-Verhéltnis aufwiesen, wurden die Messungen
auch mit geringerer Anregungsleistung durchgefiihrt. Bei den TRKR-Messungen betrug die Pump-
und Probe-Anregungsleistung, wie bei den TRFR-Messungen zuvor, ~ 40 W/cm? und 3 W /cm?
(Abbildung 6.23).

Untersuchungen an einer Probe mit mittlerer Mn-Diffusion

Die PL-Lebensdauer im Ref-QW nimmt mit steigender Anregungsleistung zu (Abb. 6.22a): Bei
4 W/cm? betriigt diese 540 ps, bei 310 W/cm? lisst sich ein Wert von 1020 ps ermitteln. Diese
Zunahme kann, wie bereits in Kapitel 6.3.1, durch eine Besetzung von Zusténden auferhalb des
Lichtkegels erkliart werden: Wenn unter starker Anregung mehr Ladungstriager erzeugt werden als
Ladungstriager rekombinieren, so werden mehr und mehr Zusténde aufterhalb des Lichtkegels besetzt.
Bevor nun diese Ladungstréger rekombinieren kénnen, miissen diese in den Lichtkegel relaxieren — die
PL-Lebensdauer nimmt insgesamt zu. Die leichte Abnahme der Lebensdauer bei 7 W/cm? auf 520 ps
lasst sich dadurch erkldren, dass aufgrund einer niedrigen Mn-Hintergrunddotierung die Ladungstra-
ger an den Mn-Atomen lokalisieren und dadurch die Lebensdauer zunimmt [Ast08]. Bei steigender
Ladungstragerdichte werden diese Storstellen geséttigt, und ,normale“ Rekombination tritt ein, was
zu einer Verringerung der Lebensdauer fiihrt. Die gemessenen Spinlebensdauern im Ref.-QW liegen im
gleichen Bereich wie bei den zuvor gezeigten Messungen (Abb. 6.21) und zeigen ebenfalls eine leichte
Zunahme von ~ 140 ps auf ~ 180 ps, was sich wie zuvor iiber den DP-Mechanismus erkléren l&sst
(Kap. 6.3.1).

Interessant ist der Vergleich des Ref.-QWs mit dem Mn-QW. In TRKR-Messungen (Abb. 6.23a)
beobachtet man im Mn-QW eine deutlich gréfsere Spinlebensdauer von = 340 ps gegeniiber /~ 100 ps im
Ref.-QW. Diese Zunahme lésst sich, wie in Kapitel 6.3.1 zuvor, durch diffundierte Mn-Atome erklaren:
Die grofere Mn-Storstellendichte im Mn-QW fiihrt zu einer verstiarkten Streuung der Elektronen, und
somit im motional narrowing-Regime des D’yakonov-Perel’-Mechanismus zu einer Verlingerung der

Spinlebensdauer.

In TRPL-Messungen beobachtet man ebenfalls eine deutlich grofere Spinrelaxationszeit im Mn-
QW (Abb. 6.22b), wobei die Leistungsabhéngigkeit der Spindynamik im Ref.- und Mn-QW ein un-
terschiedliches Verhalten aufzeigt. Unter schwacher Anregung (3.8 W /cm?) sind sowohl die PL- als
auch die Spinlebensdauer mit =~ 1.3 ns bzw. 770 ps deutlich grofer als im Ref.-QW. Die PL zeigt
mit steigender Anregungsleistung einen Abfall auf ca. 1 ns, gefolgt von einem leichten Anstieg. Die
Spinlebensdauer hingegen nimmt mit zunehmender Anregungsleistung kontinuierlich ab und betrégt
bei 310 W/cm? nur noch 230 ps. Die Abnahme der PL-Lebensdauer lisst sich durch die Sittigung
der Mn-Storstellen erkldren. Dass diese Séttigung im Vergleich zum Ref.-QW erst bei einer héheren
Anregungsleistung auftritt (38 W/cm? im Mn-QW und 7 W /cm? im Ref.-QW), ist konsistent mit der
hoheren Mn-Konzentration im Mn-QW. Der anschliefende ndherungsweise konstante Verlauf deutet
darauf hin, dass die zunehmende Delokalisierung und damit eine Verkiirzung der Lebensdauer durch
eine Verlangerung der Lebensdauer aufgrund der Ladungstrennung am QW (Kap. 6.2.7) sowie durch

die Besetzung von Zustédnden auferhalb des Lichtkegels kompensiert wird. Die starke Abnahme der

4Da die PL- und Spindynamik des Ref.-QWs bei den den beiden anderen Proben ein dhnliches Verhalten zeigen, wird
hier nur exemplarisch auf eine Probe eingegangen.
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Abbildung 6.23: TRKR-Messungen bei 4.3 K und einer Pump-Leistung von =~ 40 W/cm? an
Ref.- und Mn-QWs ungediinnter Probenstiicke mit jeweils einer 10 nm dicken Barriere: (a) mitt-
lere Diffusionstdirke bei einer Barriere aus 5 nm HT-Aly 3Gag.7As und 5 nm LT-Aly 3Gag.7As,
(b) niedrige Mn-Diffusion mit Barriere aus 5 nm HT-Aly. 3Gag.7As und 5 nm LT-Aly sGag.7As
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und (c) starke Mn-Diffusion mit einer Barriere aus 10 nm HT-Aly 3Gag 7As.

Spinlebensdauer mit zunehmender Anregungsleistung konnte durch die Ladungstrennung und einer
damit verbundenen Bandverbiegung erklirt werden: Der zunehmend asymmetrische QW (Kap. 3.2)
fiihrt aufgrund der Spin-Bahn-Wechselwirkung zu einem groferen Rashba-Feld und somit zu einer
verstiarkten Spinrelaxation. Die steigende Anregungsleistung resultiert dariiber hinaus in groferen k-
Vektoren, was aufgrund der Spin-Bahn-Wechselwirkung zu einem stérkeren effektiven Magnetfeld (£2)
und somit zur Spinrelaxation iiber den DP-Mechanismus fithrt (Gl. 3.31). Denkbar ist ebenfalls, dass
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die mit steigender Anregungsleistung zunehmende Anzahl an optisch erzeugten Ladungstrager zu einer
Sattigung der ionisierten Storstellen fiihrt, und somit zu einer weniger effizienten Streuung. Die Abnah-
me der Impulsstreuzeit mit steigender Anregungsleistung und somit die Zunahme der Spinlebensdauer

im motional narrowing-Regime des DP-Mechanismus scheint hier jedenfalls vernachlassigbar zu sein.

Untersuchungen an einer Probe mit starker Mn-Diffusion

Betrachtet man nun den Fall der starken Mn-Diffusion, die PL-Messungen bei der Probe mit der Bar-
riere aus HT-Aly 3Gag 7As (C071213A) nahelegen, so zeigt sich ein dhnliches Verhalten (Abb. 6.22c¢):
Vergleicht man den entsprechenden Bereich der Anregungsleistung®, so zeigt die PL zwar ebenfalls
einen Anstieg der Lebensdauer von ~ 250 ps bei 38 W/cm? auf 400 ps bei 300 W /cm?, allerdings

erreicht diese nicht die Werte wie in den zuvor gezeigten Messungen.

Betrachtet man die Spindynamik mittels TRKR (Abb. 6.23c), so zerfillt die Spinpolarisation im
Ref.-QW mit ~ 70 ps, wiahrend diese im Mn-QW eine Lebensdauer von = 2.7 ns besitzt, was einen
Anstieg um den Faktor 40 entspricht. Die leichte Abweichung der Spinlebensdauer im Ref.-QW im
Vergleich zu der Probe mit mittlerer Mn-Diffusion l&sst sich durch unterschiedliche Hintergrund-
dotierungen aufgrund von geringen Verunreinigungen in der Wachstumskammer erkléren. Die aus
TRPL-Messungen bestimmte Spinlebensdauer nimmt wie bei der Probe mit mittlerer Mn-Diffusion
mit steigender Anregungsleistung ab: 1820 ps bei einer Anregungsleistung von 38 W /cm? und nur noch
560 ps bei 300 W/cm?. Dieses Verhalten liisst sich erneut mittels des DP-Mechanismus erkléren: Mehr
Mn-Storstellen fithren zu einer kiirzeren Impulsstreuzeit und damit zu einer ldngeren Spinrelaxations-
zeit. Mit zunehmender Anregungsleistung wird der k-Vektor der Elektronen und damit das effektive
Magnetfeld aufgrund der Spin-Bahn-Wechselwirkung grofer, was zu einer Zunahme der Spinrelaxation
fiihrt.

Untersuchungen an einer Probe mit geringer Mn-Diffusion

Der zeitliche Zerfall der Spinpolarisation, welcher durch TRKR-Messungen an einem Probenstiick mit
LT-Aly sGag o As-Barriere bestimmt wurde (Abb. 6.23b), weist im Ref.- und Mn-QW eine vergleichbare
Abklingkonstante auf: Bei einer Anregungsleistung von 40 W/cm? beobachtet man im Ref.-QW eine
Spinlebensdauer von & 130 ps und im Mn-QW =~ 150 ps. Die leichte Abweichung der Spinlebensdauer
im Ref.-QW im Vergleich zu den Probe mit mittlerer und starker Mn-Diffusion lasst sich erneut durch
unterschiedliche Hintergrunddotierungen erkldren. Die Spinlebensdauern und die vorausgegangenen
PL-Messungen (Kap. 6.2.5) deuten darauf hin, dass in dieser Probe die Diffusion von Mn-Atomen aus
der GaMnAs-Schicht gering ist.

Im Vergleich zu den Proben mit mittlerer und starker Mn-Diffusion zeigt die Probe mit geringer
Mn-Diffusion ein abweichendes Verhalten (Abb. 6.22d): Die PL-Lebensdauer weist einen #hnlichen
Verlauf wie im Ref.-QW (Abb. 6.22a) auf, allerdings liegen auch hier die absoluten Werte deutlich un-
terhalb der Probe mit ,mittlerer Mn-Diffusion (C071213C): Mit steigender Anregungsleistung scheint
die PL-Lebensdauer leicht abzufallen und mit weiter steigender Anregungsleistung wieder zuzuneh-
men. Dieses Verhalten ldsst sich durch Séttigung der, wenn auch nur in geringer Anzahl vorhandenen,
Mn-Storstellen erklaren. Eine mit steigender Anregungsleistung verbundene Delokalisierung der La-

dungstriger fiihrt zu einer kiirzeren Rekombinationszeit [Ast08]. Das darauf folgende Ansteigen ldsst

5Fiir Anregungsleistungen unter 10 W/cm? konnte bei der Messung mit der Streak-Kamera keine PL mehr detektiert
werden.
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sich wieder durch die Streuung der Ladungstréger aus dem Lichtkegel heraus erklaren: Aufgrund der
geringeren Lebensdauer kénnen die Ladungstréger schneller rekombinieren und es werden dadurch
weniger Zustdnde ausserhalb des Lichtkegels besetzt, was zu einem vergleichsweise moderaten Anstieg
der PL-Lebensdauer fiihrt. Interessanterweise nimmt die Spinlebensdauer iiber den gesamten Bereich
mit steigender Anregungsleistung zu. Moglicherweise dominiert im Limit der schwachen Diffusion und
damit niedriger Mn-Konzentration im QW der Einfluss der Impulsstreuzeit iiber den DP-Mechanismus
die Spinrelaxation: Durch die zunehmende Anregungsleistung und damit gréferem k-Vektor nimmt

die Impulsstreuzeit 7, ab und nach Gleichung 3.31 somit die Spinrelaxationszeit 7 zu.

Zusammenfassung

Fasst man diese Untersuchungen und die Messungen an der Probe mit 3 % Mn-Gehalt in der GaMnAs-
Schicht (Kap. 6.3.1) zusammen, so beobachtet man mit steigender Mn-Dichte eine Zunahme der Spin-
lebensdauer. Allerdings hat die Mn-Diffusion einen starken Einfluss auf die Abhéngigkeit von der
Anregegungsleistung: Bei einer kleinen Storstellendichte nimmt die Spinrelaxationszeit mit der Anre-
gungsleistung zu — wiahrend bei einer hohen Mn-Stoérstellendichte die Spinlebensdauer mit steigender

Anregungsleistung abnimmt.

Im Limit der schwachen Diffusion hat die Impulsstreuzeit einen dominierenden Einfluss auf die Spin-
relaxation iber den DP-Mechanismus: Mit zunehmender Anregungsleistung nimmt die Impulsstreuzeit
7, ab und nach Gleichung 3.31 die Spinrelaxationszeit 7, zu. Im Bereich der starken Diffusion nimmt
zwar die Impulsstreuzeit mit steigender Anregungsleistung ebenfalls ab, allerdings scheint der Ein-
fluss des groferen k-Vektors der Elektronen aufgrund der Spin-Bahn-Wechselwirkung einen stéarkeren
Einfluss auf die Spinrelaxation zu haben: Mit zunehmendem k-Vektor wird das effektive Magnetfeld

grofser, was iiber den DP-Mechanismus zu einer verstiarkten Spinrelaxation fiihrt.

6.3.3 Einfluss der Barrierendicke auf die PL- und Spinlebensdauer

In diesem Abschnitt werden zeitaufgeloste Messungen an unterschiedlichen Positionen des Wafers
mit einer keilférmigen Barriere diskutiert. Die Barriere besteht hierbei aus einer Aly 3Gag 7 As-Schicht
und einer nicht-rotiert gewachsenen Schichtfolge aus fiinf Perioden AlAs und GaAs, wodurch sich
ein Gradient mit abnehmender Barrierendicke entlang des Wafers ergibt. Die Durchmischung der
diinnen Ubergitter-Schichten fiihrt zu einer effektiven Al 75Gag o5As-Schicht. Diese Probe stellt damit
zusatzlich ein Pendant mit HT-Barriere zu der Probe mit 5 nm Aly 3Gag7As und 5 nm LT Alg sGag2As
Barriere (C071213B) dar.

In Kapitel 6.2.4 wurden PL-Messungen prisentiert, die mit abnehmender Barrierendicke eine zu-
nehmende Mn-Diffusion aus der GaMnAs-Schicht in den darunterliegenden Mn-QW nahelegen. Wie
im Folgenden noch ausfiihrlich gezeigt wird, hat die Barrierendicke einen drastischen Einfluss auf
die Spindynamik, obwohl die Barrierendicke ,nur* um knapp 2 nm variiert (9.2 bis 10.8 nm). Die
untersuchten Probenstiicke wurden entlang des Wafers so herausgebrochen, dass aufgrund des nicht-

rotierten Wachstums die Barrierendicke kontinuierlich abnimmt.
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Abbildung 6.24: TRPL-Messungen an Probenstiicken mit keilformiger Barriere und 6% Mn-
Gehalt (C060818B) bei 4.3 K und einer Anrequngsleistung von 300 W/cm?. (a) Zeitlicher Ver-
lauf der PL des Mn-QWs bei drei unterschiedlich dicken Barrieren: Bei einer dicken Barriere
beobachtet man einen monoexponentiellen Abfall. Mit diinner werdender Barriere tritt eine zwei-
te, langlebige Komponente hervor, wodurch die PL einen biexponentiellen Zerfall aufweist. Die
entsprechenden Werte der PL-Lebensdauern fiir alle sechs untersuchten Probenstiicke sind in
(b) aufgetragen. (c) Zeitlicher Verlauf des Spinpolarisationsgrades fiir unterschiedliche Barrie-
rendicken. Mit abnehmender Barrierendicke ist eine deutliche Zunahme der Spinrelazationszeit

zu beobachten. (d) Spinrelazationszeit in Abhdingigkeit von der Barrierendicke.

Einfluss der Barrierendicke auf die PL-Lebensdauer

Zeitaufgeloste PL-Messungen wurden an sechs Probenstiicken mit jeweils unterschiedlicher Barrie-
rendicke durchgefiithrt. Der Einfluss der Barrierendicke und somit der Mn-Diffusion auf die PL-
Lebensdauer wird in Abbildung 6.24a deutlich. Wahrend man bei dickerer Barriere einen monoex-
ponentiellen Zerfall der PL bobachten kann, so tritt ab 10.2 nm mit abnehmender Barrierendicke eine
zusétzliche, langlebige Komponente hervor. Man erhélt aus einem biexponentiellen Fit an die Messda-
ten eine Lebensdauer von bis zu 2.5 ns fiir die langlebige Komponente der PL, wihrend die kurzlebige
Komponente in der Grofenordnung der PL-Lebensdauern mit dickerer Barriere liegt (Abb. 6.24b).
In Abbildung 6.25 sind die kurz- und langlebigen Komponenten des PL-Zerfalls in Abhéngigkeit von
der Anregungsleistung fiir ein Probenstiick mit diinner Barriere aufgetragen. Die kiirzere Kompo-
nente nimmt dabei mit steigender Anregungsleistung leicht zu, die langlebige Komponente hingegen
ab. Die langlebige Komponente kénnte durch die zunehmende Lokalisierung der Ladungstriger an

den ionisierten Mn-Atomen verursacht werden, wie sie auch von Astakhov et al. beobachtet wurde
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[Ast08]. Zusétzlich konnte eine Verkippung des QWs durch ein internes elektrisches Feld zu einem
reduzierten Uberlapp von Elektron- und Lochwellenfunktion im QW, und dadurch zu einer verringer-
ten Rekombinationsrate fiihren. Solch eine Verkippung koénnte aufgrund der Mn-Diffusion und einer

damit verbundenen Dotierung des QWs und der Barriere hervorgerufen werden (Kap. 6.2.7).

__ 40r 0603188 9.2 Am Barrierle) ]
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Einfluss der Barrierendicke auf die Spinlebensdauer

In Abbildung 6.24c ist der zeitliche Verlauf des PL-Polarisationsgrades des Mn-QWs fiir unterschied-
liche Barrierendicken aufgetragen. Man kann eine stete Zunahme der Spinrelaxationszeit mit abneh-
mender Barrierendicke beobachten: Bei einer Dicke von 10.8 nm betragt diese ~ 870 ps, wihrend sie
bei einer Barrierendicke von 9.2 nm auf ~ 9.3 ns angestiegen ist. Diese Zunahme lésst sich erneut mit
dem D’yakonov-Perel’-Mechanismus erklaren (Kap. 3.5.2, [Dya72]): Im motional narrowing-Regime
ist die Spinrelaxationszeit 7 proportional zur Streurate 1/7,. 7, ist hierbei die Impulsstreuzeit. Durch
die mit abnehmender Barrierendicke steigende Mn-Storstellendichte nimmt die Streuzeit ab und damit

die Streurate und die Spinrelaxationszeit zu.

PL- und Spinlebensdauer in Abhangigkeit von Anregungsleistung und Barrierendicke

Betrachtet man die Leistungsabhéngigkeit der Spinlebensdauer fiir unterschiedliche Barrierendicken
(Abb. 6.26), so beobachtet man bei allen untersuchten Proben eine stete Abnahme der Spinlebensdauer
im Mn-QW mit zunehmender Anregungsleistung. Hierbei spielt die Barrierendicke eine zusétzliche
Rolle: Der zeitliche Verlauf des Spinpolarisationsgrades ist in Abbildung 6.27 exemplarisch fiir eine
diinne und eine dicke Barriere aufgetragen. Wéahrend bei dickerer Barriere die Spinlebensdauer sehr
deutlich mit zunehmender Anregungsleistung ,einbricht“ (von 4.4 ns auf 950 ps, Abb. 6.27d), so
nimmt die Spinlebensdauer bei diinnerer Barriere moderater ab (von 11.3 ns auf 6 ns, Abb. 6.27c).
Die zugehorigen PL-Lebensdauern im Mn-QW nehmen hingegen mit steigender Anregungsleistung —
wenn auch nur leicht — zu: Bei der Probe mit diinnerer Barriere steigt diese von 250 ps bei 100 W /cm?
auf 270 ps bei 600 W /cm?, sowie von 250 ps auf 260 ps bei der Probe mit dickerer Barriere (Abb. 6.27c,
d). Dieser Anstieg lasst sich dadurch erkliren, dass mit zunehmender Anregungsleistung die Elektronen
aus dem Lichtkegel (Abb 4.1b) herausgestreut werden kénnen und somit die PL-Lebensdauer zunimmt.
Zuséatzlich besetzen nach der Thermalisierung und Relaxation mehr und mehr Elektronen Zusténde mit
hoherem k-Vektor. Die Zunahme des k-Vektors bedingt allerdings auch eine Zunahme des effektiven
Magnetfeldes durch das Rashba- und/oder Dresselhaus-Spin-Bahn-Feld (Kap. 3.2), wodurch wiederum

die Préazessionsfrequenz der Elektronen um das effektive Magnetfeld zunimmt. Die Spinlebensdauer 7g
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Abbildung 6.26: TRPL-Messungen an Probenstiicken mit keilformiger Barriere und 6% Mn-
Gehalt (C060818B) bei 4.3 K: Leistungsabhdingigkeit der Spinlebensdauer fiir unterschiedliche
Barrierendicken. Bei allen untersuchten Proben kann man eine stete Abnahme der Spinlebens-

dauer mit steigender Anrequngsleistung beobachten.

ist im DP-Mechanismus jedoch indirekt proportional zur Stirke des Magnetfeldes beziehungsweise der
Préizessionsfrequenz Q(k): é ~ Q%7, (Gl 3.31). Dadurch nimmt mit steigender Anregungsleistung
die Spinlebensdauer ab, was theoretische Berechnungen von Jiang et al. [Jia09] bestéitigen: Dort wird
dieses Verhalten als Zunahme der inhomogenen Verbreiterung mit steigender (Elektronen-)Dichte
beschrieben. Diese Berechnungen spiegeln auch den Einfluss der Mn-Storstellendichte im QW auf
die Spinlebensdauer wider, was konsistent mit der Zunahme der Spinlebensdauer bei abnehmender

Barrierendicke ist.

Vergleich mit dem Referenz-QW

Interessant ist auch hier der Vergleich mit dem Ref.-QW. Die beobachteten PL-Lebensdauern nehmen
im Ref.-QW mit steigender Anregungsleistung stetig zu (Abb. 6.27e, f): Eine mogliche Erklarung ist
auch hier eine Besetzung der Zusténde auferhalb des Lichtkegels, wodurch mit zunehmender An-
regungsleistung die Rekombinationsrate verringert wird. Bei beiden Proben sind allerdings die PL-
Lebensdauern im Ref.-QW kleiner als im Mn-QW, und dariiber hinaus kleiner als bei allen anderen
untersuchten Proben: Die Probe wurde bis auf die GaMnAs-Schicht in der Hochbeweglichkeitskam-
mer der MBE-Anlage gewachsen, weswegen davon auszugehen ist, dass wihrend des Wachstums kein
unbeabsichtigter Einbau von Mn-Storstellen stattgefunden haben kann. Da der Ref.-QW von einer
100 nm dicken Aly 3Gag 7As-Schicht vom Mn-QW getrennt ist, sollte die Diffusion von Mn-Atomen
hauptséchlich den Mn-QW betreffen. Daher ist davon auszugehen, dass die Mn-Storstellendichte im
Ref.-QW dieser Probenserie verschwindend gering ist und hier eine Verlangerung der PL-Lebensdauer

durch lokalisierte Ladungstrager keine Rolle spielt.

Die Spinrelaxationszeit in Abhéngigkeit von der Anregungsleistung zeigt in beiden Proben ein &hn-

liches Verhalten: Mit zunehmender Anregungsleistung fillt diese zunéchst ab, um mit steigender Anre-

- 903 -



6. GaAs/AlGaAs/GaMnAs-Schichtstrukturen

Spinpolarisationsgrad [norm., log.]

Zeit [ns]

Zeit [ps]

I
N
N

1.00

0.37

C060818B (9.5 nm Barriere)
TRPL, T=4.3K, A, =780 nm

‘exc
Anregungsleistung

e teatiaed

Mn-QW:
100 W/cm?
200 W/cm?
Ref.-QW: 300 W/cm?
200 W/cm? 400 W/cm?
600 W/cm? 600 W/cm?

00 0.2 04 06 08 10 12 14 16

Zeit [ns]
12.0 T T T T
-_‘\‘\ (c) Mn-QW !
8.0 \‘\‘ ~
40L | —4@— Spinrelaxationszeit =4
— @— PL-Lebensdauer
03 _
[ ¢——@ ® ° o
0.2 | Il Il Il Il Il N
: ‘ T T T T T R
200 F \ ’/’/‘ -
180 - ‘/ /o ]
160 | _—* ]
a @ ]
140 | o/ 3
.~ (e) Ref.-QW]
120 . 1 1 1 1 1
100 200 300 400 500 600

Anregungsleistung [W/cm?]

Zeit [ns]

Zeit [ps]

Spinpolarisationsgrad [norm., log.]

N
N
N

1.00

o
w
N

4.0 F
3.0F

20F

1.0

220

200

180

160

140

C060818B (10.5 nm Barriere)
TRPL, T=4.3K, A =780 nm

7 " Vexc

Anregungsleistung

Mn-QW:

100 W/cm

200 W/cm

L 300 W/cm

Ref. QW: 400 W/cm

200 W/cm? 600 W/cm
600 W/cm?

00 02 04 06 08 10 1.2 14 16

2

2

2

2

2

Zeit [ns]

e (@mnaw]
3 \ — 4@ — Spinrelaxationszeit i
- DS — @ — PL-Lebensdauer 3
g \o\, 1
3 I —
S
. ‘ o
i L 2 4 ¢
i ./ ]
- o :
S z
s ./ (f) Ref.-QW ]

100 200 300 400 500 600

Anregungsleistung [W/cm?]

Abbildung 6.27: TRPL-Messungen an Probenstiicken mit keilformiger Barriere und 6% Mn-
Gehalt (C060818B) bei 4.3 K. Zeitlicher Verlauf des PL-Spinpolarisationsgrades im Mn- und
Ref.-QW bei unterschiedlicher Anregungsleistung der Probe mit dinner (a) und dicker Barriere
(b). Leistungsabhingiger Verlauf der PL- und Spinlebensdauern im Mn- und Ref.-QW der Probe

mit dinner (¢ und e) bzw. dicker Barriere (d und f).

gungsleistung wieder anzusteigen. Bei schwacher Anregung und somit niedriger Ladungstriagerdichte
konnte aufgrund des zunehmenden k-Vektors und der damit verbundenen verstarkten Prézession
der Spins im Spin-Bahn-Feld die Spinrelaxation iiber den DP-Mechanismus dominieren. Bei weiter
steigender Anregungsleistung fallt die verstdrkte Streuung der Ladungstriger an (wenn auch nur in
geringer Anzahl vorhandener) Storstellen mehr und mehr ins Gewicht und die Spinrelaxationszeit
nimmt tiber den DP-Mechanismus wieder zu. Eine Zunahme der Spinlebensdauer bei einer niedrigen
Storstellendichte wurde zuvor auch bei Messungen an den Ref.-QWs der zuvor untersuchten Proben
beziehungsweise auch im Mn-QW der Probe mit LT-Aly sGag oAs-Barriere (Abb. 6.22) mit vergleich-

barer Anregungsleistung beobachtet.
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Abbildung 6.28: TRFR-Messungen an gediinnten Probenstiicken des Wafers mit keilformiger
Barriere (C060818B) und 6 % Mn in der GaMnAs-Schicht. (a) Aus den TRFR-Messungen
lassen sich die Spinrelazationszeiten bestimmen [Sch08]. (b) Larmorfrequenz in Abhdingigkeit
vom parallel zur QW-Ebene angelegten, externen Magnetfeld B. Die Messdaten lassen sich sehr
gut linear anndhern und aus der Steigung der g-Faktor bestimmen (durchgezogene Linien).
(¢) In der Probe mit dinner Barriere nimmt die Spinlebensdauer deutlich mit zunehmendem
Magnetfeld ab, was auf eine Dephasierung aufgrund von g-Faktor-Fluktuationen hindeutet (die
durchgezogene Linie stellt einen 1/B-Fit nach Gl. 3.22 dar). Die Spinlebensdauer im Mn-QW
der Probe mit dickerer Barriere bleibt hingegen nahezu konstant (die durchgezogene Linie ist
als ,quide to the eye® zu sehen). Das Inset zeigt TRFR-Kurven der Probe mit diinner Barriere

mit einem angelegten Magnetfeld von bis zu 0.4 T.

Relaxation der Spinpolarisation im Ref.- und Mn-QW bei diinner und dicker Barriere

Zeitaufgeloste Faraday-Rotationsmessungen an gediinnten Probenstiicken zeigen eine starke Abhén-
gigkeit der Spinlebensdauer von der Barrierendicke (Abb. 6.28a): Die Spinpolarisation im Mn-QW der
Probe mit einer Barrierendicke von 10.8 nm weist eine Lebensdauer von a 220 ps auf, wohingegen
die Lebensdauer im Ref.-QW bei beiden Proben = 100 ps betrigt. Betrachtet man die Zerfallszeit im

Mn-QW der Probe mit einer 9.2 nm dicken Barriere, so beobachtet man einen drastischen Anstieg der
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Lebensdauer auf ~ 3 ns: Mit diinnerer Barriere nimmt die Mn-Diffusion und damit die Storstellen-
dichte im Mn-QW zu. Somit nimmt die Spinlebensdauer aufgrund des D’yakonov-Perel’-Mechanismus
zu. Diese Beobachtungen decken sich mit den Ergebnissen der zeitaufgelosten PL-Messungen. Hier ist
allerdings anzumerken, dass die aus den TRPL-Messungen bestimmten Spinrelaxationszeiten grofier
als die TRFR-Spinlebendauern sind, was auf unterschiedliche Anregungsbedingungen zuriickzufiihren

sein konnte.

g-Faktoren der Ladungstrdager im Mn-QW: Magnetfeldabhdngige TRFR- und TRPL-Messungen

Legt man parallel zur QW-Ebene ein externes Magnetfeld an, so fiihrt dieses Feld zu einer Prazes-
sion der Ladungstrigerspins. In Abbildung 6.28b sind in Abhéngigkeit vom externen Magnetfeld die
extrahierten Larmorfrequenzen der Ladungstriger im Mn-QW der Proben mit diinner (9.2 nm) und
dicker Barriere (10.8 nm) aufgetragen. Diese lassen sich sehr gut linear annéhern, wodurch wie zuvor
eine Mn-Konzentration von weniger als 0.007 % abgeschétzt werden kann [Pog05]. Fiir den g-Faktor
der Ladungstriger der Probe mit dicker Barriere erhélt man einen Wert von 0.24, bei der diinneren
Barriere einen Wert von 0.22 — was in guter Ubereinstimmung mit Literaturwerten fiir Elektronen
in einem 12 nm breiten QW steht [Sne91]. Somit wird deutlich, dass es sich bei den Messungen um
die Spinrelaxation von Elektronen handelt. Ursache fiir den etwas kleineren Wert des g-Faktors bei
diinnerer Barriere konnte auf die Mn-Diffusion zuriickzufiihren sein: Eine stirkere Mn-Diffusion fiihrt
zu einer stirkeren Bandverbiegung (Abb. 6.14), wodurch die effektive QW-Breite und somit ebenfalls
der g-Faktor kleiner wird [Sne91|. Zusétzlich fithrt die Verkippung zu einer hheren Aufenthalts-

wahrscheinlichkeit der Elektronenwellenfunktion an der GaAs/AlGaAs-Grenzfliche und damit einem
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Abbildung 6.29: TRPL-Messungen an der Probe C060818B (9.2 nm Barriere, 6% Mn): (a)
Wird ein Magnetfeld parallel zur QW-Ebene angelegt, so prizedieren die Ladungstrigerspins um
das externe Feld. (b) Der aus der Prazessionsfrequenz bestimmte g-Faktor betrigt unabhingig

von der Anregqungsleistung |g| = 0.20.
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stiarkeren Eindringens der Wellenfunktion in die Barriere, wodurch sich ebenfalls der g-Faktor dndert
[SalO1b].

In zeitaufgelosten PL-Messungen lésst sich ebenfalls eine Prézession der Ladungstrager beobachten:
Abbildung 6.29a zeigt den zeitlichen Verlauf des PL-Polarisationsgrades des Mn-QWs einer unge-
diinnten Probe mit 9.2 nm dicker Barriere und einem parallel zur QW-Ebene angelegten externen
Magnetfeld. Analog zu den zuvor diskutierten TRFR-Messungen kann man auch hier eine Oszillati-
on der um das dufere Magnetfeld préazedierenden Spins erkennen und aus der Larmorfrequenz den
zugehorigen g-Faktor bestimmen (|g| = 0.20). Dieser Wert ist in guter Ubereinstimmung mit den
TRFR-Messungen. Ahnlich zu den TRFR-Messungen kann man auch in den TRPL-Messungen eine
Abnahme der Spinlebensdauer mit steigendem Magnetfeld beobachten, was auch hier auf die Depha-

sierung des Elektronenspins hindeutet.

Dephasierung des Elektronenspins im Mn-QW

Betrachtet man die Abhéngigkeit der Spinlebensdauer im Mn-QW vom externen Magnetfeld
(Abb. 6.28¢), so beobachtet man bei der Probe mit dickerer Barriere einen nahezu konstanten Ver-
lauf, wohingegen die Spinlebensdauer im Mn-QW der Probe mit diinner Barriere mit zunehmendem
Magnetfeld deutlich abfillt. Dieses Verhalten deutet auf eine Dephasierung aufgrund von g-Faktor-
Fluktuationen hin. Diese Fluktuationen lassen sich durch Mn-Storstellen im QW erkléren: Eine inho-
mogene Verteilung der Mn-Atome fiihrt zu lokalen Inhomogenititen im QW-Material und somit zu
Inhomogenititen im g-Faktor. Ebenso konnen Potentialfluktuationen der QW /Barriere-Grenzflache
zu Inhomogenitéten im g-Faktor fithren (vgl. Kap. 5.3.4). Nahert man die extrahierten Spindephasie-
rungszeiten mit einem 1/B-Zusammenhang nach Gleichung 3.22 an, so lassen sich die Fluktuationen
zZu

Agrm—qw = 0.02 £ 0.003 (6.1)

bestimmen, was einem relativen Wert von &~ 11 % entspricht und in der Gréfenordnung der Fluktua-

tionen wie bei der zuvor beobachteten Lochspindephasierung liegt (Kap. 5.3.4).

6.3.4 Einfluss von lokalisierten Zustinden auf die PL- und Spinlebensdauer

In den Arbeiten von G. V. Astakhov et al. wird von einer effektiven Unterdriickung der Elektronenspin-
relaxation und einer Verlangerung der Rekombinationszeit in Mn-dotiertem GaAs-Volumenmaterial
berichtet [Ast08]: Da das Mn bei den untersuchten Proben hauptsichlich auf Ga-Gitterplitzen einge-
baut wird, fithrt dies zu einer p-Dotierung. Die ionisierten und somit negativ geladenen Mn-Akzeptoren
kénnen photogenerierte Locher binden. Unter schwacher Anregung werden strahlende Uberginge
durch die Rekombination von Elektronen mit gebundenen Lochern dominiert. Da zusétzlich Elektro-
nen und Locher rdumlich getrennt lokalisiert sind, fiihrt dies zu einer Erhohung der PL-Lebensdauer.
Mit steigender Anregungsleistung werden nun diese Zentren geséttigt und Rekombination von frei-
en Exzitonen setzt ein, was zu einer Reduktion der Lebensdauer fiihrt. In den Abschnitten zuvor
wurde mehrfach die Verliangerung der PL-Lebensdauern auf an Mn-Storstellen lokalisierte Zusténde

zuriickgefithrt. Der Einfluss der Mn-Storstellen auf die PL- und Spinlebensdauer wird im Folgenden
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exemplarisch an einer Probe® niher untersucht.

(a)

(b1
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Abbildung 6.30: TRPL-Messungen an der Probe C060818B (9.5 nm Barriere, 6% Mn). (a)
PL-Spektrum bei einer Anregungsleistung von 300 W/em?und einer Temperatur von 4.3 K. Die
PL des Mn-QWs lisst sich gut mittels zwei Gauss-Kurven anndhern, welche man der Rekom-
bination freier (X) und gebundener Ezzitonen (DX) zuordnen kann. Zeitlicher Verlauf der PL

(b) und des Spinpolarisationsgrades (¢) an zwei spektral unterschiedlichen Positionen.

In Abbildung 6.30a ist eine zeitlich integrierte TRPL-Messung einer Probe der Serie CO60818B mit
9.5 nm dicker Barriere gezeigt, welche bei 300 W /cm? Anregungsleistung und einer Temperatur von
4.3 K aufgenommen wurde. Analog zu den PL-Messungen in Kapitel 6.2.2 ldsst sich auch hier die
PL des Mn-QWs sehr gut mit zwei Gauss-Kurven anndhern: Der héherenergetische Gauss-Verlauf mit
einer zentralen Wellenldnge von A. = 800.6 nm lédsst sich freien Exzitonen (X) und der niederenergeti-
sche Gauss-Verlauf mit A, = 801.9 nm den an Mn-Atomen gebundenen Exzitonen (DX) zuordnen. Fiir
diese beiden Wellenléingen kann man einen deutlichen Unterschied im zeitlichen Verlauf der PL erken-
nen (Abb. 6.30b): Im Bereich um 800.6 nm lassen sich Zerfallszeiten von 71 = 110 ps und 75 = 540 ps
und im Bereich um 801.9 nm 7 = 120 ps und 7o = 650 ps ermitteln. Der deutliche Anstieg der
langlebigen Komponente der PL im niederenergetischen Bereich der PL deutet auf einen Einfluss der
Bindung von Exzitonen an Mn-Storstellen hin. Wahrend bei lokalisierten Exzitonen der rdaumliche
Uberlapp von Elektronen und Léchern zunimmt, was zu einer schnelleren Rekombination fiihrt (sie-
he zum Beispiel [G6b83] fiir GaAs/AlGaAs QW-Strukturen), beobachtet man hier eine verlangsamte
Rekombination, was sich mit den von Astakohov et al. gemachten Beobachtungen erkléren ldsst: An
den positiv geladenen Mn?*-Ionen” werden die Elektronen der photogenerierten Elektron-Loch-Paare

gebunden, withrend die Locher weiterhin ,frei“ beweglich sind. Der raumliche Uberlapp von Elektron-

6Bei anderen Proben und auch variabler Anregungsleistung zeigen sich dhnliche Ergebnisse, weshalb sich dieser Ab-
schnitt auf Messungen an einer Probe konzentriert.
"Mn auf Zwischengitterplitzen fungiert als doppelter Donator.
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und Loch-Wellenfunktion nimmt ab, was zu einer veringerten Rekombinationsrate und somit zu einer
Verlangerung der PL-Lebensdauer fiithrt. Dadurch lésst sich auch der Anstieg der PL-Lebensdauer mit
abnehmender Barrierendicke (Abb. 6.24b) erkldren.

Die Spinlebensdauer unterscheidet sich hingegen nur minimal: Im niederenergetischen Bereich der
PL kann eine Spinrelaxationszeit von 9.8 ns und im hoherenergetischen Spektralbereich eine Spinle-
bensdauer von 9.5 ns bestimmt werden (Abb. 6.30c). Der leicht hohere Wert im Bereich der gebundenen
Exzitonen kann iiber den DP-Mechanismus erklért werden: Die Elektronen der gebundenen Exzitonen
weisen aufgrund der abgesenkten Energie einen kleineren k-Vektor auf, was zu einem kleineren effek-
tiven Magnetfeld und somit zu einer langsameren Spinprizession fiihrt — die Spinorientierung bleibt

lénger erhalten.

6.4 Dotierung durch Mn-Diffusion?

In den Abschnitten zuvor wurde ausfiihrlich der Einfluss der Mn-Diffusion und der damit verbunde-
nen Mn-Storstellen auf die optischen Eigenschaften untersucht. In diesem Kapitel wird eine mdogliche
diffusionsinduzierte Dotierung diskutiert. Hierbei konzentrieren sich die Messungen und deren Inter-
pretation auf Probenstiicke des Wafers mit keilférmiger Barriere (C060818B): Die langen Spinrelaxati-
onszeiten (Kap. 6.3.3) deuten aufgrund des D’yakonov-Perel’-Mechanismus (Kap. 3.5.2) auf eine hohe
Mn-Storstellendichte hin. Es ist anzunehmen, dass die diffundierten Mangan-Atome Zwischengitter-
plitze des GaAs-Kristalls besetzen und somit als doppelte Donatoren zu einer n-Dotierung fithren
[Mac02].

Anfangsspinpolarisationsgrad

Barrierendicke:
< 040 -@- 10.8nm
3 -@®- 10.5nm
oo
o -A- 10.2nm
'5 0.35 -¥- 9.8nm
E -®- 95nm
% 0.30 -4- 92nm
3
£ 025
[N
a
2 020
e
Z

015 r \c0608183, TRPL, T=4.3K, A =780 nm| ]

100 200 300 400 500 600
Anregungsleistung [W/cm?]

Abbildung 6.31: TRPL-Messungen an Probenstiicken mit keilformiger Barriere und 6% Mn-
Gehalt (C060818B) bei 4.3 K: Anfinglicher Spinpolarisationsgrad (ASPG) in Abhdngigkeit von
der Anregungsleistung. Der Zeitpunkt t = 0 ist durch die Peakposition der TRPL definiert. Der
abweichende ASPG bei einer Barrierendicke von 10.8 nm ist vermutlich auf einen messbedingten

Fehler zuriickfihren.
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Die ,zeitliche Lage* des TRPL-Signals kann sich von Messung zu Messung leicht unterscheiden (sie-
he zum Beispiel Abb. 6.21a, ¢). Zusétzlich kann besonders bei hoher Anregungsleistung Streulicht des
zirkular polarisierten Laserstrahls einen Signalpeak verursachen, der den reellen maximalen Spinpo-
larisationsgrad verfélscht. Da insbesondere bei den Proben mit diinner Barriere die Spinlebensdauer
sehr grofs ist und somit die Spinrelaxation in den ersten 100 ps vernachléssigbar klein ist, bietet es
sich an, den Spinpolarisationsgrad zur Zeit des TRPL-Peaks zu vergleichen, da sich dieser genauer
bestimmen ldsst. Der Anfangsspinpolarisationsgrad (ASPG) ist daher als Spinpolarisationsgrad der
PL zum Zeitpunkt des PL-Peaks definiert (vgl. [Feh09]).

In Abbildung 6.31 ist der ASPG der PL in Abhéngigkeit von der Anregungsleistung und der Barrie-
rendicke aufgetragen. Mit abnehmender Barrierendicke beobachtet man eine Verringerung des ASPG,
wobei die Abhéngigkeit von der Anregungsleistung immer starker zunimmt: Bei einer Barrierendicke
von 10.5 nm liegt der ASPG annihernd konstant bei &~ 37 %. Mit abnehmender Barrierendicke fallt
der ASPG bei einer Anregungsleistung von 100 W/cm? unter 20 %. Mit zunehmender Anregungs-
leistung nimmt der ASPG zu und zeigt ein Sattigungsverhalten, wobei die Sattigung des ASPG mit

diinnerer Barriere tendenziell erst bei hheren Anregungsleistungen erreicht wird.

Dieses Verhalten lésst sich durch die Diffusion von Mn-Atomen aus der GaMnAs-Schicht erkliren:
Mit abnehmender Barrierendicke nimmt die Mn-Storstellenkonzentration zu. Im GaAs-QW besetzen
die Mn-Atome Zwischengitterpldtze und wirken dort als doppelte Donatoren, die unpolarisierte Elek-
tronen freisetzen. Diese Elektronen stehen bei der Rekombination mit den optisch erzeugten Elek-
tronen und den zugehorigen Lochern in Konkurrenz: Der Polarisationsgrad der PL verringert sich.
Aufgrund der endlichen Anzahl an Mn-Atomen wird mit zunehmender Anregungsleistung eine Sétti-
gung erreicht. Mit zunehmender Mn-Dichte im QW aufgrund der abnehmenden Barrierendicke wird

die Séttigung erst mit hoherer Anregungsleistung erreicht.

Ladungstrdger- und Spindynamik
Die PL-Lebensdauer betrigt im Mn-QW 250 - 300 ps und bleibt fiir unterschiedliche Anregungs-

leistungen und Barrierendicken nahezu konstant (Abb. 6.27), wobei mit abnehmender Barrierendi-
cke eine weitere, langlebigere Komponente der PL hervortritt (Abb. 6.24, 6.25). Diese langlebige
Komponente kann, wie zuvor diskutiert, der Lokalisation von Ladungstrédgern an Mn-Storstellen im
QW zugeschrieben werden. Sowohl bei der Probe mit dicker als auch diinner Barriere sind die Zer-
fallszeiten der Spinpolarisation, welche aus TRFR-Messungen bestimmt wurden (Abb. 6.28a), mit
den PL-Lebensdauern (Abb. 6.24, 6.25 und 6.27) vergleichbar. Die aus TRPL-Messungen bestimmte
Spinlebensdauer (Abb. 6.26) ist hingegen deutlich grofer als die Zerfallszeiten der Spinpolarisation
(Abb. 6.28a).

Die zuvor diskutierten TRPL-Messungen wurden an ungediinnten Probenstiicken, die TRFR-
Messungen hingegen an gediinnten Probenstiicken durchgefiihrt. Dariiberhinaus ist der Absorptions-
koeffizient bei resonanter Anregung grofer als bei nicht-resonanter Anregung [Mas85], wodurch sich
die optisch erzeugte Ladungstrigerdichte im QW bei beiden Messmethoden unterscheiden sollte und
dadurch die Ergebnisse nur bedingt vergleichbar sind. Daher werden im Folgenden Messungen un-
ter resonanter Anregung diskutiert: Die Ladungstréigerdynamik wurde hierbei mittels zeitaufgeloster
differentieller Transmission (TRPP, Kap. 4.2.3) und die Spindynamik mittels TRKR gemessen.

In Abbildung 6.32 sind leistungsabhéingige Messungen zur Ladungstriager- und Spindynamik (TRPP
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Abbildung 6.32: Ladungstriger- und Spinlebensdauern des Mn-QWs der Probenserie mit keil-
formiger Barriere und 6% Mn-Gehalt (C060818B) bei 4.3 K: (a, ¢) Messung der zeitaufgelds-
ten differentiellen Reflexion (TRPP) zur Bestimmung der Ladungstrigerlebensdauer und (b, d)
TRKR zur Bestimmung der Spinlebensdauer, welche jeweils an einem ungedinnten Probenstiick

mit dicker (10.8 nm) und dimner Barriere (9.2 nm) durchgefiihrt wurden.

und TRKR), welche am Mn-QW zweier ungediinnter Probenstiicke mit diinner und dicker Barriere
unter resonanter Anregung durchgefiihrt wurden, gezeigt. Die Ladungstriagerlebensdauer im Mn-QW
der Probe mit diinner Barriere ist deutlich linger als bei der Probe mit dicker Barriere (Abb. 6.32a,
¢) und nimmt bei beiden Proben mit steigender Anregungsleistung ab: Dies deutet auf den bereits
zuvor diskutierten Einfluss von lokalisierten Zustéanden hin [Ast08]. Der zeitliche Verlauf der Spin-
polarisation (Abb. 6.32b, d) zeigt ein dhnliches Verhalten: Die Lebensdauer nimmt mit steigender
Anregungsleistung ab, und ist im Mn-QW der Probe mit diinner Barriere deutlich grofer als mit
dicker Barriere. Auch hier beobachtet man fiir die Rekombination der Ladungstriger und der Spin-
dynamik #hnliche Zerfallszeiten. Dariiber hinaus sind die Spinlebensdauern, welche mittels TRPL
bestimmt wurden, wesentlich grofer als die Zerfallszeiten der Spinpolarisation. Dies deutet darauf
hin, dass der zeitliche Verlauf der Spinpolarisation durch die Ladungstrigerrekombination und nicht

nur durch die Spinrelaxation begrenzt ist (Kap. 4.3).

Interpretation

Der Anfangsspinpolarisationsgrad weist eine deutliche Abhéngigkeit von der Barrierendicke auf: Es ist

anzunehmen, dass diffundierte Mangan-Atome im Mn-QW Zwischengitterplitze besetzen, und dort
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als doppelte Donatoren fungieren. Die Diffusion nimmt mit diinner werdender Barriere zu, wodurch
sich die Ladungstriagerdichte im Mn-QW erhoht und der ASPG abnimmt.

Eine effektive Dotierung und somit eine signifikante Anzahl an zusétzlichen Elektronen im QW
wiirde sich insbesondere darin dufern, dass die in TRKR/TRFR-Messungen gemessene Spinlebens-
dauer Trrkr mit der Spinrelaxationszeit 7g identisch oder zumindest vergleichbar ist (Kap. 4.3): Bei
der Rekombination mit den Lochern stehen die optisch erzeugten, spinpolarisierten Elektronen mit
den durch die Dotierung vorhandenen unpolarisierten Elektronen in Konkurrenz. Eine hohe Dotierung
wiirde dann bedeuten, dass ein Grofteil der unpolarisierten Elektronen mit den Léchern rekombiniert
und somit eine Spinpolarisation in QW zuriickbleibt. Die Zerfallszeit der Spinpolarisation, 7TrkR,
ist wesentlich kiirzer als die Spinrelaxationszeit g, allerdings vergleichbar mit der Rekombinations-
dauer 7. Dies deutet somit darauf hin, dass die Rekombinationszeit den limitierenden Faktor nach
Gleichung 4.12 L = T—ls + %, flir die Abnahme der Spinpolarisation darstellt. Méglicherweise

? TTRKR
reicht eine vermeintlich hohe Storstellendichte im Mn-QW somit nicht aus, um eine signifikante Do-

tierkonzentration im QW zu erreichen. Die Berechnungen aus Kapitel 6.2.7 mit zuvor abgeschétzten
Mn-Konzentrationen ergeben zwar eine leichte Beeinflussung der Bandstruktur, allerdings keine signi-
fikant hohe n-Dotierung im Mn-QW. Aus den PL-Messungen in Kapitel 6.2.8 kann man schliefsen,
dass der Donaturzustand um ~ 100 meV unter der Leistungsbandkante liegt, und die Elektronen bei
einer Temperatur von 4.3 K selbst bei einer hohen Storstellendichte somit noch an die Donatoren
gebunden sind. Ob moglicherweise auch freie Locher aus der GaMnAs-Schicht die n-Dotierung im

QW neutralisieren, ist bislang noch unklar.

6.5 Einfluss des Annealings auf die Ladungstrager- und

Spindynamik

Das Ausheizen von GaMnAs-Schichten ist eine etablierte Methode, um die Curie-Temperatur durch
Reduktion der als Donatoren fungierenden Mn-Interstitials zu erhdhen (siehe Kap. 2.3.3). Durch das
Ausheizen diffundieren diese Mn-Atome an die Oberfliche, um dort mit dem Sauerstoff der Luft eine
Oxidschicht zu bilden. In der Literatur wurde bislang hauptséchlich der Einfluss des Annealings auf
die GaMnAs-Schicht behandelt (siehe z.B. [Edm04, Hol06, Hir07, Wur08|]), wéhrend jener auf die
darunterliegenden Schichten kaum erforscht wurde. In diesem Abschnitt werden daher zeitaufgeloste
PL-Messungen an einem Probenstiick® mit 5 nm HT- und 5 nm LT-Alg 3Gag 7 As-Barriere (C071213C)
gezeigt: Die Spin- und PL-Lebensdauern liegen im Bereich von einigen 100 ps (Kap. 6.3.2), was
einen guten Zugang und Reproduzierbarkeit durch TRPL-Messungen mit dem Streak-Kamerasystem
ermdglicht. Fiir das Ausheizen der Proben wurde der Annealing-Ofen, der am Lehrstuhl Wegscheider
zur Verfligung steht und von M. Hirmer im Rahmen der Diplomarbeit entwickelt wurde [Hir07],
verwendet. Die GaMnAs-Schicht der untersuchten Probe weist bei einer Dicke von 50 nm und 6 %
Mn-Gehalt eine Curie-Temperatur von ca. 70 K auf. Die bei dieser Schichtdicke und Mn-Konzentration
maximal erreichbare Curie-Temperatur betriagt ca. 110 K und wird nach ca. 20 Stunden Ausheizen
bei 200 °C erreicht [Hir07]. Die Ausheizphase fiir die Messungen, die hier diskutiert werden, betrug
insgesamt 24 Stunden und wurde nach 2, 4, 8, 12, 16 und 20 Stunden unterbrochen: Die Probe

8Untersuchungen an anderen Probenstiicken zeigten ein dhnliches Verhalten, weshalb in diesem Abschnitt reprisentativ
Messungen an einem Probenstiick der Serie C071213C diskutiert werden.
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wurde dann aus dem Ofen entfernt, in einen He-Durchflusskryostaten montiert und nach Abschluss

der TRPL-Messungen zur Fortfiihrung des Annealing-Vorganges wieder in den Ofen eingebracht.

Ref.-QW
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Abbildung 6.33: Leistungsabhingige PL-Messungen an einer Probe mit 5 nm HT- und 5 nm
LT-Aly 3Gag.vAs-Barriere (C071213C) in Abhingigkeit von der Annealing-Dauer.

In Abbildung 6.33 sind leistungsabhéngige PL-Messungen gezeigt. Die PL-Kurven wurden hier-
bei durch zeitliche Integration der TRPL-Messungen gewonnen. Der fiir die TRPL-Messungen im
Pulsbetrieb laufende Anregungslaser wurde hierbei auf die Wellenlénge von 780 nm justiert, so dass
nur innerhalb der QWs (und der GaMnAs-Schicht) Elektron-Loch-Paare erzeugt wurden. Sowohl die
aus den TRPL-Messungen bestimmten Spin- und PL-Lebensdauern des Mn-QWs als auch die PL-
Lebensdauer des Ref-QWs sind in Abbildung 6.34 in Abhéngigkeit von der Anregungsleistung und
Annealing-Dauer dargestellt.

Wihrend sich die PL nach zwei Stunden nahezu unveréndert zeigt, kann man nach vier Stunden
eine deutliche Rotverschiebung der PL sowohl des Mn- als auch des Ref.-QWs beobachten. Im weiteren
Annealing-Verlauf weist die PL der beiden QWs eine stetige Blau-Verschiebung auf, und erreicht nach
20 Stunden nahezu wieder die spektrale Ausgangsposition. Nach weiteren vier Stunden tritt erneut

eine leichte Rotverschiebung auf.

In Abbildung 6.34 sind die aus leistungsabhéngigen TRPL-Messungen bestimmten Spin- und PL-
Lebensdauern in Abhéngigkeit von der Annealing-Zeit aufgetragen. Vor Beginn des Ausheizens kann
man eine Abnahme der PL-Lebensdauer im Mn- und Ref-QW mit steigender Anregungsleistung
beobachten. Im weiteren Annealing-Verlauf hingegen nimmt die PL-Lebensdauer mit steigender An-
regungsleistung zu. Die PL-Lebensdauer des Mn- und Ref.-QWs erreicht nach 4 bzw. 8 Stunden das
Maximum, f&llt bei 12 Stunden hingegen deutlich ab. Die PL-Lebensdauern erreichen nach 16 Stun-
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Abbildung 6.34: Leistungsabhdngige TRPL-Messungen an einer Probe mit 5 nm HT- und 5 nm
LT-Aly 3Gag.7As-Barriere (C071213C): Spin- und PL-Lebensdauer des Mn-QWs (a, b) und
PL-Lebensdauer des Ref.-QWs (c) in Abhangigkeit von der Annealing-Dauer.

den Annealing-Dauer erneut ein Maximum, fallen im weiteren Verlauf erneut ab und erreichen nach

24 Stunden wieder nahezu die Ausgangswerte.

Im gesamten Annealing-Verlauf nimmt die Spinlebensdauer mit steigender Anregungsleistung zu.
Dariiber hinaus beobachtet man ein im Vergleich zur PL-Lebensdauer gegensétzliches Verhalten: Bei

einer Abnahme der PL-Lebensdauer nimmt die Spinlebensdauer zu — und umgekehrt.

Da beide QWs von der spektralen Verschiebung und der Zunahme beziehungsweise Abnahme der
PL-Lebensdauer gleichermafsen betroffen sind, kann man eine weitere Mn-Diffusion in den Mn-QW
als Ursache fiir die Verlingerung der PL- und/oder der Spinlebensdauer ausschliefen: Zusétzliche Mn-
Storstellen sollten die optischen Eigenschaften des Mn-QWs wesentlich stéarker beeinflussen als die des
Ref.-QWs — dies ist offensichtlich nicht der Fall. Unterschiedliche Probentemperaturen als Ursache fiir
die Rotverschiebung konnen ebenfalls ausgeschlossen werden: Die Probe wurde stets an einer iden-
tischen Stelle in den Kryostaten montiert und die gemessene Temperatur wurde konstant bei 4.3 K
gehalten. Ausserdem konnte keine signifikante, stete Zunahme der Spinlebensdauer der Elektronen
im Mn-QW beobachtet werden, wodurch sich eine zusétzliche Diffusion von Mn-Atomen ausschliefen
lasst. Dariiber hinaus deutet die Beeinflussung der PL auf eine Bandverbiegung aufgrund interner
elektrischer Felder hin: Der energetischen Abstand zwischen Elektronen- und Lochzustinden nimmt
ab, was zu einer Absenkung der Ubergangsenergie fiihrt. Zusitzlich nimmt der rdumliche Uberlapp

von Elektronen und Lochern im QW ab, was zu einer Verlangerung der PL-Lebensdauer fiihrt. Die
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Abnahme der Spinlebensdauer lisst sich ebenfalls auf die Bandverbiegung zuriickfiihren: Durch die
Verkippung nimmt aufgrund der Spin-Bahn-Wechselwirkung das Rashba-Feld zu (Kap. 3.2). Dieses ef-
fektive Magnetfeld fithrt zu einer verstirkten Spinrelaxation iiber den D’yakonov-Perel’-Mechanismus
(Kap. 3.5.2).

Der Grund fiir diese starken elektrischen Felder ist bislang noch nicht gekliart. Beim Annealing-
Vorgang diffundieren Mn-Atome, die zuvor Zwischengitterpliatze des GaMnAs-Kristalls besetzt haben,
an die Oberfliche [Edm04]. Die abwechselnde Rot- und Blauverschiebung des Spektrums im zeitlichen
Verlauf legt die Vermutung nahe, dass durch die Diffusion unterschiedliche Prozesse auftreten, die
sich gegenseitig beeinflussen. Weiterfithrende Arbeiten kénnen moglicherweise die Frage kldren, welche
Prozesse hierbei auftreten, und wie diese die GaMnAs-Schicht und die darunterliegenden Strukturen

beeinflussen.

6.6 Spin-Effekte in schwachen und starken Magnetfeldern

In diesem Kapitel werden zeitaufgeloste Messungen prisentiert, welche am Mn-QW eines gediinnten
beziehungsweise ungediinnten Probenstiicks mit einer 9.2 nm dicken Barriere (C060818B, 6% Mn)
und einem von auften angelegten, transversalen Magnetfeld durchgefiihrt wurden. Die Messungen im
schwachen Magnetfeld wurden an einem ungediinnten Probenstiick in einem He-Durchflusskryostaten
bei einer Temperatur von 4.3 K durchgefiihrt. Die mit den verwendeten Magnetspulen maximal er-
reichbare Feldstidrke betrug 20 mT. Die Feldstédrke am Ort der Probe wurde hierbei mittels eines
Hall-Sensors bestimmt. Fiir die Messungen im starken Feld (0.5 bis 2.0 T) wurde die gediinnte Probe
in einen Magnetkryostaten eingebaut und die Spindynamik in Transmission bei einer Probentempe-

ratur von 4.7 K gemessen.

6.6.1 Paramagnetische Kopplung im schwachen Magnetfeld

Zeitaufgeloste PL-Messungen, in denen parallel zur QW-Ebene ein schwaches externes Magnetfeldern
von bis zu 20 mT angelegt wurde, zeigen eine deutlich erhdhte Spinprézessionsfrequenz (Abb. 6.35),
wie sie im Vergleich zu Messungen im starken Feld (Abb. 6.29a) erst bei etwa zehnfach stirkeren
Magnetfeldern zu erwarten wéaren. Dariiber hinaus fallt auf, dass die Prézessionsfrequenz mit abneh-

mender Anregungsleistung zunimmt.

Der Elektronen-g-Faktor konnte in vorhergehenden TRPL-Messungen im starken Magnetfeld
(Abb. 6.29b) zu |g| = 0.2 bestimmt werden. Ndhert man die TRPL-Kurven mit einem geddmpf-
ten Cosinus an, so kann man nach Gleichung 4.10 einen effektiven g-Faktor bestimmen (Abb. 6.36a):
Dieser ist bis zu zwanzigmal grofer als der zuvor bestimmte Elektronen-g-Faktor und nimmt mit
zunehmender Anregungsleistung und Magnetfeld ab. Der g-Faktor ist vergleichbar mit dem von ioni-
sierten Mangan-Tonen in GaAs (&~ 2 [Kar82|), was auf eine Wechselwirkung zwischen den Mn-Tonen
und den Spins der Elektronen hindeutet. Betrachtet man hingegen den g-Faktor als konstant, so kann
man iiber die Prézessionsfrequenz auf ein effektives Magnetfeld zuriickrechnen (Abb. 6.36b). Dabei
fallt insbsondere auf, dass dieses effektive Feld mit zunehmender Anregungsleistung abnimmt und mit
zunehmenden externen Feld ein Séttigungsverhalten aufzeigt — mit Séattigungsfeldern von mehr als
200 mT.
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Abbildung 6.35: Magnetfeldabhingige TRPL-Messungen am Mn-QW eines ungediinnten Pro-
benstiicks mit 9.2 nm dicken Barriere (C060818B, keilformige Barriere, 6% Mn) und einem von
auflen angelegten transversalen Magnetfeld von bis zu 20 mT und einer Anregungsleistung von
60, 200 und 400 W/cm?. Die Prizession weist eine deutlich héhere Frequenz auf als man fiir
die tatsdchlich angelegten Felder erwarten wiirde, was auf effektive Magnetfelder in der Probe

hindeutet. Dieses effektive Magnetfeld nimmt mit zunehmender Anregungsleistung ab.

Das hohe effektive Magnetfeld deutet auf eine paramagnetische Ausrichtung der magnetischen Mo-
mente der Mangan-Storstellen im QW im externen Magnetfeld hin: Diese Ausrichtung fithrt zu einem
zusétzlichen Magnetfeld im QW, wodurch die Prézessionsfrequenz der Elektronen im QW zunimmt.
Das effektive Magnetfeld beziehungsweise die effektive Magnetisierung M aufgrund der paramagnet-

sichen Wechselwirkung ldsst sich allgemein mittels einer Brillouin-Funktion beschreiben [Kit06]:

gupB
kT

M & Bggett - By () mit x = (6.2)
Bgaett ist dabei das maximal erreichbare (Sattigungs-)Feld und B (z) die Brillouin-Funktion mit Spin
J. Die aus den TRPL-Messungen bestimmten effektiven Felder lassen sich hierbei sehr gut mittels
einer Bs/o-Funktion annéhern” (Abb. 6.36b). Das Sittigungsverhalten lisst sich somit aufgrund der
endlichen Anzahl an Mn-Atomen im QW erklédren und deutet auf eine Ausrichtung der Mn-Spins

im &ufseren Magnetfeld hin. In Mn-modulationsdotierten zweidimensionalen Lochsystemen konnte

9Mn besitzt ein magnetisches Moment von 5/2 [Pog05].
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Abbildung 6.36: (a) Effektiver g-Faktor und (b) effektives Magnetfeld aus TRPL-Messungen
am Mn-QW eines ungediinnten Probenstiicks mit einer 9.2 nm dicken Barriere (C060818B,
keilformige Barriere, 6% Mn) und einem von auflen angelegten transversalen Magnetfeld von

bis zu 20 mT und einer Anregungsleistung von 60, 200 und 400 W/cm?.

ebenfalls ein paramagnetisches Verhalten, welches einer Wechselwirkung der freien Lochern mit dem

magnetischen Moment der lokaliserten Mn-Tonen zugeschrieben wurde, beobachtet werden [Wur09].

Eine mogliche Erklarung fiir die Abnahme der effektiven Magnetfelder mit steigender Anregungsleis-
tung liefert die 1/T-Abhéngigkeit des Curie-Gesetzes: Die Erhohung der Anregungsleistung bewirkt
durch Aufheizen eine Temperaturzunahme in der Probe. Denkbar wire ebenfalls, dass Abschirmungs-
effekte die paramagnetische Wechselwirkung reduzieren: Mit steigender Anregungsleistung nimmt die
Ladungstragerdichte im Mn-QW zu, was zu einer Abschirmung der Mn-Atome im QW fithren konnte.

Durch die Abschirmung wird der Einfluss der Mn-Momente auf das Spinensemble reduziert.

In ergénzenden Messungen im Magnetkryostaten bei externen Feldern von mehr als 20 mT konnten
diese hohen effektiven Magnetfelder nicht reproduziert werden. Die genauen Umsténde hierfiir sind
bislang ungeklart [Feh09]. Daher bieten sich temperaturabhidngige Messungen mit stiarkeren Magnet-

feldspulen zur weiteren Untersuchung des paramagnetischen Verhaltens an.

6.6.2 Dynamische Kernspinpolarisation im starken Magnetfeld

In diesem Kapitel werden TRFR-Messungen diskutiert, bei denen die Probe um einen definierten
Winkel © gegeniiber dem von aufsen angelegten Magnetfeld B beziehungsweise dem Pump-Strahl
verkippt wurde (Abb. 6.37a).

In Abbildung 6.37b sind TRFR-Messungen gezeigt, welche am Mn-QW eines gediinnten Proben-
stiicks mit einer 9.2 nm dicken Barriere (C060818B, 6% Mn) und einer Probentemperatur von ~ 4 K
durchgefiihrt wurden. Im unverkippten Fall (© = 0) und bei einem Magnetfeld von 1 T lisst sich die
Larmorfrequenz bei sowohl rechts- als auch linkszirkular polarisierter Anregung zu vy ~ 3.1 GHz be-
stimmen. Fiir einen endlichen Verkippungswinkel (0 = 3°) ergibt sich ein abweichendes Bild: Bei links-
zirkular polarisierter Anregung (o) beobachtet man eine Zunahme der Larmorfrequenz auf 3.6 GHz.
Bei rechtszirkular polarisierter Anregung (o) betrigt diese nur 2.1 GHz, wobei dem Signal zuséitzlich

eine nicht-oszillierende, exponentiell abfallende Komponente iiberlagert ist (Abb. 6.37b).

Die Messungen von G. Salis et al. [Sal0la| zeigen ein &hnliches Verhalten (Abb. 6.38), allerdings
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Abbildung 6.37: (a) Verkippung der Probe um den Winkel © gegeniber dem einfallenden Pump-
Strahl beziehungsweise dem externen Magnetfeld B. (b) TRFR-Messungen am Mn-QW einer
gediinnten Probe mit einer 9.2 nm dicken Barriere (C060818B, keilformige Barriere, 6% Mn,)
bei B = 1 T im verkippten (© = 3°) und unverkippten Fall (© = 0).

Abbildung 6.38: TRFR-Messungen an ei-
ner 2DEG-Probe mit einem Verkippungs-

%04

:é; winkel von 10° bei einem Magnetfeld von 0,
S92 -6 und + 6 T (aus [Sal01la]). Die Richtung
Em’ des effektiven Kernfeldes wurde im Gegen-
w

satz zu den Messungen in dieser Arbeit

o

nicht tiber den Drehsinn der Zirkularpola-

risation variiert, sondern durch die Rich-

tungsanderung des dufleren Magnetfeldes.

wird dort nicht der Drehsinn der Zirkularpolarisation verdndert, sondern die Richtung des externen
Magnetfeldes. Die deutliche Anderung der Larmorfrequenz lisst sich durch die dynamische Kernspin-
polarisation (engl. dynamic nuclear polarisation, DNP) erkldren: Die Spinpolarisation der Elektronen
fiihrt aufgrund der Hyperfeinwechselwirkung AI - S zwischen dem Elektronenspin S und Kernspin I
zu einer Spinpolarisation der Atomekerne (Overhauser-Effekt!? [Ove53]). Eine mittlere Kernspinpo-

larisation <I> verursacht wiederum ein effektives Kernmagnetfeld B,,:
B,=A<I>/gup (6.3)

Der Unterschied in der Larmorfrequenz bei einer Anregung mit linkszirkular oder rechtszirkular pola-
risiertem Licht 14sst sich durch die Verkippung der Probe beziiglich des externen Magnetfeldes erkléren
(Abb. 6.39): Der zirkular polarisierte Pump-Strahl erzeugt eine Spinpolarisation der Ladungstriger,
die je nach Helizitét in (rechtszirkular polarisiert, c~) oder entgegengesetzt (linkszirkular polarisiert,

oT) zur Ausbreitungsrichtung des Pump-Strahls orientiert ist. Aufgrund des grofen Brechungsindex

10Der erste Nachweis einer Ausrichtung der Kernspins durch optisches Pumpen mit zirkular polarisiertem Licht in
Festkorpern gelang durch G. Lampel [Lam68|.
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Abbildung 6.39: Das einfallende zirkular polarisierte Licht fihrt in der Probe zu einer Spinpo-
larisation S, welche (anti-)parallel zur Ausbreitungsrichtung des Lichtes steht. Wird die Probe
gegentiber dem dufleren Magnetfeld B verkippt, so kann man die Spinpolarisation in Komponen-
ten senkrecht (Seg., 1) und parallel (Seg., ) zum duferen Magnetfeld zerlegen. Bei Anregung
mit (a) linkszirkular bzw. (b) rechtszirkular polarisiertem Licht zeigt Sg. ) parallel bzw. anti-

parallel zum dufseren Magnetfeld.

von GaAs'! ist die Richtung der Spinpolarisation nahezu senkrecht zur QW-Ebene, wodurch sich
eine effektive Spinpolarisation senkrecht (Seg., 1) und (anti-)parallel ( Seg., ||) zum dukeren Magnet-
feld B ergibt. Die Komponente, die (anti-)parallel zum dufseren Magnetfeld steht, fiihrt aufgrund des
Overhauser-Effektes zu einer Polarisation der Kernspins, und damit zu einem magnetischen Kernfeld
B,,, welches dem externen Feld iiberlagert ist. Das Kernfeld B, ldsst sich somit durch Messung der

Larmorfrequenz vy, bestimmen |[Pag84]:

- (6.4)

VL

Im Folgenden wird der Einfluss der Anregungsleistung und des externen Magnetfeldes auf die Stér-
ke des Kernfeldes ndher untersucht. In Abbildung 6.40 sind leistungsabhéingige TRFR-Messungen
(8 W/em? bis 120 W/cm?) bei einem Magnetfeld von 1 T gezeigt. Bei linkszirkular polarisiertem
(07) Pump-Strahl nimmt die Larmorfrequenz mit steigender Anregungsleistung zu, wihrend diese
mit rechtszirkular polarisiertem (¢~ ) Pump-Strahl abnimmt. Die nichtoszillierende Komponente tritt
besonders bei Anregung mit rechtszirkular polarisiertem Licht mit zunehmender Anregungsleistung
immer stiarker hervor. Diese Komponente kénnte durch einen longitudinalen Anteil des Kernmagnet-
feldes hervorgerufen werden [Sal0la]. Um nun das effektive Kernfeld bestimmen zu kénnen, wurden
aus den Messdaten die Prézessionsfrequenzen extrahiert. Die TRFR-Kurven lassen sich sehr gut mit

folgender Gleichung annéhern:

P(At) = Piexp (—At> + Prexp <—At> - cos (2mvp At) (6.5)
1

T2

P(At) entspricht hierbei der absoluten Spinpolarisation, welche proportional zum TRFR-Signal ist.

Aus der Larmorfrequenz ldsst sich zusammen mit dem zuvor ermittelten g-Faktor (]g| = 0.224,

1 GréRer als 3.5 bei der verwendeten Anregungswellenldnge von 803 nm [Ada85]
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Abbildung 6.40: TRFR-Messungen am Mn-QW einer gediinnten Probe mit 9.2 nm dicken Bar-
riere (C060818B, keilformige Barriere, 6% Mn) bei B = 1 T, Verkipungswinkel von © = 3° und
einer Anrequngsleistung von 8 W/cm? bis 120 W/ecm?. Anregung mit links- (a) und rechtszir-

kular polarisiertem Pump-Strahl ().

Abb. 6.28b) und Gleichung 6.4 das effektive Kernfeld B,, berechnen. In Abbildung 6.41 sind die effek-
tiven Kernfelder in Abhéngigkeit von der Anregungsleistung, Drehsinn des Zirkularpolarisationsgrades
und dem externen Magnetfeld aufgetragen. Die Messpunkte wurden jeweils fiir festes Magnetfeld und
Helizitdt mit steigender Anregungsleistung aufgenommen: Da die Zeitkonstante fiir die dynamische
Kernspinpolarisation typischerweise im Bereich von Sekunden bis Minuten liegt [Dya06], wurde im
Anschluss an eine Messung die Anregungsleistung erhéht und nach einer Wartezeit von mindestens
10 Minuten die néchste Messung gestartet. Das negative Vorzeichen des Magnetfeldes bei Anregung
mit rechtszirkular polarisiertem Laserlicht bedeutet hierbei, dass das Kernfeld antiparallel zum &u-
Reren Magnetfeld orientiert ist. Bei Anregung mit linkszirkular polarisiertem Laser ist das Kernfeld
parallel zum &uferen Magnetfeld orientiert. Mit steigender Anregungsleistung und externem Magnet-
feld nimmt das effektive Kernfeld zu und scheint ein Sattigungsverhalten aufzuweisen (Abb. 6.41a, b).
Die Datenpunkte in Abbildung 6.41b lassen sich mittels einer Brillouin-Funktion Bj/, (B) sehr gut

anndhern — die Atome in GaAs besitzen ein magnetisches Kernmoment von 3/2 [Kik00].
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Abbildung 6.41: Dynamische Kernspinpolarisation: (a) Stirke des Kernfeldes B, in Abhdn-
gigkeit von der Anregungsleistung. Der zeitliche Abstand zwischen den einzelnen Messungen
betrug ca. 10 Minuten. (b) Starke des Kernfeldes B, in Abhingigkeit vom externen Magnetfeld.
Die durchgezogenen Linien stellen einen Fit mit einer Brillouin-Funktion (Bs/,) dar. Bei ei-
nem Magnetfeld von B = 0.5 T konnte bei rechtszirkular polarisartierter Anregung (o~ ) keine

Schwingungsperiode und somit kein Kernfeld bestimmt werden.

Da das Kernfeld proportional zur mittleren Elektronenspinpolarisation ist, und diese Polarisation
mit steigendem Magnetfeld aufgrund der stérkeren Dephasierung abnimmt (Abb. 6.28¢), wiirde man
eine Abnahme des Kernfeldes erwarten. Im Falle einer langen Spinlebensdauer wiirde sich allerdings die
effektive Spinpolarisation aufgrund der Prézession um das externe Magnetfeld herausmitteln. Somit
fiihrt erst die Spinrelaxation zu einer effektiven mittleren Elektronenspinpolarisation. Der im Pulsbe-
trieb mit einer Repetitionsrate von 82 MHz arbeitende Laser erzeugt somit eine stetige, wenn auch
nur kleine, effektive Spinpolarisation, welche {iber die Hyperfeinwechselwirkung schliefslich zu einer ef-
fektiven Polarisation der Kernspins fiihrt. Auffallend ist zudem, dass mit rechtszirkular polarisiertem
Pump-Strahl (07) das resultierende Kernfeld fast doppelt stark ist als mit linkszirkular polarisiertem
Pump-Strahl (7). Diese Beobachtung lisst sich durch die Priizession der Elektronenspins erkliren:
Unter rechtszirkular polarisierter Anregung (Abb. 6.40b) fiihrt die DNP zu einem effektiven Feld an-
tiparallel zum externen Magnetfeld — die Prézessionsfrequenz der Elektronenspins nimmt ab, wodurch
die effektive Spinpolarisation und somit wiederum das effektive Kernfeld stirker zunimmt als unter

linkszirkular polarisierter Anregung.

An Probenstiicken mit kiirzerer Elektronenspinlebensdauer konnte die dynamische Kernspinpola-
risation nicht, beziehungsweise nicht so deutlich, wie in den zuvor gezeigten Messungen beobachtet
werden. Aufgrund der Prézession fiihrt allerdings eine lange Spinrelaxationszeit zu einer sehr geringen
mittleren Spinpolarisation. Die lange Spinlebensdauer in den GaAs/AlGaAs/GaMnAs QW-Strukturen
hat somit nur indirekt einen Einfluss auf die Stédrke der DNP: Die Spinlebensdauer nimmt aufgrund
der Mn-Stérstellen {iber den D’yakonov-Perel’-Mechanismus zu (Kap. 6.3.3). An diesen Storstellen
kénnen Ladungstriiger lokalisieren (z.B. Kap. 6.2.2), wodurch der grofere rdumliche Uberlapp der
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Wellenfunktionen von Elektronen und Atomkernen zu einer stiarkeren Hyperfeinwechselwirkung fiihrt

— und damit zu einer effektiven Kernspinpolarisation.
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7 Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Spindynamik von zweidimensionalen Lochsystemen untersucht.
Die Ladungstrigerdichten in den untersuchten Quantenwell-Strukturen wurden dabei so gewahlt, dass
sie optische Messungen im exzitonischen Regime ermoglichen. In Photolumineszenzuntersuchungen
konnten positiv geladene Trionen, das heisst positiv geladene Exzitonen, nachgewiesen werden. Mit
steigender Anregungsleistung kann die Photolumineszenz des neutralen Exzitons beobachtet werden.
Aufgrund der endlichen Anzahl an freien Léchern im Quantenwell kann auch nur eine endliche Anzahl
an Trionen erzeugt werden, wodurch die Photolumineszenz der Trionen bei steigender Anregungsleis-

tung in Séttigung geht und die des neutralen Exzitons das Spektrum dominiert.

Mittels zeitaufgeloster Faradayrotationsmessungen wurde die Spindynamik der Ladungstrdger im
Quantenwell eingehend untersucht. Um die Elektronen- und Lochspinkomponenten zu identifizieren,
wurde ein hohes externes Magnetfeld parallel zur Quantenwell-Ebene angelegt. Die unterschiedlichen
g-Faktoren der Elektronen und Loécher fithren zu unterschiedlichen Prézessionsfrequenzen, wodurch
Elektronen- und Lochspin eindeutig identifiziert werden kénnen. Man beobachtet, dass die Lebens-
dauer des Lochspins eine sehr starke Temperaturabhéngigkeit aufweist: So wurde in den untersuchten
Proben eine langlebige Lochspinkomponente im Signal nur bei sehr tiefen Temperaturen und niedriger
Anregungsleistung beobachtet. Bei einer Temperatur von 4.7 K konnte nur der Elektronenspin beob-
achtet werden, dessen Lebensdauer vorrangig durch die Rekombinationszeit der optisch generierten
Elektron-Loch-Paare limitiert ist. Bei einer Temperatur von 1.2 K kann man bei den untersuchten
Proben eine zweite, langlebige Oszillation beobachten. Diese ist der durch den Elektronenspin verur-
sachten Oszillation tiberlagert und hat eine deutlich gréfere Periode. Aufgrund des g-Faktors kann man
diese Oszillation dem Lochspin zuordnen. Erniedrigt man die Temperatur weiter auf 0.4 K, so ist das
Signal des Lochspins deutlicher ausgepragt und weist eine grokere Lebensdauer auf. Variiert man die
Intensitdt des Pump-Strahls, so beobachtet man eine deutliche Abnahme der Lochspinlebensdauer mit
steigender Pump-Intensitét. Dieses Verhalten deutet auf eine zunehmende Lokalisierung der Locher
bei tieferer Temperatur hin. Lokalisierung kann an Storstellen und Potentialfluktuationen aufgrund
von inhomogen verteilten ionisierten Akzeptoren in der Dotierschicht und an Monolagenfluktuationen
an den Grenzflichen stattfinden. Der Impuls k& der lokalisierten Locher geht damit gegen Null. Da fiir
kleine k die Schwerloch-Leichtloch-Aufspaltung am gréften ist, wird somit die Spinrelaxation {iber
Spin-Flip-Vorginge aufgrund der Spin-Bahnwechselwirkung effektiv unterdriickt. In Quantenwells ist
die Schwerloch-Leichtloch-Entartung am I'-Punkt aufgehoben. Diese Aufspaltung ist umso stéarker, je
geringer die Quantenwell-Breite ist. Dadurch werden Spin-Flip-Prozesse aufgrund der Streuung zwi-
schen Schwerloch- und Leichtloch-Zusténden zunehmend unterdriickt, was zu einer Verlangerung der

Lochspinrelaxations- und Dephasierungszeiten fiihrt.

Der g-Faktor der Locher ist stark anisotrop. Durch ein gezieltes Verkippen der Probe zum externen

Magnetfeld konnte diese Anisotropie bestéatigt werden: Die zur Wachstumsrichtung senkrecht stehende
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7. Zusammenfassung und Ausblick

Komponente des Loch-g-Faktors ist deutlich kleiner als jene parallel zur Wachstumsrichtung. Aller-
dings zeigen sich im Vergleich mit Literaturwerten teilweise deutliche Abweichungen, deren Ursachen
noch ungekldrt sind. In diesem Zusammenhang versprechen Messungen an Lochsystemen in (311)A-
orientierten Quantenwells interessante Einblicke: Der Loch-g-Faktor ist hier auch in der Quantenwell-

Ebene stark anisotrop und deutlich grofser als in (100)-orientierten Quantenwells [Pap00].

In ergénzenden Messungen konnte mittels einer angelegten Gate-Spannung der Loch-g-Faktor va-
riiert werden [Kug09b] und eine Verldngerung der Relaxationszeit des Lochspins durch eine steigen-
de Schwerloch-Leichtloch-Aufspaltung aufgrund einer weiteren Verringerung der Quantenwell-Breite
erreicht werden [Kor09|. Ebenso bestiitigten weitere Messungen mit unterschiedlichen Verkippungs-
winkeln die Anisotropie des Loch-g-Faktors [Kor09]. Die Bestimmung der Komponenten des Loch-g-
Faktors, insbesondere der Komponente parallel zur Wachstumsrichtung, bedarf weiterer Untersuchun-

gen, um Unstimmigkeiten mit Literaturwerten zu kléren.

In weiterfithrenden Arbeiten sind beispielsweise spannungsabhéngige Messungen der Lochspinrela-
xation, welche durch eine Spannung zwischen einem metallischen Gate auf der Probenoberfliche und
dem 2DHG realisiert werden konnten, denkbar: Das Anlegen einer kleinen Spannung erlaubt es, die
Dichte der freien Locher im zweidimensionalen Lochsystem zu variieren. Aufierdem kann durch die
Position der Dotierschicht [Lec09] oder durch eine dufiere Spannung die von der Dotierung verursach-
te Asymmetrie des Quantenwells verdndert werden. Dadurch kénnte die Wellenfunktion der Lécher
niaher an den Rand des Quantenwells verschoben werden, und somit die Wahrscheinlichkeit fiir die

Lokalisierung erhoht werden.

Einen weiteren Aspekt dieser Arbeit stellen Untersuchungen an GaAs/AlGaAs/GaMnAs-
Schichtstrukturen dar. Dabei wurde gezeigt, dass Mangan-Atome aus der GaMnAs-Schicht durch das
Barrierenmaterial in den darunterliegenden Quantenwell diffundieren und sich dort signifikant auf des-
sen optische und elektrische Qualitdt auswirken. Die Mangan-Atome im Quantenwell fiihren zu einer
spektralen Verbreitung und teilweisen Unterdriickung der Photolumineszenz. Unter schwacher Anre-
gung und bei tiefer Temperatur dominieren an Storstellen gebundene Exzitonen die Photolumineszenz.
Mit zunehmender Anregungsleistung werden diese Storstellen geséittigt und die Photolumineszenz der
freien Exzitonen nimmt zu. Bei starkerer Anregung scheinen zusétzliche Tunnelprozesse der Ladungs-
trager in beziehungsweise durch die Barriere eine Rolle zu spielen. Simulierte Bandstrukturen legen
den Schluss nahe, dass es sich hierbei hauptséchlich um Loécher handelt. Neben der Photolumineszenz
von Exzitonen in den Quantenwells, sowie im GaAs-Substrat war zusétzlich eine schwécher ausgeprag-
te Lumineszenz bei ~ 850 nm zu erkennen: Diese kann man tiefen Storstellen zuschreiben, die durch
Mangan-Atomen auf Zwischengitterpliatzen verursacht wird. Aus den Ergebnissen der Photolumines-
zenzmessungen lasst sich weiterhin folgern, dass eine Al,Gaj_yAs-Barriere, die zum einen bei tiefer
Temperatur gewachsen wird, und zum anderen einen hohen Aluminium-Anteil besitzt, eine effektive

Diffusionsbarriere fiir Mangan-Atome aus der GaMnAs-Schicht darstellt.

Die Mangan-Diffusion hat einen direkten Einfluss auf die Ladunsgtriger- und Spindynamik. Diffun-
dierte Mangan-Atome besetzen Zwischengitterplitze des GaAs-Kristalls und kénnen dort als zweifa-
che Donatoren im thermischen Gleichgewicht Elektronen abgeben. Werden nun Elektron-Loch-Paare
durch optische Anregung erzeugt, so kénnen an den positiv geladenen Mangan-Ionen Elektronen lokali-
sieren, withrend die Locher noch frei beweglich sind und somit der riumliche Uberlapp von Elektronen-

und Loch-Wellenfunktionen reduziert wird — die Rekombinationsrate nimmt ab, die Photolumineszenz-
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lebensdauer zu.

Die Mangan-Atome im Quantenwell bewirken neben einer Verldngerung der Photolumineszenz-
Lebensdauer eine Zunahme der Spinrelaxationszeit der photogenerierten Elektronen: Dabei kann mit
steigender Mangan-Storstellendichte eine stete Zunahme der Spinrelaxationszeit beobachtet werden.
Die Zunahme der Spinlebensdauer lidsst sich durch den D’yakonov-Perel’>Mechanismus, der in no-
minell undotierten beziehungsweise leicht n-dotierten GaAs-Systemen den dominierenden Spinrela-
xationsmechanismus darstellt, im Zusammenspiel mit Mangan-Storstellen im Quantenwell erkléren.
Die diffundierten Mangan-Atome in den Quantenwells fungieren als Streuzentren. Im motional nar-
rowing-Regime des D’yakonov-Perel’-Mechanismus ist die Spinrelaxationszeit der Elektronen indirekt
proportional zur Impulsstreuzeit: Eine hohere Mangan-Dichte im Quantenwell bewirkt somit eine kiir-
zere Impulsstreuzeit und somit eine Verlangerung der Spinrelaxationszeit. Hierbei konnte ein Anstieg
der Spinrelaxationszeiten auf mehr als 10 ns beobachtet werden. Vergleichbare Spinrelaxationszeiten

in Referenzstrukturen lagen bei ca. 200 ps, was einem Anstieg um den Faktor 50 entspricht.

Aufgrund der linearen Abhéngigkeit der Larmorfrequenz vom externen Magnetfeld lésst sich durch
Vergleich mit Literaturwerten eine Obergrenze der Mangan-Konzentration von 0.007 % abschéitzen,
welche mit den durchgefiithrten Bandstruktursimulationen konsistent ist. Mit steigendem Magnetfeld
kann man eine deutliche Abnahme der Elektronenspinlebensdauer beobachten. Dieses Verhalten kann
erneut den Mangan-Storstellen im Quantenwell zugeschrieben werden, welche durch eine inhomoge-
ne Verteilung im Quantenwell lokale g-Faktor-Fluktuationen bewirken. Diese g-Faktor-Fluktuationen

flihren zu einer Dephasierung der Elektronenspins.

Die Zerfallszeit der optisch erzeugten Spinpolarisation ist mit der Photolumineszenzlebensdauer
beziehungsweise der Rekombinationszeit der Ladungstrager vergleichbar. Die zugehdrigen Spinrela-
xationszeiten hingegen sind deutlich grofser: Die Lebensdauer der Spinpolarisation ist durch die La-
dungstragerrekombination und nicht durch die Spinrelaxation limitiert — ein Verhalten, welches auf
undotierte beziehungsweise nur schwach dotierte Quantenwells hindeutet. Bandstrukturberechnungen
deuten ebenfalls darauf hin, dass die Storstellendichte in den Quantenwells somit nicht ausreichend

hoch ist um eine signifikante, diffusions-induzierte Dotierung zu bewirken.

Die Curie-Temperatur von GaMnAs-Schichten ldsst sich mittels thermischen Ausheizens (annealing)
erhohen. Hierbei diffundieren Mangan-Atome auf Zwischengitterplitzen an die Oberfliche — die ef-
fektive Lochdichte in der GaMnAs-Schicht und damit die Curie-Temperatur nimmt zu. Bei den in
dieser Arbeit durchgefithrten Messungen zur zeitaufgelosten Photolumineszenz konnte wahrend des
Annealings keine signifikante, zusédtzliche Diffusion von Mangan-Atomen aus der GaMnAs-Schicht in
die darunterliegenden Strukturen beobachtet werden. Allerdings hat das Ausheizen einen direkten
Einfluss auf die Photolumineszenz- und Spinlebensdauer, was dem Auftreten hoher elektrischer Felder

zugeschrieben wird, deren Ursache bislang ungeklart ist und weiterer Untersuchungen bedarf.

In Quantenwells mit einer hohen Mangan-Storstellenkonzentration konnte in schwachen Magnet-
feldern ein paramagnetisches Verhalten beobachtet werden: Die Prizession der Elektronenspins weist
eine deutlich hohere Larmorfrequenz auf, als man fiir die tatsichlich angelegten Felder erwarten wiir-
de, was auf effektive Magnetfelder in der Probe zuriickzufiihren ist. Das effektive Magnetfeld nimmt
mit steigender Anregungsleistung ab, mit steigendem externen Magnetfeld hingegen zu und weist

bei héheren Feldern ein Sattigungsverhalten auf. Diese Magnetfelder deuten auf eine paramagnetische
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7. Zusammenfassung und Ausblick

Ausrichtung der magnetischen Momente der Mangan-Storstellen im Quantenwell hin: Die Ausrichtung
flihrt zu einem zusétzlichen Magnetfeld im Quantenwell, was sich insbesondere durch eine erhéhte Pra-

zessionsfrequenz der Elektronenspins im Quantenwell dufert.

Im starken Magnetfeld konnte die dynamische Kernspinpolarisation beobachtet werden. Die Pro-
be wurde hierbei gegeniiber dem &ufseren Magnetfeld verkippt. Anregung mit zirkular polarisiertem
Laserlicht fiithrt aufgrund der Verkippung zu einer effektiven Elektronenspinpolarisation, die (anti-)
parallel zum &uferen Magnetfeld orientiert ist. Die Spinpolarisation der Elektronen kann nun {iber die
Hyperfeinwechselwirkung zwischen Elektronenspin und Kernspin zu einer Spinpolarisation der Atom-
kerne fiihren. Die Kernspinpolarisation verursacht wiederum ein effektives Kernmagnetfeld, welches je
nach Drehsinn des zirkular polarisierten Laserlichts (anti-)parallel zum duferen Magnetfeld orientiert
ist. Da das Kernfeld dem externen Feld iiberlagert ist, fithrt dieses je nach Orientierung zu einer Zu-
nahme oder Abnahme der Larmorfrequenz — durch Messung der Larmorfrequenz lésst sich somit auf
das effektive Kernfeld zuriickrechnen. Man beobachtet mit steigendem externen Magnetfeld und mit
steigender Anregungsleistung eine Zunahme des Kernfeldes. Dieses erreicht hierbei Feldstérken von

knapp 0.5 T und weist mit steigendem externen Feld ein Séttigungsverhalten auf.

Uber die spektralen Eigenschaften, sowie die Spin- und Ladungstrigerdynamik kann das Diffusions-
verhalten von Mangan-Atomen aus einer GaMnAs-Schicht in darunterliegende Strukturen qualitativ
untersucht werden. Die diffundierten Mangan-Atome bewirken interessante Effekte, die Raum fiir

weitere Untersuchungen lassen:

Durch Absorptionsmessungen kénnen die optisch erzeugten Ladungstragerdichten bestimmt werden.
Zieht man hierzu das Sattigungsverhalten der Mangan-Storstellen in Photolumineszenz-Experimenten
zu Hilfe, so kénnte die Mangan-Konzentration im Quantenwell genauer abgeschitzt werden. Durch
eine hohere Probentemperatur kénnten die tiefen Donaturzustdnde im Quantenwell ionisiert werden,

somit Ladungstriger freigesetzt werden und eine effektive n-Dotierung bewirken.

Beim Annealing scheinen hohe elektrische Felder aufzutreten, deren Ursache noch ungeklért ist.
Allerdings liegt die Vermutung nahe, dass diese Felder durch die Mangan-Diffusion verursacht wird.
In ersten Experimenten wurde versucht, diese Effekte nicht durch Mangan-Dotierung in den Quan-
tenwells, sondern durch beidseitige Kontaktierung eines gediinnten Probenstiicks und Anlegen einer
dufleren Spannung von bis zu 20 V zu reproduzieren. Die Spannung fillt hierbei allerdings iiber der
gesamten gewachsenen Schicht mit einer Dicke von etwa 2 pm ab, wodurch die erreichbare Feldstérke
zu gering ist: In Photolumineszenz- und zeitaufgelosten Faradayrotationsmessungen konnte kein Ein-
fluss der dufseren Spannung beobachtet werden. Um den Abstand zwischen den Gates zu verringern,
konnte man beispielsweise in die Barriere zwischen den beiden Quantenwells eine Dotierschicht ein-
bringen. Hierbei bieten sich zusétzlich Versuche zur elektrischen Spininjektion an — um beispielsweise

Spin-LED-Strukturen zu realisieren.

Weitere vielversprechende Untersuchungen bieten sich fiir die paramagnetische Wechselwirkung im
Quantenwell an. Temperaturabhéingige Messungen mit stirkeren Magnetfeldspulen wéren eine Option
zur weiteren Untersuchung des paramagnetischen Verhaltens. Fiir die Untersuchung der dynamischen
Kernspinpolarisation bieten sich schmélere Quantenwells an, so dass der Elektronen-g-Faktor und
damit die Prézessionsfrequenz deutlich kleiner wird [Sne91], was wesentlich stérkere Kernfelder her-

vorrufen sollte.
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