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Einleitung

Optisch detektierte Kernspinresonanz (ODNMR) wurde in den 70er und 80er Jah-
ren von verschiedenen meist russischen Arbeitsgruppen fiir Halbleiter Volumen-
materialien theoretisch und experimentell entwickelt[29, 8, 9, 24, 34, 47, 72, 73].
Die optische Detektion hat dabei den Vorteil einer stark erh6hten Empfindlich-
keit gegeniiber der klassischen Detektion von Kernspinsignalen[1]. Die Anzahl der
benotigten Kernspins fiir ein NMR Signal verringert sich von 10*® auf weniger
als 10!, da optisches Pumpen die Spintemperatur verringert[59], und die Detek-
tion von Lichtquanten aufgrund deren hoherer Energie effizienter ist als die von
Radiofrequenz-Quanten. Fiir niedrig dimensionale Halbleiterheterostrukturen ist
es sehr schwer mittels der konventionell detektierten NMR einen gezielten Zugang
zu den darin enthaltenen Kernen zu erlangen[6, 5, 50, 67, 66, 21]. Einfachere und
eindeutigere Messungen an den Kernen in diesen Strukturen konnten mit OD-
NMR Untersuchungsmethoden durchgefiihrt werden|[35, 36, 48, 54, 55, 56, 81, 82,
12]. Die enorme Effizienz der ODNMR zeigt die Detektion von Signalen aus ein-
zelnen Quantenpunkten[11]. ODNMR Signale wurden im Allgemeinen mit dau-
erstrich (CW) Einstrahlung durchgefiihrt. Dies verursacht meist Artefakte wie
zum Beispiel eine Leistungsverbreiterung der Spektren. Von Vorteil ist es, die
Kerniibergénge gepulst anzuregen, da dann wéahrend der Detektion die Kerne in
ihrer zeitlichen Entwicklung nicht gestort werden. In der konventionell detektier-
ten NMR wurde deshalb die CW Anregung weitestgehend durch gepulste Tech-
niken ersetzt[30, 31]. Um diese Vorteile auch fiir die ODNMR zu nutzen wurden
bisher Techniken eingesetzt, bei denen das Experiment in Sequenzen von opti-
schem Pumpen, RF-Anregung und optischer Detektion unterteilt wurde[17, 16],
oder ein zweiter Kern als Tréger benutzt wurde, der so ein Schwebungssignal
zwischen diesem Kern und dem Kern von Interesse erzeugt hatte[62, 49]. Die
Empfindlichkeit und der Aufwand, der fiir diese Messungen betrieben werden
musste, waren aber nicht zufrieden stellend.

Im Laufe dieser Arbeit wird eine Technik entwickelt, die es ermdoglicht, recht
einfach gepulste ODNMR Signale zu detektieren, die zudem eine wesentlich grofie-
re Empfindlichkeit zeigen und nicht mehr die Faltung mit der Polarisations-
abhéangigkeit vom Pumplicht aufweisen. Diese Faltung hat in der Vergangenheit
die Interpretation von ODNMR-Signalen deutlich erschwert. Diese neue Technik
wird in Kapitel 6 prasentiert. Zuvor wird der experimentelle Aufbau in Kapitel 1
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erlautert und die physikalischen Grundlagen fiir die Polarisationsabhéngigkeit des
emittierten Lichts in Kapitel 2 dargelegt. In Kapitel 3 wird die bisherige Technik
der ODNMR in schiefen Feldern préasentiert. Kapitel 4 zeigt dann die Einfliisse
von elektrischen Feldgradienten (EFG) auf die beobachteten NMR Spektren auf.
In Kapitel 5 werden die Ergebnisse zu der vollstédndig optischen NMR préasentiert,
die im Rahmen dieser Arbeit ebenfalls untersucht wurde.



Kapitel 1

Experimenteller Aufbau

Zur Messung der Photolumineszenz (PL) der Probe und des Polarisationsgrades
der PL wird ein grundlegender experimenteller Aufbau bené6tigt, der hier beschrie-
ben wird. Da sich der Aufbau, der fiir ein Dauerstrich (CW) ODNMR Experiment
benotigt wird, dann nur noch durch die Radiofrequenz-Spulen zur Einstrahlung
eines elektromagnetischen Wechselfeldes unterscheidet, wird der Radiofrequenz-
Teil hier auch noch behandelt. Der Aufbau fiir die gepulste ODNMR unterscheidet
sich aber deutlich von diesem Aufbau und wird mit all seinen Besonderheiten in
Kapitel 6 behandelt, in dem die gepulste ODNMR vorgestellt wird.

1.1 Die Probe

Die Probe, an der alle Messungen dieser Arbeit durchgefiihrt wurden, ist mittels
Molekular Strahl Epitaxie (MBE)[77] in der angewandten Festkorperphysik der
Ruhr-Universitdt Bochum am Lehrstuhl von Prof. Wieck gewachsen worden. Die
MBE ermoglicht es, vertikale Strukturen zu erzeugen, deren Auflésung durch die
Grofle der Einheitszelle bestimmt ist. Eine Schicht, welche die Dicke einer Ein-
heitszelle besitzt, wird auch als Monolage bezeichnet. Mittels der MBE koénnen
nun die Mischungsverhéltnisse fiir jede Monolage von dem gewachsenen Material
gezielt eingestellt werden. GaAs als Substrat gibt die laterale Gréfie der Einheits-
zellen aller auf ihr gewachsenen Verbindungen vor, soweit die Schichtdicke nicht
zu grof wird[63]. Die Groe der Basislingen des kubischen GaAs Kristalls betragt
0,564 nm. Die Symmetriegruppe von GaAs ist Tq (F43m in der internationalen
Notation). Aus dieser Symmetriegruppe ergibt sich, wie sich die physikalischen
Groflen, die an eine Ausrichtung des Kristalls gekoppelt sind, mit einer Verdre-
hung des Kristalls &ndern werden[91].

Das eigentliche Untersuchungsobjekt sind vertikale Strukturen, die aus ei-
ner Abfolge von unterschiedlichen Materialzusammensetzungen bestehen. Jedes
Halbleitermaterial besitzt eine typische Bandliicke. Eine Abfolge von unterschied-
lichen Bandliicken formt Quantentépfe, in denen die Ladungstrager in Abhéngig-
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4 KAPITEL 1. EXPERIMENTELLER AUFBAU

keit von der Breite und Tiefe des Potentialtopfes unterschiedlich stark ihre Ener-
gieniveaus verschieben, und eine vorhandene Entartung aufgehoben wird.

Fiir die hier verwendete Probe wurde eine Abfolge von 13 verschiedenen GaAs-
Quantentopfen auf ein (001) orientiertes und mit Tellur dotiertes Substrat ge-
wachsen. Die Dotierung mit Tellur reduziert den Widerstand der Probe. Dies
hat zur Folge, dass das Potenzial, welches an die Riickseite der Probe angelegt
wird, sich nicht iiber dem Substrat verdndert. Jede GaAs Lage wird von zwei
30,9 nm dicken AlGaAs Schichten eingefasst, welche die Barrieren des Quanten-
topfes darstellen. Zwischen dem Substrat und den Quantentépfen befindet sich
ein kurzperiodisches Ubergitter (SPS), das Unreinheiten und Kristallfehler aus
dem Bereich der Probe mit den Quantentopfen fernhalten soll. Die Abfolge der
Quantentopfe in der Probe ist 39,3 nm, 19,7 nm, 14,5 nm, 11,7 nm, 10,5 nm,
8,1 nm, 6,8 nm, 5,8 nm, 5,1 nm, 4,3 nm, 3,9 nm, 3,4 nm und 2,8 nm. Als letztes
folgt eine Deckschicht aus 13,3 nm GaAs, die das Oxidieren der letzten Barriere
verhindert.

Um einen transparenten elektrischen Kontakt zu der Probe herzustellen, wird
oftmals eine diinne Schicht Indium Zinn Oxid (ITO) auf die Oberfliche einer
Probe aufgebracht. Diese Schicht kann den Bereich der Quantentépfe mecha-
nisch verspannen oder die elektrischen Potentiale in der Probe verdndern. Um
diese Einfliisse untersuchen zu kénnen, wurden zwei Stiicke eines Wafers (eng.:
Scheibe), auf den die Quantentdpfe aufgewachsen wurden, untersucht. Das eine
Stiick Probe wurde, und das andere wurde nicht mit I'TO bedampft. Der Einfluss
dieser I'TO Schicht auf die Probe wird in Kapitel 4 diskutiert.

1.2 Aufbau zur Photolumineszenz-Messung

Der Aufbau zur Messung der PL und deren Polarisationsgrad soll in diesem Ab-
schnitt erldutert werden. Ein Uberblick {iber den Aufbau ist in Abbildung 1.1
dargestellt. Dies ist der grundlegende Aufbau fiir alle weiteren Messungen. Da-
zu gehort das Laser System mit Wellenldngenmessung, der optische Kryostat in
dem sich die Probe befindet, der Monochromator und der Detektor. Des Weiteren
sind noch einige Komponenten in dem Aufbau die zur Manipulation des Lichtes
dienen, wie z. B. Linsen, Spiegel, Linearpolarisatoren und Verzégerungspléttchen.

1.2.1 Laserdioden Systeme

Es werden verschiedene Dioden Laser Systeme benutzt, die alle verschiedene Vor-
teile und Nachteile besitzen und aufgrund der Anforderungen des jeweiligen Ex-
periments eingesetzt wurden.

Das einfachste Dioden Laser System besteht aus einer Laserdiode, dessen
emittiertes Licht mit einer Linse kollimiert wird; und einer Temperatur- und
Stromregelung, welche die Temperatur und den Strom, der durch die aktive
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Abbildung 1.1: Experimenteller Autbau zur Bestimmung des Polarisationsgrades
der PL in Abhédngigkeit von dem angelegten Magnetfeld. Eine Séattigung der
Kernspiniibergédnge ist mit einer RF-Spule méglich, die hier aus Griinden der
Ubersichtlichkeit nicht eingezeichnet ist. Die Spule ist entlang y' angebracht und
erzeugt ein RF-Feld am Ort der Probe (siehe Abb. 1.2).
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Fldache der Diode flieit, konstant hélt. Mit den hier zur Verfiigung stehenden
freilaufenden Laserdioden sind hohe Ausgangsleistungen mit bis zu 100 mW
kohérenter Laserstrahlung moglich. Allerdings héngen die Wellenldnge und die
Ausgangsleistung stark von der Temperatur und dem Strom in der Photodiode ab.
Dies macht es sehr schwer, die gewiinschte Wellenlédnge in Kombination mit der
benotigten Ausgangsleistung einzustellen. Selbst wenn man die Laserdiode in den
gewiinschten Zustand bekommen hat, kann eine kleine Stérung durch Riickstreu-
ung an Oberflichen im Strahl zu einem zufélligen Verstimmen des Lasers fiithren.
Um die freilaufenden Laserdioden vor diesen Riickreflexen zu schiitzen wird ei-
ne optische Diode direkt hinter die Laserdiode gestellt, die das Licht nur in die
Vorwiartsrichtung durchlisst und das Licht, das sich in entgegengesetzte Richtung
ausbreitet, um 40 dB abschwécht.

Die an diesem Lehrstuhl selbst gebauten, freilaufenden Laserdioden Systeme
ermoglichen es, die Temperatur in einem Bereich von -10 bis +30°C einzustellen.
Bei einer typischen Abhéngigkeit der Ausgangswellenléinge von der Temperatur
von 0,3 nm/°C kann somit ein Wellenldngenbereich von bis zu 12 nm abgedeckt
werden, sofern die Laserdiode es ermoglicht iiber einen so weiten Bereich Licht
zu emittieren.

Eine wesentlich bessere Methode die emittierte Wellenldnge zu veréndern ist
die kontrollierte Riickreflexion an einem Gitter. Somit werden Photonen bestimm-
ter Wellenldnge in die aktive Fliache zuriickreflektiert, die dort zur stimulierten
Emission beitragen. Es standen zwei Systeme zur Verfiigung, die zum einen an
einem unbeweglich eingebauten Gitter reflektieren und gleichzeitig die erste Beu-
gungsordnung mit einem Retroreflektor wieder auf das Gitter und somit wieder in
die Laserdiode zuriickschicken (Littman Konfiguration). Die Stellung des Gitters
bestimmt hierbei die emittierte Wellenldnge der Laserdiode. Bei dem anderen
System wird die erste Beugungsordnung direkt von dem Gitter wieder zuriick-
geworfen, wihrend iiber die nullte Ordnung das Licht ausgekoppelt wird (Lit-
trow Konfiguration). Eine Verdnderung des Winkels zwischen Gitterachse und
k-Vektor des Lichts fithrt somit zur Anderung der emittierten Wellenléinge der
Laserdiode. Allerdings bewegt sich folglich auch der ausgekoppelte Strahl mit dem
Gitter und bei einer Wellenléngeninderung muss die Anderung des k-Vektors je-
des Mal kompensiert werden. Der Bereich der moglichen Verstimmung betrégt
etwa 10 nm fiir beide Systeme. Der Littrow Resonator ermoglicht aber eine Aus-
gangsleistung von bis zu 50 mW, im Gegensatz zu dem Littman Resonator mit
einer Ausgangsleistung von 15 mW. Deshalb wird der Littrow Resonator in die-
ser Arbeit bevorzugt verwendet. Zudem zeigt der Littman Resonator sehr viele
Modenspriinge und Instabilitéten.

Die emittierte Wellenldnge wird von einem Fizeau-Wellenldngen-Messgerit
mit einer Genauigkeit von 0,01 nm gemessen. Die so ermittelte Wellenlénge
des Lichtes kann von dem Messprogramm wéhrend der Messung erfasst werden.

Der Pump-Strahl wird mit einer Linse senkrecht auf die Oberfliche der Probe
fokussiert, so dass der Riickreflex der Probe nochmals durch die gleiche Linse geht.
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Abbildung 1.2: An dem Kiihlfinger, in dem der Heliumheber steckt, ist der Pro-
benhalter aus Kupfer mit Leitsilber angeklebt und angeschraubt. Ebenfalls sitzt
dort einer der beiden Temperatursensoren. Auf dem Probenhalter ist die Probe
zwischen zwei RF-Spulen, die in Helmholtzkonfiguration angeordnet sind, eben-
falls mit Leitsilber angeklebt. Am unteren Ende des Probenhalters befindet sich
der zweite Temperatursensor.

Bringt man vor der Fokussierungslinse und dem %—Pl'attchen einen polarisierenden
Strahlteiler in den parallelen Laserstrahl ein, so kann man den Riickreflex von dem
Pumpstrahl trennen. Aus dem Abstand der Probe zu der Linse und dem Abstand
des eventuell auftretenden zweiten Fokus im ausgekoppelten Strahl kann man die
exakte Brennweite der Linse bestimmen, und somit die Linse richtig positionieren.

1.2.2 Tieftemperatur System

Die Probe wird mittels eines gepumpten Durchfluss-Kryostaten auf Temperaturen
im Bereich von fliissigem Helium abgekiihlt (siehe Abb. 1.2). Durch das Pumpen
wird die Verdampfungstemperatur unter 4 K herabgesetzt. Der Abstand zwischen
dem Ende des Helium-Hebers und der Bodenplatte des Kiihlfingers wird dabei
so eingestellt, dass das Helium gerade an der Bodenplatte verdampft und so
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die maximale Kiihlwirkung entfaltet. An dem Kiihlfinger ist der Probenhalter
angeschraubt. Um einen besseren thermischen Kontakt zu gewéhrleisten, sind die
Kontaktflichen von Probenhalter und Kiihlfinger mit Leitsilber verklebt. Dieses
Leitsilber ist ein Epoxydharz-Kleber der mit Silberpartikeln versetzt ist und so
elektrische und thermische Eigenschaften besitzt, dhnlich wie ein Metall. Das
Leitsilber wird hier auch benutzt, um die Probe an den Probenhalter anzukleben.
Bei Temperaturen des fliissigen Heliums ist die Temperaturdifferenz zwischen
Probenhalter und Kiihlfinger etwa 1 K, somit liegt es nahe anzunehmen, dass
die Temperaturdifferenz zwischen der Probe und dem Probenhalter mindestens
auch 1 K betragt. Die Temperatur wird mit AlGaAs-Temperatursensoren, die
unempfindlich gegen magnetische Felder sind, am Boden des Kiihlfingers und auf
dem Probenhalter gemessen.

1.2.3 Externes Magnetfeld

Das externe magnetische Feld wird mittels eines Bruker Eisenmagneten erzeugt.
Dieser Magnet kann Felder bis zu etwa 1,4 T erzeugen. Die parallelen Flachen
der Polschuhe des Elektromagneten sind 50 mm voneinander entfernt und ha-
ben einen Durchmesser von 180 mm. Die Ansteuerung erfolgt iiber ein serielles
Computer-Interface, das von unserer Werkstatt in die Steuerelektronik des Netz-
teils eingearbeitet wurde. Um die Restmagnetisierung des Eisens zu iiberwinden
und auch Felder mit umgekehrtem Vorzeichen zu erzeugen, wurden Korrektur-
spulen an den Polschuhen angebracht. Damit kann ein Gegenfeld von ca. 20 mT
erzeugt werden. Das Feld des Magneten wird mit einer Hallsonde gemessen, die
etwa 3 cm neben der Probe und auflerhalb des Kryostaten angebracht ist. Durch
die Hallsonde und einen 102 Messwiderstand flieft ein konstanter Strom von
100 mA. Die dabei auftretende Hallspannung wird mit einem digitalen Voltmeter
gemessen. Die Auflésung der Hallspannungs-Messung betréigt 1 ©V, allerdings ist
die Genauigkeit der Hallspannung durch die Ungenauigkeit der Stromquelle auf
10~ begrenzt. Um Schwankungen des externen Feldes zu kompensieren, werden
permanent die aktuelle Hallspannung und der Strom, der durch die Hallsonde
flieft, mit einem digitalen Voltmeter gemessen. Der Rechner liest abwechselnd
die Hallspannung und die Spannung aus, die iiber den 102 Widerstand abfillt.
Aus dem Strom und der Hallspannung berechnet der Computer im 20 s Takt die
Hallspannung, die dem vorgegebenen Feld entspricht. Das Netzteil wird entspre-
chend nachgeregelt.

1.2.4 Lumineszenz Detektion

Die wichtigsten Elemente der Lumineszenzdetektion sind die Sammellinse, die
das Licht der Probe auffingt und in die Richtung der Detektion abbildet, und
der Analysator, der aus einem Verzogerungsplattchen und einem Linearpolari-
sator besteht. Das Verzogerungspléttchen, das typischerweise ein A/4-Plittchen
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ist, kann auch durch einen Photoelastischen Modulator (PEM) ersetzt werden.
Eine zweite Linse steht dann nach dem Analysator in dem Strahlengang, um
das Licht entweder mit einer passenden F-Nummer auf den Eingangsspalt eines
Gitter Monochromators (Spex 1704) oder auf die aktive Flidche eines Detektors
abbildet. Die F-Nummer Anpassung ist wichtig, damit der Gitter Monochroma-
tor bei maximalem Lichtdurchlass das Gitter vollstandig ausleuchtet und so die
maximale Auflésung erzielen kann. Fiir eine Wellenléinge von 800 nm betragt
die maximale Auflosung 0,006 nm bei einer minimalen Spaltbreite von 8 pm.
Direkt hinter dem Ausgangsspalt des Monochromators wird das Licht dann auf
die aktive Flache des Detektors abgebildet. Es werden zwei verschiedene Arten
von Detektoren fiir diese Arbeit benutzt, zum einen Lawinenphotodioden (eng.
Avalanche Photo Diode; APD) und zum anderen ein gekiihlter Sekundérelektro-
nenvervielfacher (eng. Photo Multiplier Tube; PMT). Der gekiihlte PMT besitzt
ein wesentlich geringeres Eigenrauschen als die APD, was ihn deutlich empfindli-
cher macht. Allerdings liegt auch die Zerstorschwelle deutlich niedriger. So kann
man nur Lichtleistungen bis 1 nW mit dem PMT messen. Groflere Lichtleistun-
gen wiirden den PMT beschédigen. Zudem betriagt die Quanteneffizienz ,nur”
20% bei einer Wellenldnge von 800 nm. Dies ist aber schon ungewohnlich hoch
fiir einen PMT. Die niedrige Quanteneffizienz erhoht allerdings das Rauschen, so
dass in der Regel eine APD besser geeignet ist, obwohl der hier benutzte gekiihlte
PMT ein Dunkelrauschen von nur 4 fW besitzt. Die APDs besitzen ein Dunkel-
rauschen von 20 bzw. 200 fW/ VHz. Das geringere Dunkelrauschen besitzt die
APD mit einer Bandbreite von 100 kHz, und das hohere Dunkelrauschen besitzt
die APD mit einer Bandbreite von 10 MHz. Die APDs verstéirken die erzeugten
Ladungstréger in der intrinsischen Zone um das 30 fache. Das ist zwar nicht so
grofl wie beim PMT, der die Elektronenanzahl millionenfach verstérkt, allerdings
ist die Zerstorschwelle um einige Groflenordnungen grofler, so dass mit grofe-
ren Lichtleistungen gearbeitet und somit das Schrotrauschen deutlich verringert
werden kann.

1.2.5 Polarisationsdetektion

Um den Polarisationsgrad der PL zu bestimmen, wird entweder das emittier-
te Licht oder das Pumplicht mit einem PEM moduliert. Bei dieser Modulation
wechselt der PEM mit einer Frequenz von 50 kHz zwischen positiver und ne-
gativer Retardanz, so dass im Pumpstrahl linear polarisiertes Licht entweder zu
rechts oder links zirkular polarisiertem Licht wird. Im Detektionszweig wandelt
der PEM das zirkular polarisierte Licht abwechselnd in die beiden senkrecht zu
einander stehenden Linearpolarisationen um. Die Modulation des Lichtes wird
mit einem LockIn detektiert, der den PEM als Referenz benutzt. Zudem wird
das Signal noch von einem Tiefpass detektiert. Der Ausgang des LocklIns ist pro-
portional zu der Differenz von den Signalanteilen des rechts- und linkszirkular
polarisierten Lichts. Der Ausgang des Tiefpasses ist proportional zu der Summe
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dieser beiden Anteile.

Die Ausgangssignale werden dann entweder von dem Rechner direkt mittels ei-
nes 12 Bit Analog-Digital-Konverters (ADC), oder eines Speicher Oszillographen
aufgezeichnet. Alternativ kann das Signal des LockIns auch durch das Signal des
Tiefpasses dividiert werden. Dazu besitzt der LockIn einen 14 Bit ADC und die
Moglichkeit intern zu dividieren. Die Ausgangssignale des LockIns kénnen zudem
auch digital iiber das GPIB Interface ausgelesen werden. Der vollsténdige Zeit-
ablauf und die Datennahme wird von einem Apple Macintosh Rechner gesteuert,
auf dem zur Datenaufnahme die Software MacExp lauft.

1.3 Spezielle Gerite

Es gibt einige Gerite, die zu Zwecken benutzt werden, die iiber die reine PL-
Detektion hinausgehen. So kann das Anregungslicht in der Phase und Amplitude
moduliert, die Probe mit Radiofrequenz (RF) bestrahlt und das Licht von Rech-
ner aus geblockt werden.

1.3.1 Licht Modulation

Fiir verschiedene Experimente ist eine Lichtmodulation gewiinscht. Diese Modu-
lation ist entweder eine Intensitdtsmodulation oder eine Polarisationsmodulation.
Fiir eine vollstéandige Intensitdtsmodulation wird ein Strahlblocker benutzt, der
mit einem kleinen Elektromagneten in den Strahl gebracht wird. Eine schnelle
und einfache Variante ist ein Strahlblocker, der mit der Spule eines Lautsprechers
bewegt wird. Dieser kann mit etwa 3 ms Ansprechzeit bewegt werden[83].

Um die Lichtintensitét schneller und um beliebige Werte zu dndern, kann man
einen Akusto-Optischen Modulator (AOM) benutzen, der mittels eines Piezos ei-
ne hochfrequente Schallwelle in einem Kristall erzeugt. Diese Schallwelle erzeugt
ein Beugungsgitter in dem Kristall, an dem das Licht reflektiert wird. Die In-
tensitit des reflektierten Strahls héngt dann von der Leistung ab, mit der der
Piezo angetrieben wird. Allerdings @ndert der Kristall dabei den Polarisations-
zustand des Lichtes. Diese Effekte konnen mittels eines Retroreflexionsaufbaus
kompensiert werden, so dass bei zweimaligem Durchlaufen des Kristalls die Aus-
gangspolarisation des Lichtes wieder der Eingangspolarisation entspricht. Mit
dem AOM sind Modulationsfrequenzen bis zu 6 MHz méglich und die Effizienz
betrigt maximal 70%.

Fiir noch schnellere Modulationen und die Moglichkeit, das Licht in der Phase
zu modulieren, kann man einen Elektro-Optischen Modulator (EOM) verwenden.
Bei einem EOM wird mittels eines elektrischen Feldes die Doppelbrechung des
Kristalls verdndert. Prinzipiell kann man mit solch einem EOM Lichtmodulatio-
nen in Intensitidt oder Polarisation bis zu 100 MHz erzeugen, allerdings nimmt
die Verstarkung des hier benutzten Verstérkers so ab, dass er seinen -3dB Punkt
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bei 7 MHz hat und nur Modulationen bis zu 14 MHz méglich sind. Die Effizienz
ist wesentlich hoher als beim AOM und zudem kann der EOM relativ einfach
in den Strahl gestellt werden, ohne dass die Strahlparameter deutlich veréndert
werden.

1.3.2 RF Anregung

Der RF-Kreis besteht aus einer Spule in Helmholtz-Konfiguration mit ca. 40
Windungen und einem Kondensator, der die Resonanzfrequenz dieses Schwing-
kreises auf eine Frequenz nahe 10 MHz einstellt. Durch Wahl eines Kondensators,
dessen Temperaturkoeffizient gerade die temperaturabhéngige Anderung der In-
duktivitat der Spule kompensiert, konnte der Schwingkreis bei Raumtemperatur
abgestimmt werden und zu 4 K abgekiihlt werden, ohne dass sich die Resonanzfre-
quenz stark verschiebt. Beim ersten Entwurf des Schwingkreises lag die Resonanz-
frequenz bei 10,072 MHz, in einer spéateren Version lag die Resonanzfrequenz dann
bei 9,961 MHz, deshalb konnen sich die Angaben innerhalb der Arbeit &ndern.
Angetrieben wird dieser Schwingkreis von einem 100 W Leistungsverstérker. Der
Schwingkreis wird hier nur zur Anregung benutzt. Fine saubere Abstimmung des
Schwingkreises ist somit nicht unbedingt erforderlich, solange die Reflektionen
zuriick zu dem Leistungsverstérker nicht zu gro3 werden. Eine Analyse der Rabi
Ostzillationen liefert eine Feldstédrke des erzeugten RF-Feldes von 6 mT, das von
den Kernen gespiirt wird. Von dem Schwingkreis werden etwa 35% der Leistung
reflektiert (siehe Abb. 1.3) und die Giite des Schwingkreises betragt 40.

Die RF wird mittels eines Synthesizers generiert, der durch direkte digitale
Synthese (DDS) die Signale erzeugt. Dieser DDS Synthesizer basiert auf einer
Evaluations-Karte von Analog Devices (AD9854-EB), mit der es moglich ist, mit
einer Auflosung von 48 Bit beliebige Festfrequenzen bis zu 140 MHz auszugeben.
Zudem kann die erzeugte Frequenz in Rampen und Stufen beliebig verdndert
werden. Die Anderung kann durch einen TTL-Puls ausgelost werden. Der DDS
besitzt zwei Ausgénge, die das gleiche Signal ausgeben. Diese sind allerdings zu-
einander genau um 90° in der Phase verschoben und deren Ausgangsamplitude
kann separat eingestellt werden. Mit Verstirkern wird die Ausgangsleistung bei-
der Kanile auf +15dBm erhoht. Der Inphase-Ausgang wird des Weiteren mit I
bezeichnet und der Quadraturphase-Ausgang mit Q. Sdmtliche Betriebszustinde
des DDS konnen iiber ein Interface entweder iiber den GPIB-Bus vom Rechner
aus gesteuert oder iiber einen Wort-Generator verdndert werden. Fiir einfachere
Frequenz-Erzeugungen wurden diverse kommerzielle Funktionsgeneratoren und
Synthesizer benutzt.
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Abbildung 1.3: Reflexionskoeffizient (P,,/P,.) des Schwingkreises bei Zimmer-
temperatur (gestrichelte Linie) und bei der Temperatur des fliissigen Heli-
ums (durchgezogene Linie). Die Resonanzirequenz verschiebt sich wéahrend des
Abkiihlens um fast 300 K nur um etwa 30 kHz. Die Breite der Resonanzlinie
betragt 240 kHz, daraus ergibt sich bei einer Resonanzfrequenz von 9,961 MHz
eine Giite von etwa 40.

1.4 Koordinatensysteme

In dieser Arbeit werden verschiedene Koordinatensysteme benutzt, die durch die
Probe, das externe By Feld und das rotierende B; Feld festgelegt werden.

Das Koordinatensystem der Probe ist das wichtigste und wird deshalb oh-
ne irgendwelche Striche bezeichnet. Die Wachstumsrichtung der QW (in [001]-
Richtung) zeigt in die z-Richtung, wihrend die Ebene der Quantentopfe in der
xy-Ebene liegt. Die x und y-Richtungen liegen parallel zu den [100] und [010]
Kristallachsen. Der vollsténdige Wafer, von dem unsere Proben nur jeweils kleine
Stiicke sind, ist in der [110] und [110] Richtung markiert und wurde entlang die-
ser Achsen geschnitten (siche Abb. 1.4). Somit sind diese Schnittkanten zufallig
entlang der [110], [110], [110] oder [110] Richtung des Kristalls orientiert.

Das Koordinatensystem relativ zu By ist einfach gestrichen. Die z’-Richtung
liegt parallel zu By, 2’ liegt in Richtung des Gitter-Monochromators und die y/'-
Richtung ist entsprechend senkrecht zu diesen beiden Richtungen (siehe Abb.
1.1). Das Koordinatensystem der Probe ist beziiglich diesem Koordinatensystem
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Abbildung 1.4: Darstellung der Kristallachsen und der Orientierungshilfen auf
einem Wafer.

verdreht. Um diese Verdrehung zu verdeutlichen, werden im Folgenden die Dre-
hungen beschrieben, die notwendig sind, um die Lage des Koordinatensystems der
Probe in dem einfach gestrichenen Koordinatensystem zu beschreiben. Nimmt
man an, dass zu Anfang beide Koordinatensysteme deckungsgleich sind, so kann
man das Kristallgitter der Probe in die tatséchliche Position durch zwei Drehun-
gen {iberfithren. Die erste Drehung sei eine 45° Drehung um z. Die x und y-Achsen
liegen nun als Winkelhalbierende zwischen den x! und 3/-Koordinatenachsen.
Eine anschliefende Drehung um ¢y um den Winkel ¢ dreht nun die Wachstums-
richtung der Probe in der Ebene, in der By und die Detektionsrichtung liegen.
Beschreibt man die Drehung der Probe durch Euler-Winkel, so entspricht die 45°
Drehung der ersten Drehung mit dem Winkel a und die ¢ Drehung der zweiten
Drehung mit dem Winkel 3. Die dritte Drehung mit dem Winkel + wird hierbei
nicht durchgefithrt [10]. Die Einheitsvektoren der Kristallachsen werden in dem
einfach gestrichenem Koordinatensystem des experimentellen Aufbaus folgender-
massen dargestellt:

. %ic?ssb . %clow . _sing
u'[100) = ~ , Wiot0) = 7 , W01 = 0 (1.1)
\/Li sin ¢ \/Li sin ¢ Ccos @

Die Achsen des rotierenden Koordinatensystems sind doppelt gestrichen. z”
ist identisch mit 2/, wiahrend z” und 3" in der Ebene senkrecht zu 2’ liegen und
sich dort mit der Radiofrequenz um 2z’ drehen.
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Kapitel 2

Elektron Kern Wechselwirkung

2.1 Exzitonen in Quantentopfen

Wird in einem Halbleitermaterial ein Photon absorbiert, so wird dabei ein Elek-
tron aus dem Valenzband in das Leitungsband des Halbleiters angeregt. Die leere
Stelle im Valenzband, die das Elektron dort zuriicklédsst, kann mit einem Loch
beschrieben werden, das eine positive Ladung und eine negative Masse besitzt.
Waéhrend der Betrag der Ladung erhalten bleibt, hingt der Betrag der effektiven
Masse der Ladungstriager von der Kriimmung des Bandes ab, in dem sie sich
gerade befinden. Von Interesse in dieser Arbeit sind die Valenzbédnder von GaAs
in denen sich nach der Absorption schwere Locher (HH) und die Valenzbénder
in denen sich leichte Locher (LH) befinden. Die Spins der Ladungstriger unter-
scheiden sich fiir diese beiden Valenzbdnder. Der Spin des HH ist j, = ig und
des LH 7, = :I:%. Im Zentrum der Brillouin-Zone, dem so genannten ['-Punkt,
sind diese beiden Bénder entartet. Das nédchste mogliche Band ist energetisch so
weit von dem HH und dem LH entfernt, dass deren Rekombinationswahrschein-
lichkeit verschwindet und es zudem hier kaum angeregt wird. Es wird somit in
dieser Arbeit nicht weiter beachtet.

Charakteristisch fiir einen Halbleiter ist die energetische Liicke zwischen Va-
lenzband und Leitungsband. In Halbleitern wird die Temperaturabhéngigkeit der
Bandliicke durch die empirische Formel

oT?

Eg<T) = Eg(o) - T+5

(2.1)

beschrieben|[88]. Fiir GaAs und AlGaAs haben Allali et al. die notigen Koeffizi-
enten bestimmt (siche Tab. 2.1)[2]. Daraus erhélt man bei der Temperatur des
flissigen Heliums fiir GaAs eine Bandliicke von 1,519 eV und fiir Aly34GaggsAs
eine Bandliicke von etwa 1,997 eV.

Eine Kopplung zwischen dem angeregten Elektron im Leitungsband und dem
entstandenem Loch im Valenzband verringert die Anregungsenergie um die Bin-

15
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z | Eg(0) [eV] | aleV K™ | 8 [K]
0 1,519 8,95 - 107* | 538
0,38 2,053 7,82 - 1074 | 383

Tabelle 2.1: Liste der Koeffizienten, die fiir die Temperaturabhingigkeit der
Bandliicke geméf Gleichung 2.1 von Allali et al. bestimmt wurden|2)].

dungsenergie dieser Kopplung gegeniiber einem Elektron, das an kein Loch ge-
bunden ist. Somit wird dieser Zustand bevorzugt angeregt. Solch ein gekoppeltes
Elektron-Loch Paar wird als Exziton bezeichnet. Dabei umkreisen sich Elektron
und Loch @hnlich wie Elektron und Proton in einem Wasserstoff Atom. Der mitt-
lere Radius dieses rdumlichen Gebildes wird als Bohr-Radius des Exzitons be-
zeichnet und betréigt etwa 11,3 nm [37]. Da das Leitungsband ein s-artiges Band
ist und die Valenzbénder p-artig sind, kann der Einfluss der Locher auf die Kerne
gegeniiber dem Einfluss der Elektronen vernachléssigt werden. Das Loch kommt
nur dann zum Tragen, wenn es an Defekten gefangen wird oder es sich in einem
anderen Teil des Halbleiters aufhalten muss als das Elektron. Dies ist z.B. der
Fall, wenn das Loch in einem Material einer Heteroverbindung seinen energetisch
gilinstigsten Zustand erreicht, wihrend dies fiir das Elektron in dem anderen Ma-
terial der Fall ist. Solche Heteroverbindungen bezeichnet man als "Typ II’; liegt
der energetisch giinstigste Zustand aber fiir beide Bénder im gleichen Materi-
al, so ist diese vom "Typ I'.[91] Bildet man eine Heteroverbindung aus GaAs
und Al,Ga;_,As so ist diese vom Typ I fiir x kleiner als 0,43 und vom Typ II
dariiber[68]. In dieser Arbeit werden Heteroverbindungen mit z = 0,34 behan-
delt, die folglich vom Typ I sind. Da GaAs eine Bandliicke von 1,519 eV und
Alj 34Gag gsAs eine Bandliicke von 1,997 eV besitzt, halten sich Elektronen und
Locher vornehmlich im GaAs auf. Umgibt man nun eine GaAs Schicht auf zwei
Seiten mit Aly 34Gag gsAs, so bildet man eine doppelte Heterostruktur. Der Poten-
tialverlauf zeigt nun eine stufenhafte Verringerung der Bandliicke in dem Bereich
des GaAs (siche Abb. 2.1). Es wurde somit ein Potentialtopf gebildet, in dem die
Energien der Valenz- und Leitungsbandzusténde von der Dicke des Potentialtop-
fes, L., und der Quantenzahl des Bandes, n., abhéngen. Solch ein Potentialtopf
wird in der Literatur, und somit auch hier, als Quantenopf (eng.: quantum well;
QW) bezeichnet. Es sind hier bei der Absorption eines Photons nur Uberginge
zwischen den Béndern erlaubt, wenn die Quantenzahlen fiir das Leitungsband,
ne, und das Valenzband, n,, durch eine einzige Quantenzahl, n = n, = n,, be-
schrieben werden konnen.

h2m2n? 1 1
hw, = E¢eAs —— 2.2
5 212 (me mhh,lh) (22)

Hierbei ist EgGaAs die Energieliicke des Bulk GaAs. Die Ladungstriger-Massen
sind me = 0.067 - mg fiir das Leitungsband und my, = —0.082 - mq bzw. my, =
—0.5-my fiir die Valenzbénder[20]. Alle diese Massen sind fiir Bewegungen in der
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Abbildung 2.1: Leitungsband- und Valenzband-Zustand in einem GaAs QW.

Wachstumsrichtung. Aufgrund der Anisotropie der Massen der Locher in einem
QW sind die Massen fiir Bewegungen in der Ebene des QW unterschiedlich.

Die Abhéngigkeit der Energieniveaus von der Masse der Locher fiihrt dazu,
dass die Entartung des HH und LH Bandes am I'-Punkt aufgehoben wird. Das
Energieniveau des HH ist dabei das bevorzugte, da er den geringeren Abstand
vom Fermi-Niveau besitzt und die Ladungstriager immer in dieses Band rela-
xieren werden. Somit wird die strahlende Rekombination immer zwischen dem
Leitungsband und dem HH Valenzband mit n = 1 stattfinden. Da die emittierte
Strahlung hier nach der Absorption eines Photons entsteht wird sie als Photolu-
mineszenz (PL) bezeichnet, deren Energie in erster Ndherung durch die Gleichung
2.2 beschrieben wird. Die Abhéngigkeit von der Topfdicke macht somit die QW
unterscheidbar, indem die Wellenldnge der emittierten PL selektiert wird. Das
PL-Spektrum der in dieser Arbeit benutzten Probe, das bei der Temperatur des
fliissigen Heliums aufgenommen wurde, ist in Abb. 2.2 dargestellt. Dieses Bild
von eindeutig unterscheidbaren LH und HH Béndern stimmt nur fiir Ladungs-
trager, die in der QW-Ebene keinen Impuls besitzen, da die LH und HH Béander
aufgrund eines Anti-Kreuzens der Bénder vermischen. Fiir niedrige Temperatu-
ren, so wie sie hier benutzt werden, kénnen die Wellenvektoren Ex und Ey als Null
angenommen werden.

Absorption von vollstdndig zirkular polarisiertem Licht mit der Energie der
Bandliicke von HH und Leitungsband erzeugt eine Population des Leitungsban-
des mit nur einem bestimmten Spin. Wenn das Licht z.B. einen positiven Dre-
himpuls iibertrigt (bezeichnet mit o), sind nur Ubergéinge von dem HH-Band
mit j, = —32 zu dem Leitungsband mit j, = —% erlaubt. Alle Ladungstriager

2
in dem Leitungsband sind in dem gleichen Zustand. Relaxationsprozesse lassen
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Abbildung 2.2: Photolumineszenz Spektrum der Probe 1431, die in dieser Arbeit
benutzt wurde. Es sind die Emissionslinien der n = 1 Exzitonen in den jeweiligen
QW zu sehen bei einer Anregung mit Licht der Wellenldnge 670 nm.

diese Spinpolarisation mit einer charakteristischen Zeit 7, zerfallen. Der Ladungs-
trager bleibt solange in dem Leitungsband, bis es mit einem Ladungstrager im
Valenzband rekombiniert. Diese Rekombination findet mit der charakteristischen
Zeit Toe statt.

Bei der Rekombination eines Elektrons aus dem j, = —% Leitungsband tragt
das erzeugte Photon einen Drehimpuls von +1. Bei einer Rekombination eines
Elektrons aus dem j, = % Leitungsband ist der Drehimpuls entsprechend -1.
Die mittlere Polarisation des emittierten Lichtes ist somit gleich der mittleren
Polarisation der Ladungstrager im Leitungsband. Die mittlere Polarisation der
Ladungstriger wird beschrieben durch

N, — N_

P=""
N, + N_

(2.3)

mit der Anzahl der Ladungstrager N, und N_, in den +% und —% Zusténden.
Der Grad der Polarisation der Ladungstrager, und somit des emittierten
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Lichts, wird kleiner, wenn die Spinrelaxation an Bedeutung gewinnt.
Ts

Py = 2.4
0 TS + TreC ( )

2.2 Der Hanle Effekt

Wirkt auf die Elektronen wéahrend ihrer Lebenszeit ein magnetisches Feld, so
kommt es zu einem Vermischen der Zustédnde im Leitungsband. Dies kann klas-
sisch beschrieben werden als eine Prézession des Elektronenspins um das ange-
legte magnetische Feld. Dadurch verliert das Elektron seinen Anfangs-Spin und
der Polarisationsgrad des emittierten Lichtes verdndert sich. Dieser Effekt wurde
nach W. Hanle 1924 benannt, der die Abnahme der Polarisation des emittierten
Lichts von Quecksilbergas in einem Magnetfeld beobachtet hat.

Der Zusammenhang zwischen dem Polarisationsgrad und dem magnetischen
Feld B wird durch eine Lorentz-artige Funktion beschrieben, die eine Halbwerts-
Breite AB besitzt [23, 74, 25, 92, 60].

AB? + B?cos?* 4

P(B) = F AB? + B2

(2.5)

AB hiangt von dem effektivem Landé-Faktor ¢*, den charakteristischen Zeiten
des Ladungstrigers und dem Bohr-Magneton ug ab.

ap= (24 26)

B MB|9*| ;s Trec

Fiir den Winkel 8, der von B und dem anféanglichen Elektronenspin Sy einge-
schlossen wird, gilt:
So- B
|Sol| B

cosf = (2.7)
Sp ist parallel zu dem k-Vektor des Pumplichtes und somit auch zu der Wachs-
tumsrichtung der Probe z. Wenn B dem externen Feld entspricht, ist 6 gleich
dem Winkel ¢ um den die Probe gegeniiber dem externen Feld verkippt wurde.

Ein typisches Beispiel fiir eine Hanle-Kurve wird in Abb. 2.3 gezeigt. Der
beobachtete Verlauf der Kurve passt allerdings nicht zu dem theoretisch erwar-
teten Verlauf, der sich bei dem hier gewdhltem Winkel ergeben sollte. Dieser ist
als gestrichelte Kurve in der Abb. 2.3 dargestellt. Um den theoretischen Ver-
lauf geméf Gleichung (2.5) an den experimentell ermittelten Verlauf anzupassen,
muss zusétzlich noch eine Verschiebung der Kurve beriicksichtigt werden. Diese
Verschiebung kann von detektiertem Streulicht des Lasers herriihren.

Mit den Gleichungen 2.4 und 2.6 ist es moglich, die charakteristischen Zeiten
Ts und Ty aus dem Hanle-Verlauf zu erhalten, wenn der effektive Landé-Faktor
bekannt ist.
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Abbildung 2.3: Magnetfeldabhéngigkeit des Polarisationsgrades der PL von dem
15 nm QW bei einem Winkel 6 von 72° zwischen B, und der Wachstumsrich-
tung. Die Temperatur des Probenhalters betrigt 3,6 K. Es wurde eine Breite der
Hanle-Kurve von AB = 0,192 T gemessen. Die gestrichelte Kurve stellt den Ver-
lauf geméB Gl. (2.5) dar. Die durchgezogene und mit den experimentellen Daten
deckungsgleiche Linie erhélt man, wenn man zu der gestrichelten Linie noch eine
vertikale Verschiebung von 0,1 annimmt.

h 1
Trec = 2.8
pslg*| ABFy (28)

h 1
(2.9)

Ty =
pslg*| AB(1 — Fy)

2.3 Ladungstriger-Rekombinationszeiten

Andert man die Intensitét des Lichtes, das auf die Probe fillt, so sieht man eine
Abhéngigkeit der Rekombinationszeit von der Lichtintensitit (siche Abb. 2.4).
Mit wachsender Intensitdt wird die Rekombination schneller, die Spinlebenszeit
bleibt dabei aber konstant. 7. und 7, wurden anhand von den Gleichungen 2.8
und 2.9 bestimmt. Dabei wurde der effektive Landé-Faktor eines ungestorten
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15 nm QW gewihlt, dieser wurde von Snelling et al. zu -0,3 bestimmt[86, 85].
Eine Abweichung von diesem Wert ist hochst wahrscheinlich, allerdings fiithrt
dies nur dazu, dass die absoluten Werte der ermittelten Zeiten nicht richtig sein
werden. Die relativen Anderungen und das Verhéltnis der Zeiten untereinander
werden allerdings richtig wiedergegeben.

Die Lebenszeit fiir strahlende Rekombination 7,4 fiir zusétzliche Ladungstra-
ger in Halbleitern ist gegeben durch|[76]

1 np

Trad = &

Rn+p’

(2.10)

mit der Rekombinationsrate R und der Ladungstridgerkonzentration der Elek-
tronen (n) und Locher (p). Nimmt man an, dass nur Exzitonen als zusétzliche
Ladungstréiger in der Probe vorhanden sind, so ist n = p und damit wird aus

Gleichung 2.10
n

ﬁ.
Die Wahrscheinlichkeit fiir strahlende Rekombination eines jeden Ladungstragers
ist gegeben durch

(2.11)

Trad =

R
B = ol (2.12)
Fiir geringe Verunreinigungen des Halbleiters und zu vernachlissigende nicht-
strahlende Auger Rekombination ist B eine Konstante; dies wurde von Wang et
al. [90] fir GaAs/AlGaAs QW gezeigt. Setzt man Gleichung 2.12 in Gleichung
2.11 ein, so erhdlt man die beobachtete Abhéangigkeit der Rekombinationszeit

eines jeden Ladungstrigers von der Ladungstrigerdichte

1
2-B-n’

Die Potentialbarrieren von den GaAs/AlGaAs QW sind hoch fiir die Ladungs-
trager. Es befinden sich somit nahezu alle Ladungstréiger innerhalb des QW und
keine Ladungstriager halten sich in den Barrieren auf. Es wird folglich nur eine
schwache Sattigung der Ladungstriger-Lebenszeit erwartet, so wie es in tiefen
InGaAs QW bei hohen Ladungstriagerkonzentrationen ebenfalls der Fall ist[69].

Da bei einer Bestrahlung der Probe mit Licht die Rekombinationszeit und
die Ladungstriagerdichte gegenseitig voneinander abhéngen, muss man aus der
Anzahl der absorbierten Photonen pro Zeiteinheit

(2.13)

Trad =

f ab * B L
Na, = 2.14
p= 214
und der Rekombinationszeit die Ladungstrégerdichte berechnen.
Na
n b (2.15)

= 5 " Trec
Afokus : Lz
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Abbildung 2.4: Abhéngigkeit der Rekombinationszeit bei steigender Laser Lei-
stung. Tyee verlauft geméfi Gleichung (2.16) mit einem Durchmesser des Fokus
von 50 pm und der Energie der Photonen bei 800 nm. Die Zeiten wurden iiber
die Form der Hanle-Kurve der PL des 15 nm breiten QW gemessen. Die Tem-
peratur der Probe betrug 20 K. Der Landé-Faktor wurde als -0,3 angenommen.
Der Verlauf passt am besten fiir einen Koeffizient B = 4% 1071%m3 /s, wenn man
annimmt, dass das Pumplicht vollstdndig absorbiert wird (fa, = 1) und keine
Verluste der Lichtintensitéit in der Probe auftreten. Eine systematische Ande-
rung von Ty fiir verschiedene Lichtintensitéten ist nicht zu erkennen.

Hierbei ist P, die Leistung des eingestrahlten Lichts, £, die Energie eines jeden
Photons, f,, der Anteil des absorbierten Lichts und Ay, die Flache des Fokus
auf der Probe.

Verbindet man die Gleichungen 2.13 bis 2.15 miteinander und beriicksich-
tigt man, dass Ty und Ty.q identisch sind, so erhdlt man die Abhéngigkeit der
Rekombinationszeit von der Laserleistung.

E 'Ao us'Lz
Tree = 4 | 2o (2.16)
2'B'fab'PL

Der bei einer Temperatur von 20 K beobachtete Verlauf der Rekombinations-
zeit von der Laserleistung passt zu einem Koeffizienten B = 4% 107!%m3 /s (siehe
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Abb. 2.4) unter der Annahme von vollsténdiger Absorption des Pumplichtes in
dem QW. Bei einer Temperatur von etwa 4 K ist die Rekombinationszeit kleiner
und der Koeffizient B betrigt dann 2 * 10~%cm?/s. Dies entspricht nicht dem er-
warteten Temperaturverhalten der Rekombinationsrate, die bei niedrigeren Tem-
peraturen kleiner werden sollte. Das deutet auf eine erhohte Ladungstréigerdichte
bei niedrigeren Temperaturen hin, die durch ein Einfangen der Ladungstriager an
Unebenheiten der QW Grenzflichen verursacht werden kénnen. So fithrt z. B.
eine lokal begrenzte Verbreiterung eines QW zu einer Verringerung der benttig-
ten Energie fiir das Exziton und somit halt sich das Exziton vermehrt dort auf.
Ist die thermische Energie des Exzitons geringer als die so erzeugte Potentialver-
tiefung, so bleibt das Exziton an dieser Verbreiterung des QW héngen[15]. Bei
niedrigen Temperaturen ist somit das Einfangen wesentlich wahrscheinlicher und
die Ladungstréigerdichte steigt an diesen Verbreiterungen an.

Die Energieabnahme bei einem 15 nm breiten QW betragt 2,1 meV pro Mo-
nolage. Dies entspricht einer thermischen Energie, die bei ca. 25 K zur Verfiigung
steht. Somit kann ein Einfangen an Verbreiterungen von einer Monolage zu ei-
ner Erhohung der Ladungstrégerdichte bei Temperaturen unterhalb von 25 K in
einem 15 nm breiten QW fiihren.

2.4 Der Einfluss von Kernfeldern auf das Hanle
Signal

Fiir die Wechselwirkung des magnetischen Moments des Elektrons im s-Zustand
mit dem magnetischen Moment eines Kerns kann man den folgenden Wechsel-
wirkungs-Hamiltonoperator ansetzen, der als Fermi-Kontakt-Hyperfein-Wechsel-
wirkung (HFI) bekannt ist [33, 70, 71]:

8. .
Hurr = _?Neﬂné(r) (2.17)

Dies entspricht also einer skalaren Kopplung des Spins des Elektrons (5_" ) mit dem

des Kerns (I). Der Hamiltonoperator dieser Wechselwirkung kann man somit auch
schreiben als [74]

Hurr = —ana(f%)f' 57 (2-18)

mit der Kopplungskonstante

. 2
na(77) = ghQOMOMBVa Uy (ri) | (2.19)
go ist der g-Faktor des freien Elektrons, ug ist die magnetische Feldkonstante, ug
das Bohr-Magneton, v, das gyromagnetische Verhéltnis des Kerns o und |\Ifq(ri)|2
die Aufenthaltswahrscheinlichkeit des Elektrons im Zustand ¢ am Kernort. So
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unterscheiden sich z.B. die Wellenfunktionen der Elektronen in den unterschied-
lichen Béandern. Ein Loch kann somit fiir die HFI vernachléssigt werden, da das
Band, in dem es sich befindet, p-artig ist.

Diese Wechselwirkung kann als zusétzliches magnetisches Feld der Kerne be-
trachtet werden, welches das Elektron spiirt [74].

o= -3 il (2.20)

— g HokB

Das Elektron interagiert wahrend seiner Lebenszeit mit einer groen Anzahl von
Kernen N, des Isotops a.. Somit kann man die Summe durch eine N,-fache Wech-
selwirkung mit dem Erwartungswert von [, ersetzen.

) aualNa (1)

Ba=- 9" totn (2.21)

n
«

Diese Vereinfachung gilt nur, wenn jeder Kern die gleiche Wechselwirkungswahr-
scheinlichkeit mit einem Elektron hat (das gleiche ay,). In einem QW ist dies
mikroskopisch betrachtet nicht der Fall, da die Aufenthaltswahrscheinlichkeit der
Elektronen in der Nahe der Grenzflichen geringer ist als im Zentrum des QW.
Zusétzlich kann aufgrund von Einschriankungen in der Bewegungsfreiheit der La-
dungstriger noch nicht einmal das gleiche a,, fiir eine Monolage angenommen
werden. Da all diese Wechselwirkungsverteilungen nicht oder nur sehr schwer
handhabbar sind, wird hier nur die mittlere Hyperfein-Wechselwirkung betrach-
tet. Fiir das mittlere statische Kernfeld, das so von den Elektronen gespiirt wird,
ist diese Vereinfachung hinnehmbar. Es wird allerdings zu einer Verdnderung der
Wechselwirkungsstiarke kommen.

Da sich in jeder Einheitszelle des GaAs Kristalls vier Arsen und Gallium
Atome befinden und das Elektron wihrend seiner Lebenszeit mit Atomen in Ngy
Einheitszellen interagiert, kann man Gleichung 2.21 umschreiben zu

ana4NEZ$o¢ <I_:)¢>

-
g*polB

(2.22)

o

Hierbei beriicksichtigt x,, dass Arsen nur als ™As vorkommt (z7,4, = 1) und
sich Gallium in zwei Isotope aufteilt (xesg, = 0,6; xng, = 0,4). Der Index
g wurde weggelassen, da nur die Elektronen im Leitungsband wichtig fiir die
Signalerzeugung sind und fiir die Locher diese Wechselwirkung verschwindet.

Dieses Kernfeld ist also entlang des mittleren Kernspins ausgerichtet und iiber-
lagert sich dem externen Feld. Es wird ein effektives Feld erzeugt.

éeff = éext + éN (223)



2.4. DER EINFLUSS VON KERNFELDERN AUF DAS HANLE SIGNAL 25

Durch dieses zusitzliche Feld kann sich auch die Richtung des effektiven Feldes
andern. Der Winkel 6 wird somit abhéngig von dem Feld der Kerne. Gleichung
2.5 wird durch das zusétzliche Kernfeld modifiziert.

AB? + By (S )2

|So| Best|
P(Bg) = P ABT T BOQH i (2.24)
AB? + (Begty SN ¢ + Beg  c0s ¢)°
- P, Y ’ (2.25)
AB? + B%

Im Gleichgewicht sind allerdings keine Komponenten von By vorhanden die senk-
recht zu éext stehen, da diese mit der Spin-Spin-Wechselwirkung sehr schnell zer-
fallen. Folglich ist ]§BH| identisch mit Beg . Wie man sieht, liegt die Spitze der
Hanle-Kurve bei einem endlichen externen Feld, welches der Grofie des Kernfel-
des entspricht. Ein Beispiel fiir eine verschobene Hanle-Kurve ist in Abbildung
2.5 zu sehen. Zusétzlich zu dem breiten Maximum der verschobenen Hanle-Kurve
tritt noch ein zusétzliches schmales Maximum auf, wenn das externe Magnetfeld
verschwindet und keine Ausrichtung der Kernfelder entlang des externen Feldes
moglich ist.

B. Lenzmann [60] hat fiir die verschieden dicken QW die maximalen Kernfel-
der berechnet, die bei vollstédndiger Polarisation der Kerne zu erwarten sind. Fiir
einen 15 nm breiten QW ist dies z. B. ein Feld von -6,55 T. Somit entspricht die
Verschiebung der Spitze in Abbildung 2.5 von 1,34 T einer Kernspinpolarisation
von 20%.
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Abbildung 2.5: Vor der Messung wurde bei einem externen Magnetfeld von 1,43 T
eine Kernspinpolarisation durch optisches Pumpen mit 38 mW Licht aufgebaut,
das resonant mit der Absorptionslinie des 15 nm breiten QW war. Der Polari-
sationsverlauf wurde in 50 Schritten aufgezeichnet. Zwischen den einzelnen Mes-
spunkten wurde das Licht geblockt und dann das Feld verédndert. Die Spitze der
verschobenen Hanle Kurve liegt bei 1,34 T.

2.5 Optisches Pumpen

Das optische Pumpen in Halbleitern wurde von D’yakonov und Perel” [24] be-
schrieben. Sie nehmen dabei an, dass sich die Spintemperaturen der Kerne und
der Elektronen angleichen miissen und dies zu einer Polarisation der Kernspins
entlang des Pumplichtes fiihrt. Dies ist eine rein statistische Beschreibung der
Wechselwirkung zwischen Elektron und Kern und weitestgehend feldunabhéngig.
Spéter haben sie gezeigt, dass die erzeugte Kernspinpolarisation vom externen
Magnetfeld abhéngt und dies in Verbindung mit einer Feldabhéngigkeit des Ver-

lustfaktors
T

/= T+ The
gebracht. Dabei beschreibt 7} die Relaxation in Wechselwirkung mit dem Gitter

und 77, die Relaxation aufgrund der Elektronen|[26]. Sie weisen aber auch dar-
auf hin, dass diese Abhéngigkeit nur dann verniinftige Werte liefert, wenn man

(2.26)
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eine Anderung der Spin-Gitter-Relaxation bei Bestrahlung der Probe beriicksich-
tigt. Deren Erklarungsversuch fiir diese Anderung ist eine zusitzliche Kernspin-
Relaxation durch langlebige, optisch erzeugte paramagnetische Zentren, die eine
Magnetfeldabhéngigkeit zeigen kénnen, wenn diese Zentren durch Phononen an
das Gitter koppeln [75]. Eine Magnetfeldabhéingigkeit von Tj, kann dabei wei-
testgehend ausgeschlossen werden [75]. Einen Beweis fiir diese Erkldrung konnte
bis heute noch nicht erbracht werden.

Fiir das zu erwartende mittlere Kernfeld unter Beriicksichtigung des Verlust-
faktors gilt
4IB - S

3B f. (2.27)
Diese Formel gilt fiir groBe Magnetfelder, so dass lokale Felder vernachléssigt
werden kénnen.

Farah et al.[32] haben diese Feldabhéingigkeit des Verlustfaktors in InP gemes-
sen und einen zuerst linearen Anstieg des Verlustfaktors mit dem Feld bestimmt,
der bei groferen Feldern leicht abfallt.

Diese Effekte konnten auch in unseren Experimenten beobachtet werden. Die
Dynamik der Kernspins bei dem Pumpprozess wird in den nachfolgenden Ab-
schnitten untersucht.

L= (+1)

2.5.1 Zeitliches Verhalten wihrend des Pumpens

Eine Méglichkeit, den Polarisationsgrad des Kernspinsystems und somit die Gréfle
der Kernfelder in Abhéngigkeit von der Pumpzeit aufzunehmen, besteht darin bei
dem angelegten Magnetfeldfeld den Polarisationsgrad der Photolumineszenz ge-
gen die Pumpzeit aufzuzeichnen und anschliefend diesen Verlauf von der Hanle-
Abhéngigkeit zu entfalten. Damit dies moglich ist, muss allerdings die Hanle-
Abhéngigkeit bekannt sein. Zudem diirfen sich die Parameter dieser zugrunde
liegenden Hanle-Kurve nicht oder nur in einer bekannten Art und Weise &ndern.
Wie die Abb. 2.6 zeigt, ist die Breite der Hanle-Kurve nicht konstant. So ver-
breitert sich die Hanle-Kurve zu Beginn des Pump-Prozesses zunehmend. Die-
ser Verbreiterungsprozess, der auf eine Verteilung der Kernfelder hindeutet, ist
mit einer Abnahme der maximalen Polarisation dieser verschobenen Hanle-Kurve
verbunden. Solch eine Verteilung lédge zum Beispiel dann vor, wenn die Hyperfine-
Wechselwirkung nur von der Intensitét des Pumplichtes abhéngt und der Pumpla-
ser ein Gauss-formiges Strahlprofil besitzen wiirde. Dies ist hier bekanntlich nicht
der Fall, da zum einen der Laserstrahl der hier benutzen Laserdiode kein Gauss-
formiges Strahlprofil besitzt und zum anderen die Hyperfine-Wechselwirkung fiir
die Kerne in einem Quantentopf durch die Wellenfunktion des Elektrons bestimmt
wird. Diese ist innerhalb des Quantentopfes kosinusformig. Somit miisste man,
um die Verbreiterung der an sich Lorentz-férmigen Hanle-Kurve zu bestimmen,
genau das Strahlprofil und die Wellenfunktion in dem Quantentopf kennen. Fiir
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Abbildung 2.6: Verbreiterung der Hanle-Kurven wéahrend des Pump-Prozesses.
Deutlich ist eine Zunahme der Verbreiterung zu Beginn des Pumpens, die mit
einer Abnahme der Amplitude verbunden ist. Zum Ende des Pump-Prozesses
hin verschwindet die Verbreiterung wieder und die Amplitude ist vergleichbar
mit der Amplitude bei Nullfeld. Der Pump-Prozess fand jeweils bei 1 T externem
Feld statt, anschlieBend wurde die Feldabhéngigkeit von dort aus abgetastet. Die
letzten beiden Messungen bestehen somit aus jeweils zwei einzelnen Messungen.

die Bestimmung der Linienform wurde als Ndherung hier nur eine Gauss-férmi-
ge Verteilung angenommen. Wenn diese Verbreiterung auf eine Gauss-formige
Verteilung der Hyperfine-Wechselwirkung zwischen Elektron und Kern zuriick-
zufithren ist, kann die Linienform durch ein Voigt-Profil beschrieben werden. Dies
ist eine Faltung einer Lorentz-Kurve mit einer Gauss-Kurve, die allerdings ana-
lytisch sehr schwer zu handhaben ist und deshalb durch ein Pseudo-Voigt Profil
approximativ beschrieben wird[43]. Diese Verteilung passt zwar nicht vollsténdig
auf die beobachteten Spektren, allerdings soll sie hier nur ein Maf fiir die Vertei-
lung der verschiedenen Wechselwirkungsstirken darstellen.

Der normierte funktionale Zusammenhang fiir das Pseudo-Voigt Profil lautet

fov(z) = (1 = n) fa(x;dc) +nfu(z;dn). (2.28)

Dabei sind d¢ und ¢, die Halbwertsbreiten der Gauss- und Lorentz-Funktionen.



2.5. OPTISCHES PUMPEN 29

0,6

05 |
04 |
03 |
0,2 | s

0,1 -

Gauss-formige Verbreiterung [T]

0 0,2 0,4 0,6 0,8 1 1,2
Kernfeld [T]

Abbildung 2.7: Abhéngigkeit der Verbreiterung g der Hanle-Kurven von dem
mittleren Kernfeld. Es ist am Anfang des Pump-Prozesses bei kleinen mittleren
Kernfeldern eine Zunahme der Verbreiterung zu sehen, die zum Ende des Pump-
Prozesses wieder aufgehoben wird. Die Verbreiterungsverteilung wurde hier als
Gauss-formige angenommen, wodurch sich ein Voigt-Profil fiir die Hanle-Kurven
ergibt, das durch die Gleichung 2.28 angenéhert wird.

Fiir den Parameter 7 gilt

L oL\’ L\’

n=1,36603 ( — | —0,47719 ( — ) +0,11116 ( — ) , mit (2.29)
r r r

= ((\/m 20¢)° + 2,69269(VIn 20¢)*0r, + 2, 42843(VIn 26¢ )07

1/5
4, 47163(vVIn 26)26% + 0,07842(v/In 206)62 + 53) (2.30)

Erstaunlich ist bei dem Pumpprozess allerdings die Verringerung dieser Verbrei-
terung bei langen Pumpzeiten (siehe Abb. 2.7). Dies deutet darauf hin, dass fiir
lange Pumpzeiten das Kernspinsystem in einen Gleichgewichtszustand iibergeht,
der nicht durch die Hyperfein-Wechselwirkung bestimmt ist. Somit ist die Lini-
enform im Gleichgewicht wieder nahezu Lorentz-férmig. Stellt man die Position
des mittleren Kernspinfeldes gegen die Pumpzeit dar (siehe Abb. 2.8), so sieht
man, dass sich das Kernspinfeld nahezu exponentiell entwickelt.

Wie deutlich die Anderung der Linienform wihrend des Pumpens den Po-
larisationsverlauf beeinflusst, kann auch sehr schon fiir das Beispiel bei 1,42 T
Pumpfeld in Abb. 2.9 gezeigt werden. Dort bildet sich sogar eine Stufe aus, die
durch die Verschmélerung der Hanle-Kurve wéhrend des Pumpens verursacht
wird.
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Abbildung 2.8: Position des mittleren Kernfeldes wéihrend des Pump-Prozesses
in Abhéangigkeit von der Pumpzeit. Die durchgezogene Linie entspricht einem ex-
ponentiellen Pumpverlauf. Man sieht eine recht gute Ubereinstimmung fiir groBe
Pumpzeiten. Die charakteristische Zeit fiir diesen exponentiellen Verlauf ist 140 s.
Fiir kleine Zeiten macht sich bemerkbar, dass wéahrend der Messung unvermeid-
bar auch Kernspinpolarisation aufgebaut wird.

Fiir alle hierfiir aufgenommenen Hanle-Messungen wurde immer nur kurzfri-
stig das Licht eingeschaltet, wenn das Feld fiir einen Messpunkt erreicht wurde.
Fiir die Dauer des Verfahrens des Magnetfeldes wurde dann jeweils das Licht
geblockt. Wiahrend des Pumpprozesses wurden beide Gallium Isotope geséttigt
indem in diesem Zeitraum zwei Synthesizer jeweils Radiofrequenz einstrahlen,
die einen Bereich von +£100 kHz um die Resonanz innerhalb von einer zehntel
Sekunde iiberstreichen.
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Abbildung 2.9: Linienformen wéhrend des Pump-Prozesses bei einem externen
Feld von 1,42T. Man sieht eine Verdnderung der Linienform in der Flanke der
Hanle-Kurve, die bei lingeren Pumpzeiten verschwindet. In dem kleinen Graphen
ist der Polarisationsverlauf zu sehen, der wiahrend des Pump-Prozesses bei 1,42 T
aufgezeichnet wurde. Die Stufe in dem Verlauf wird durch die Verschmélerung
der Hanle-Kurve wéahrend des Pumpprozesses verursacht.
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2.5.2 Feldabhingigkeit beim Pumpprozess

Die Gleichgewichtspolarisation des Kernspinsystems zeigt eine deutliche Abhén-
gigkeit vom externen Feld. So sieht man bei kleinen externen Feldern noch ein
Feld der Kernspins, das deutlich grofier ist als das externe Feld. Ab einem externen
Feld von etwa 0,7 T wird das Kernspinfeld im Gleichgewicht eindeutig durch das
externe Feld bestimmt. Dies wird durch den linearen Zusammenhang gezeigt, der
in Abb. 2.10 deutlich wird.

Fiir 0,8 und 1 T liegt das Maximum knapp oberhalb des Pumpfeldes, wahrend
es fiir grofere Felder dann unterhalb des Pumpfeldes ins Gleichgewicht kommt.
Der hier beobachtete Verlauf fiir Felder gréfer als 0,7 T deckt sich mit der
Abhéngigkeit des Verlustfaktors von dem externen Magnetfeld.

Mittleres Kernfeld [T]

o o o = = =
N » [e¢] - \V] N »
°

J

o
o
.

0 0,2 0,4 0,6 0,8 1 1,2 1,4 1,6
Externes Magnetfeld [T]

Abbildung 2.10: Das mittlere Kernfeld jeweils nach 5000 Sekunden Pumpzeit bei
verschiedenen externen Feldern. Bei grofen Feldern sieht man einen deutlichen
Zusammenhang zwischen dem Feld, bei dem die Kernspinpolarisation aufgebaut
wird und der erzielten Kernspinpolarisation. Dies ist durch die Gerade angedeu-
tet, die durch den Ursprung verlauft.
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2.5.3 T1-Relaxation
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Abbildung 2.11: T1-Relaxation bei 1 T, wobei vorher 5000 Sekunden gepumpt
wurde. Dabei wurden beide Gallium Isotope geséttigt. Der Kernspinverlauf wurde
aus dem Polarisationsverlauf der Lumineszenz entfalten. Dabei wurden die Para-
meter der unverschobenen Hanle-Kurve benutzt (Nullfeldpolarisation 0,45, Breite

0,191 T, Winkel zwischen Laser und externem Feld 72° und eine instrumentelle
Verschiebung von 0,087).

Bei einem Pumpfeld von 1 T ist die Verbreiterung der Hanle-Kurve aufge-
hoben. Aus dem Polarisationsverlauf der Lumineszenz kann man somit bei der
T1-Relaxation durch Entfaltung der Hanle-Abhéngigkeit den Verlauf des Kern-
spinfeldes in Abhéngigkeit von der Zeit darstellen. Dies ist in Abb. 2.11, welche
die 7T Relaxation des Kernspinsystems zeigt, dargestellt. Ein vergleichbarer Ver-
lauf ist auch zu sehen, wenn man sich die Relaxation in Einzelaufnahmen mittels
Hanle-Kurven anschaut, wie es schon fiir den Pumpprozess durchgefiihrt wurde
(siche Abb. 2.12).

Beide Messmethoden zeigen deutlich, dass die Relaxation mit mehreren ex-
ponentiellen Relaxationsprozessen auf der Zeitskala von 1000 s ablduft. Dies
zeigt, dass die Kerne in dem Quantentopf unterschiedliche Umgebungen besit-
zen miissen. Dies ist zum Beispiel durch eine unterschiedliche Durchmischung
mit Aluminium im Bereich der Grenzflichen gegeben oder durch verschiedene
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Gebiete in dem Quantentopf mit unterschiedlichen quadrupolaren Stérungen, die
sowohl elektrischer als auch mechanischer Herkunft sein kénnen.

Die hier gemessenen T Relaxationszeiten in der Groflenordnung von 1000 s
passen gut zu den von McNeil und Clark experimentell bestimmten T Relaxati-
onszeiten bei Temperaturen in der Nihe des absoluten Nullpunkts[64].
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Abbildung 2.12: T1-Relaxation bei 1T, wobei jeweils vorher 2000 Sekunden ge-
pumpt wurde mit gleichzeitigem Séttigen beider Gallium Isotope. Anschlieffend
relaxierte ohne Pumpen das Kernspinfeld fiir verschieden lange Zeiten. Es ist zu
sehen, dass die Kerne, die beobachtet werden, keine homogene Umgebung haben
und somit mit unterschiedlich langen Relaxationszeiten relaxieren.



Kapitel 3

Optisch detektierte NMR in
schiefen Feldern

Aufgrund der charakteristischen Zeeman Aufspaltung der Kern-Energieniveaus
ist jedes Isotop eindeutig iiber seine Resonanzfrequenz wry, , = 7, By identifizier-
bar[1]. Die drei Isotope, aus denen ein GaAs Kristall aufgebaut ist, sind ™As,
9Ga und “Ga. Deren gyromagnetischen Verhéltnisse 7, sind in Tabelle 3.1 auf-
gelistet. Die Energieniveaus des Kerns werden von der Zeeman Wechselwirkung
entsprechend ihrer magnetischen Quantenzahl verschoben. Die Wahrscheinlich-
keit, dann einen Kern in einem von den moglichen Zustédnden vorzufinden, wird
durch die Boltzmann-Statistik beschrieben. Die Verteilung kann somit durch die
Temperatur des Spinsystems, Tgs, beschrieben werden. Im thermischen Gleich-
gewicht ist Tg gleich der Temperatur des Gitters, Ty,. Optisches Pumpen der
Kernspins und somit eine Erhéhung der Spinpolarisation fiihrt zu einem Tg, das
sich von Ty, unterscheidet. Die Spinpolarisation und somit die Magnetisierung
des QW kann bis zu sechs Gréenordnungen durch optisches Pumpen erhoht
werden. Da der Rest der Probe aber aus 10'° mal mehr Kernspins besteht als
der polarisierte Bereich des QW, kann man keine eindeutige Unterscheidbarkeit
vom Rest der Probe erwarten. Méchte man konventionell NMR an den Kernen
im QW messen, so muss man den Signalbeitrag der Kerne im QW gegeniiber den
Kernen im Substrat erhchen. Eine Moglichkeit, so den Hintergrundbeitrag des
Substrats zu unterdriicken, besteht darin, das Substrat zu entfernen [6].

Isotop | v[10°(Ts)~!] | natiirliche Hiufigkeit
®As 45,817 1,000
9Ga 64,208 0,602
TGa | 81,581 0,398

Tabelle 3.1: Die gyromagnetischen Verhéltnisse und die natiirlichen Héaufigkeiten
der drei Isotope, aus denen der GaAs Kristall aufgebaut ist.

35



36 KAPITEL 3. OPTISCH DETEKTIERTE NMR IN SCHIEFEN FELDERN

Eine andere Art NMR Signale und damit Informationen aus den QW zu erhal-
ten, ist die optische Detektion der NMR (ODNMR). Die QW sind unterscheidbar
tiber ihre Emissions- und Absorptionsenergien (siehe Kapitel 2). Ein QW ist somit
selektierbar indem man die Wellenlénge des Lichts auswihlt, das auf den Detek-
tor fillt. Exzitonen, die durch optische Absorption in einem QW erzeugt wurden,
bleiben wéhrend ihrer gesamten Lebenszeit in diesem Quantentopf. Wahrend
dieser Zeit interagiert das Exziton mit jedem Kern, der sich innerhalb des Exzi-
tons befindet. Die Stérke der jeweiligen Wechselwirkung ist dabei proportional zu
der Aufenthaltswahrscheinlichkeit des Exzitons an dem jeweiligen Kernort. Die
Aufenthaltswahrscheinlichkeit ist durch die Wellenfunktion des Exzitions in dem
QW gegeben. Die Polarisation des emittierten Photons bei der Rekombination
des Exzitons ist somit beeinflusst durch das zeitliche Mittel iiber alle diese Wech-
selwirkungen. Die Anzahl der wechselwirkenden Kerne fiir ein stationéres Exziton
betrigt in einem 20 nm breiten QW nur etwa 10*. Wenn das Exziton nicht lo-
kalisiert ist, wird es sich entsprechend seiner thermischen Energie von 0,3 meV
bei der Temperatur von fliissigem Helium mit einer maximalen Geschwindigkeit
von 10* m/s bewegen. Es legt also etwa eine Entfernung von 10 pm zuriick. Die
Anzahl der Kerne, mit denen das Exziton interagiert, steigt dadurch um etwa drei
GroBenordnungen. Eine Verbreiterung eines 20 nm breiten QW um eine Mono-
lage bewirkt eine Anderung der Bindungsenergie des Exzitons um 0,8 meV. Eine
Verschmélerung der mittleren Breite des QW um eine Monolage stellt also eine
nur schwer iiberwindliche Potentialbarriere fiir das Exziton dar. Dies fithrt also
dazu, dass sich das Exziton nicht mehr frei bewegen kann. Bilden sich also z.B.
Inseln von Verbreiterungen des QW in der Groflenordnung des Bohr-Radius des
Exzitions aus, so wird das Exziton dadurch lokalisiert [15] und der Einfluss auf
die Kerne und ebenso der Anteil dieser Kerne am Gesamtsignal wird drastisch
ansteigen. Ebenso werden Exzitonen, die an anderer Stelle erzeugt wurden, von
diesen Inseln eingefangen sobald sie sich zuféllig in eine Insel hineinbegeben. Die
Kerne auflerhalb dieser Inseln werden hauptsachlich iiber Spinndiffusion polari-
siert. Diese auflerhalb liegenden Kerne tragen dann aber trotzdem nur sehr wenig
zum Gesamtsignal bei, da das Exziton nicht direkt mit ihnen interagiert. [hr Ein-
fluss kann als ein Warmebad angesehen werden.

3.1 Detektion der NMR iiber die emittierte Lu-
mineszenz

Wie bereits in Kapitel 2 gezeigt wurde, ist der Polarisationsgrad der PL empfind-
lich auf die magnetischen Felder externer und interner Herkunft. Die Empfind-
lichkeit héngt stark von dem Winkel zwischen externem Feld und der Ausrichtung
der Elektronenspins bei ihrer Erzeugung ab. Bei der Absorption von zirkular po-
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larisierten Lichtquanten ist der Spin parallel zu dem k-Vektor der Lichtquanten
ausgerichtet. Auch der Anteil der erzeugbaren Kernspinpolarisation ist von die-
sem Winkel zwischen externem Feld und dem k-Vektor abhéngig. Es gibt zwei
Extremfalle fiir die Ausrichtung:

e In der Faraday Konfiguration — das externe magnetische Feld ist parallel
zu dem k-Vektor des Lichts — ist die erzeugbare Kernspinpolarisation maxi-
mal. Allerdings verschwindet die Abhéngigkeit des Polarisationsgrades der
PL von dem Kernspinfeld und man kann nur senkrechte Komponenten de-
tektieren, da dies zu einer Anderung des eingeschlossenen Winkels fiihrt.

e In der Voigt Konfiguration — das externe magnetische Feld ist senkrecht
zu dem k-Vektor des Lichts — kann keine Kernspinpolarisation aufgebaut
werden. Die Empfindlichkeit auf Anderungen des effektiven magnetischen
Feldes ist allerdings maximal.

Wiéhlt man einen Winkel, der zwischen diesen beiden Extremen liegt, so kann
man eine grofe Kernspinpolarisation aufbauen und gleichzeitig deren Anderun-
gen recht empfindlich messen.

3.2 ODNMR bei konstanter RF

Bei der einfachsten Methode ODNMR zu messen, wird zuerst eine Kernspin-
polarisation aufgebaut. Anschlieffend strahlt man ein RF-Feld mit konstanter
Frequenz ein, wihrend man die Grofle des externen Felds langsam verédndert.
Wenn die Resonanzbedingung fiir ein Isotop erfiillt ist, wird sein Beitrag zu dem
gesamten Kernfeld schnell geséttigt. Diese Anderung des Kernfeldes fiihrt zu ei-
ner stufenartigen Anderung der PL Polarisation (siche Abb. 3.1). Aus dem Feld,
bei dem diese Anderung aufgetreten ist, lisst sich nun bestimmen welches Isotop
fiir die Anderung verantwortlich war. Der Vorteil dieser Methode ist, dass alle
Isotope, die zu dem Kernfeld beitragen, ein Signal erzeugen, wenn der Bereich
der Felddnderung alle moglichen Isotope abdeckt. Solch ein Spektrum ist in Ab-
bildung 3.2 dargestellt. Hier sind nur Resonanzen von °As, ®Ga, and ™ Ga zu
sehen. Der Winkel zwischen dem k-Vektor des Pumplichtes und dem externen
magnetischen Feld betrug dabei 72° und die RF war 9 MHz. Das externe magne-
tische Feld wurde fiir die Messung von 1,35 T zu 0,5 T sehr langsam veréndert.
Ein Signal von 27Al konnte hierbei nicht beobachtet werden. Dies zeigt, dass die
Wellenfunktion der Ladungstréager nur sehr wenig in die Barrieren eindringt.
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Abbildung 3.1: Der Verlauf der Hanle Kurve, bevor die Kerne resonant waren, ist
als graue Linie eingezeichnet. Nach der Resonanz ist der Verlauf als gestrichel-
te graue Linie dargestellt. Die durchgezogene schwarze Linie gibt den gemesse-
nen Verlauf wieder, den man erhélt, wenn man das externe Feld von kleinen zu
grofen Feldern verdndert und dabei konstant eine RF einstrahlt. An der Stelle
Bext = wr,/7 ist die Resonanz und es bildet sich eine Stufe in der gemessenen PL
Polarisation aus.

3.3 ODNMR bei konstantem Magnetfeld

Bei einem &dhnlichen Experiment d&ndert man die Frequenz, wihrend das externe
magnetische Feld konstant gehalten wird. Der Informationsgehalt solcher Mes-
sungen ist wesentlich hoher, da die Frequenzénderung mit einer wesentlich héher-
en Auflosung und Genauigkeit durchgefithrt werden kann. Zudem kann die Ge-
schwindigkeit, mit der die Frequenz verdndert wird, auch genauer und iiber einen
grofleren Bereich kontrolliert werden. Die Lebenszeit eines Exzitons liegt in der
GroBlenordnung von 1 ns und ist wesentlich kiirzer als eine Prézessionsperiode der
Larmorprézession der Kernspins in den erzeugbaren Magnetfeldern. Das Kern-
spinsystem kann man somit fiir jedes Exziton als statisch betrachten. Andert
man das Kernspinsystem, so &ndert sich auch gleichzeitig die Wechselwirkung
mit den Elektronenspins. Die Polarisation der emittierten PL verdndert sich also
entsprechend zu dem Kernspinsystem.

Tastet man die Resonanz adiabatisch ab — die Kernspins sind sténdig entlang
der Richtung des effektiven Feldes im rotierenden Koordinatensystem ausgerich-
tet — so werden die resonanten Kerne mit der RF aus der Gleichgewichtslage her-
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Abbildung 3.2: Bei diesem ODNMR Experiment wurde die RF mit einer kon-
stanten Frequenz von 9 MHz eingestrahlt und dabei die Stédrke des externen
magnetischen Feldes von 1,35 T zu 0,5 T kontinuierlich verdndert. Die Anregung
der NMR Ubergénge erfolgte hierbei iiber eine Modulation des Pumplichtes. Dies
wird in Kapitel 5 noch néher erldutert.

BN] BNZ

Abbildung 3.3: Orientierung der Kernfelder im rotierenden Koordinatensystem
wéhrend einer adiabatisch durchfahrenen NMR Resonanz. Das Isotop N3 ist
dabei in Resonanz und wird aus seiner Gleichgewichtslage mit dem Durchfahren
der Resonanz umgeklappt.
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Abbildung 3.4: Hier wurde die RF nicht adiabatisch durch die Resonanz durch-
fahren. Es wurde angenommen, dass nur ein Teil der Kernspins, die zu Bns bei-
tragen, geséttigt wurden. Diese zeigen aber nach wie vor in die gleiche Richtung.
Lediglich deren Gréfle hat sich geédndert.

ausgeklappt. Das Kernspinsystem relaxiert dabei allerdings nicht. Somit dndert
sich die Grole und die Richtung des effektiven Feldes, das die Elektronen spiiren
(siche Abb. 3.3). Dies ist die typische Detektionsart, wie in der Faraday Konfi-
guration ODNMR gemessen wird [72, 81, 56, 35, 12]. Aber auch in der schiefen
Konfiguration kann man adiabatisch messen, was den Vorteil besitzt, dass man
kaum Kernspinpolarisation wahrend der NMR Messung verliert und so wesentlich
schneller messen kann[60]. Tastet man die Resonanz nicht adiabatisch ab, so wird
die Komponente des Kernfeldes senkrecht zum externen Feld iiber die Spin-Spin
Wechselwirkung sehr schnell verschwinden. Somit wird sich nur die Grofle des
effektiven Magnetfeldes éndern, wiahrend die Richtung die gleiche bleibt (siehe
Fig. 3.4).

3.3.1 Signalform

Die zu erwartende Signalform ist somit eine Hanle-Kurve als Funktion des In-
tegrals aller Kernspins, die wihrend des Abtastens resonant waren, so wie es
in Abbildung 3.5 gezeigt ist. Im Falle einer Lorentz-formigen Resonanzlinie ist
dieses Integral ein Arcustangens und bei einer Gauss-formigen Resonanzlinie die
Fehlerfunktion (Errorfunktion)

erf(x) = % /093 e dt (3.1)
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Abbildung 3.5: Hanle Kurven Verschiebung wéahrend des Durchfahrens einer Re-
sonanz mit der RF bei konstantem B... Vor der Resonanz ist die Hanle Kurve
(Pos. 1) um das Kernfeld By + Bna verschoben. Sobald die RF die Resonanzbe-
dingung eines Isotops erfiillt, wird durch Séttigung Bno zu Null verringert. Dies
verschiebt die Hanle Kurve in Position 2. Die beobachtete Polarisation (s. rechter
Graph) durchléduft ein Maximum wenn By; + Bz + Bexy = 0 und nimmt bis zu
dem Wert der Hanle Kurve in Position 2 ab. Sobald die RF weit genug von der
Resonanz entfernt ist, steigt die Polarisation durch das optische Pumpen an.

mit einem Wertebereich von -1 bis 1 fiir + = —oo bis +o00. Diese Resonanz-
linienformen beschreiben nur dann das tatséchlich gemessene Signal, wenn mit
hinreichend geringer RF-Leistung gemessen wird und keine Leistungsverbreite-
rung der Resonanzlinien auftritt.

Fiir die Aufnahme eines ODNMR Spektrums wird die Radiofrequenz v iiber
die Resonanzfrequenz vy verfahren. Wéhrend solch einer Messung werden die
Kernspins nach und nach geséttigt. Dies fithrt zu einer frequenzabhéngigen Aus-
16schung des Beitrages dieses Isotops zu dem Gesamtkernfeld By ges. Fiir den
Anteil des Kernfeldes das bis zu einem bestimmten Zeitpunkt — somit auch bis
zu einer bestimmten Frequenz — im Experiment bereits resonant war gilt

BNi,res< ) BN 01 (1 + erf (5\/111—)) (32)

0 ist hierbei die Halbwertsbreite der zugehorigen Gauss-formigen Resonanzlinie.

Aufgrund des langsamen Durchfahrens der Resonanz relaxieren die Kernspins
schon wihrend der Messung. Die relaxierten Kernspins verringern somit den An-
teil der bisher resonanten Kernspins aus Gleichung (3.2). Der Relaxationsprozess
startet fiir jeden einzelnen Kernspin, sobald er nicht mehr von der RF angespro-
chen wird. Da das Durchfahren der Resonanz aber schneller ist als die Relaxa-
tion, wird hier als Vereinfachung angenommen, dass der Relaxationsprozess mit
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der Relaxationszeit Ti; fiir alle Kernspins zum Zeitpunkt des Durchfahrens der
Resonanzstelle beginnt. Mit dem Verhéltnis aus Messzeit s zu dem Frequenz-
bereich, der wihrend der Messung durchfahren wird vy, und der Differenzfre-
quenz v —v, erhilt man den Relaxationsprozess in Abhéngigkeit von der aktuellen
Frequenz.

_ (¥—v0) tmess

ArlX(V) = @(V - VO) - € T1f  Vmess (33)

Das effektive Magnetfeld in Abhéngigkeit von der Anregungsfrequenz fiir eine
Gauss-formige Linie ist somit

1 — _ (r=v0) tmess
Beﬁ‘<l/) = Bext - BN,ges + BN170§ (1 + eI‘f ((SV—HI/O>) @(I/ - 1/0) - e Tlfo Vmess |

In(2)
(3.4)
Setzt man dieses frequenzabhéngige effektive Magnetfeld in die Polarisations-
abhéngigkeit des emittierten Lichtes ein, welche durch die Hanle-Abhéngigkeit in
Gleichung 2.5 gegeben ist, so erhélt man den Signalverlauf einer einzelnen Reso-
nanz. Fiir mehrere Resonanzlinien muss man die Kernfelder iiberlagern und so
die Frequenzabhéngigkeit des effektiven Magnetfeldes bestimmen.

3.3.2 Spektren aller Isotope in GaAs

Hochauflosende cw-ODNMR, Spektren konnten fiir alle drei Isotope, die sich in
dem QW befinden, beobachtet werden (siche Abb. 3.6 bis 3.8). Diese hoch-
auflosenden Spektren zeigen, dass jedes Spektrum in drei Resonanzlinien auf-
gespalten ist. Diese Aufspaltung wird durch die Quadrupolwechselwirkung ver-
ursacht (fiir ndhere Erlduterungen zur Aufspaltung der Resonanzlinien durch die
Quadrupolwechselwirkung siehe Kapitel 4.).

Fiir jedes Spektrum wurde das Kernspinsystem fiir etwa 100 s mit einer Licht-
leistung von 8 mW optisch gepumpt. Die Energie der Lichtquanten wurde da-
bei so eingestellt, dass sie resonant mit der Energie des n = 1 HH-Exziton im
19,7 nm breiten QW waren. Detektiert wurde ebenfalls resonant. Dabei wurde
die Emissionswellenldnge des Lasers auf 812,12 nm und die Detektionswellenlénge
des Gitter-Monochromators auf 812,6 nm eingestellt, wihrend das Maximum der
Exziton-Emissionslinie zwischen diesen beiden Wellenlingen lag. Fiir As (siche
Abb. 3.6) und Ga (siche Abb. 3.7) ist die Anpassung der theoretischen Kurve
an die gemessenen Daten recht gut. Fiir die gemessenen Daten von 'Ga (siehe
Abb. 3.8) war es nicht moglich, einen plausiblen Satz von theoretischen Werten
zu finden, der dhnlich gut zu diesen passt. Einzig die Resonanzfrequenz und die
Quadrupolaufspaltung sind eindeutig bestimmbar. Eine genaue Aussage iiber die
Breite der Zentrallinie und der Satelliten kann fiir Ga nicht getroffen werden,
da die Linien ineinander iibergehen. Die Linienformen kénnen bei dieser Metho-
de nicht eindeutig bestimmt werden und man muss immer die Plausibilitit der
bestimmten Anpassungsparameter beachten.



3.3. ODNMR BEI KONSTANTEM MAGNETFELD 43

PL Polarisation [w. E.]

s .
bt B

10,29 10,32 10,35 10,38 10,41 10,44 10,47
Frequenz [MHz]

Abbildung 3.6: Fiir das "As cw-ODNMR Spektrum wurde zuvor ca. 100 s
lang mit einer Lichtleistung von 8 mW optisch gepumpt. Die RF wurde iiber
den Bereich von 10,28 bis 10,48 MHz in 10 s verfahren. B betrug 1,42 T,
vy 10,373 MHz, die Quadrupolaufspaltung zwischen Zentrallinie und Satelliten
61 kHz und die Linienbreiten 1,3 kHz fiir die Zentrallinie und 3,7 kHz fiir die
Satelliten. In dem kleineren Graphen ist das NMR-Spektrum dargestellt, das der
Signalform zugrunde liegt. Eine Faltung mit der Hanle-Abhéngigkeit fiihrt zu der
Theoriekurve, die den Messdaten iiberlagert ist.
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Abbildung 3.7: Fiir das % Ga cw-ODNMR Spektrum wurde zuvor ca. 100 s lang
mit einer Lichtleistung von 8 mW optisch gepumpt. Die RF wurde iiber den
Bereich von 14,51 bis 14,57 MHz in 10 s verfahren. By betrug 1,42 T, 1
14,546 MHz, die Quadrupolaufspaltung 14 kHz und die Linienbreiten 1,3 kHz.

PL Polarisation [w. E.]

14 14,01 14,02 14,03 14,04 14,05
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Abbildung 3.8: Fiir das " Ga cw-ODNMR Spektrum wurde zuvor ca. 100 s lang
mit einer Lichtleistung von 8 mW optisch gepumpt. Die RF wurde iiber den
Bereich von 14 bis 14,05 MHz in 10 s verfahren. B betrug 1,08 T, vy 14,022 MHz,
die Quadrupolaufspaltung 9 kHz und die Linienbreiten 2,3 kHz.
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Elektrische Feldgradienten
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Abbildung 4.1: Linienverschiebung fiir Spin 3/2 durch die Quadrupolwechselwir-
kung.

Alle Isotope von Gallium und Arsen besitzen einen Gesamtdrehimpuls von %
und somit vier mogliche Energieniveaus, die durch die Zeeman Wechselwirkung
dquidistant aufgespalten sind (sieche Abb. 4.1). Liegt ein elektrischer Feldgradient
(EFG) V. am Kernort vor, so werden diese Energieniveaus entsprechend dem
Quadrupol-Hamilton-Operator verschoben [84]

eqQ

e = gr7 =1

(Vs (312 = I?) + (Vo = Vi) (12 — 12)] . (4.1)

Hierbei ist () das Quadrupolmoment des Kerns. Die Komponenten des EFG Ten-
sors Vi, sind die zweimaligen partiellen Ableitungen des elektrischen Potentials
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in £ und A Richtung, mit anderen Worten also der Gradient in A Richtung der
Komponente des elektrischen Feldes, welche in der x Richtung erzeugt wird. I,/,
I, und I, sind die Kernspin Komponenten in der jeweiligen Richtung im Koor-
dinatensystem des externen magnetischen Feldes. Eine Quelle fiir den EFG ist
der Abfall des Potentials der ndchsten benachbarten Kerne. In einem perfekten
kubischen Kristall, wie GaAs es ist, hebt sich der Einfluss aller benachbarten
Kerne gegenseitig auf und es kann keine Quadrupolaufspaltung beobachtet wer-
den. Jede Anderung der Symmetrie wird allerdings eine Quadrupolaufspaltung
verursachen.

4.1 Mechanisch verursachte Quadrupolaufspal-
tung

Andert man die Symmetrie des GaAs-Kristalls indem man eine mechanische Ver-
spannung erzeugt, so sieht man eine Quadrupolaufspaltung der Resonanzen. Dies
wurde bereits im GaAs Volumenmaterial [18] und in GaAs QW [81, 82, 40] ge-
zeigt. Guerrier und Harley [40] haben dabei einen linearen Zusammenhang zwi-
schen der mechanischen Verspannung und der daraus resultierenden Quadrupol-
aufspaltung in 5 und 10 nm dicken GaAs QW gemessen. Der Zusammenhang
zwischen der in dem QW erzeugten mechanischen Spannung €, und der Lini-
enaufspaltung vgpe zwischen der Zentrallinie und den Satellitenlinien ist linear
mit einer Steigung von

€mech —6 1
=47 x 107°—. 4.2
Veplit X kHz (42)

Da das Exziton eine nanoskopische Sonde fiir die Verspannungen in der Probe
darstellt, ist die ODNMR in QW empfindlich auf lokale Verspannungen auf der
GroBenskala der Exziton-Wellenfunktion.

AuBere Ursachen fiir mechanische Verspannungen sind jede Art von Kréften,
die auf die Probe einwirken. Hier wirken vornehmlich Kréft auf die Probe, die
durch die Fixierung der Probe auf den Kiihlfinger des Kryostaten verursacht wer-
den. Die Probe wurde auf den Kiihlfinger bei Raumtemperatur aufgeklebt. Das
dafiir benutzte Leitsilber besitzt durch die Silberpartikel in der Klebemasse gute
elektrische und thermische Leitfdhigkeit. Da sich die thermischen Ausdehnungs-
koeffizienten von der Probe, dem Probenhalter und dem verwendeten Leitsilber
unterscheiden, werden sich bei Abkiihlung des Systems das Kupfer und die Pro-
be somit unterschiedlich stark zusammenziehen. Folglich wirken Kréfte auf die
Probe ein, die iiber das Leitsilber iibertragen werden. Die beim Abkiihlen entste-
hende laterale Kraftverteilung in der Probe wird kaum vorhersagbar sein. Diese
laterale Veranderung der Quadrupolaufspaltung wurde auch schon mit Hilfe der
ODNMR in QW gezeigt [60, 28].

Es gibt neben den &ufleren Ursachen fiir mechanische Verspannungen in einer
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Quantentopf-Probe auch noch innere Ursachen. Zu den inneren Ursachen zéihlen
die Gitterfehlanpassung von GaAs und AlGaAs. Wachst man zwei Materialien,
deren Einheitszellen fast die gleiche Grofle besitzen, perfekt aufeinander, so ist
die Groe der Einheitszelle in der Wachstumsebene zuerst identisch mit der des
Substrats. Diese neu gewachsene Schicht ist somit verspannt, da es die Veréinde-
rung der Einheitszelle in der Wachstumsebene durch eine Verdnderung der Ein-
heitszelle in der Wachstumsrichtung kompensieren wird. Diese Verspannung wird
allerdings erst ab einer hinreichend grofien Schichtdicke durch Gitterfehler abge-
baut werden. Fiir epitaktisch auf GaAs gewachsenes GaAs, ;P 5 betrigt diese
kritische Dicke etwa 25 nm [63]. Da die Gitterfehlanpassung fiir Alj 35Gag 5As
mehr als 10-mal kleiner ist, sollte die kritische Dicke grofler als 250 nm sein.
Diese kritische Dicke ist also wesentlich grofler als die Dicke der Barrieren. Die
Verspannung wird innerhalb der Barrieren nicht durch Gitterfehler relaxieren.
Somit werden die GaAs QW mit den Gitterparametern des Substrats gewach-
sen und die mittleren Bereiche der QW sind in erster Naherung nicht verspannt.
Lenzmann [60] hat gezeigt, dass die Verspannungen nur etwa 2,5 nm an jeder
Grenzflache in den QW eindringen. Somit werden die Kerne in den Monolagen
in der Ndhe der Grenzflachen eine andere Quadrupolaufspaltung zeigen als die
Kerne aus der Mitte des QW. Da der QW auf beiden Seiten von dem gleichen
Barrierenmaterial umgeben ist, wird das Vorzeichen der Verspannung und so-
mit das Vorzeichen der so erzeugten Quadrupolaufspaltung gleich bleiben. Dies
hat zu Folge, dass die Satellitenlinien unsymmetrisch zu einer Seite hin verbrei-
tert werden, wiahrend die Position des Maximums der Satellitenlinien durch den
zentralen Bereich der QW bestimmt wird. Fiir nicht ideale Grenzflichen kann
sich die Richtung der so erzeugten Verspannung dndern. Die Verbreiterungen der
Satellitenlinien werden verschmiert und somit symmetrischer erscheinen.

Die Grofle der Quadrupolaufspaltung hingt von der Orientierung der Probe
beziiglich dem externem Feld ab. Wie in Kapitel 1 beschrieben sind die Schnitt-
kanten der Probe entlang einer der vier [110]-Richtungen orientiert. Der Tensor
muss folglich erst um die z-Achse der Probe um 45° und anschliefend um den
Winkel ¢ um die y-Achse gedreht werden.

Um die Transformation durchzufiihren ist es sinnvoll, die Drehimpuls Opera-
toren und den EFG Tensor in der sphérischen Tensorbasis darzustellen [19, 65,
49]. Die Tensorbasis der Drehimpuls-Operatoren fiir die Quadrupolwechselwir-
kung wird somit durch folgende Tensoren 2ter Stufe dargestellt:

1
1
T2:|:1 = :F§ (]z’]:t + I:tIZ/) (44)
1
Toro = -1 14 (4.5)

2
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Der Hamilton Operator in dieser Basis ist
2 +k
H=> > (-1)"AkTiq (4.6)
k=0 g=—k
Dabei ist Ay, ein sphérischer Tensor k-ter Stufe. Die Quadrupolwechselwir-

kung wird durch einen Tensor 2ter Stufe dargestellt, somit kann der Hamilton
Operator geschrieben werden als

O +2 .
Hq = 51021 — D)h D (=)W Ty (4.7)

q=—2

Die entscheidenden Komponenten des EFG-Tensors unter Beriicksichtigung der
Laplace-Gleichung sind

1 3
1
1
‘/2i2 = 5 [vxx - Vyy £ (‘/zy + ‘/y:r)] . (41())

Die Lage der Hauptachsen des EFG-Tensors in der Probe ist im Allgemeinen
willkiirlich. Hier wird nur der Spezialfall behandelt, dass der grofite EFG parallel
zu der Wachstumsrichtung der Probe liegt. Dies ist z.B. der Fall fiir mechanische
Spannungen, die durch eine Biegung der Probe verursacht werden. Fiir diesen
Spezialfall, dass die Hauptachsen des EFG-Tensors mit dem Koordinatensystem
der Probe iibereinstimmen, muss der EFG-Tensor analog zu der Drehung des
Kristalls rotiert werden. Dies Drehung wird durch die Transformation

+2
Aby =" Ay, DP(apy) (4.11)

p=—2

mit der Wigner Rotationsmatrix Dﬁ)(aﬁy) durchgefiihrt. Dabei sind «, 5 und ~
die Euler-Winkel [27, 93, 10].
Es gilt folglich

3 VCDZ VZ . ‘/zz
Vg = \/; [(ny) sin’ ¢ + % sin 2¢ + 5 (3cos® ¢ — 1)] . (4.12)

Bei solch einer Verspannung, die nur in z-Richtung des Kristalls anliegt, gilt
in erster Ordnung Storungsrechnung fiir die Frequenzen der einzelnen Uberginge
zwischen m und m — 1

_ 3eQV..(2m 1) (3@EQ¢“1)_ (4.13)

Avn = =TI —1)h 2
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4.2 Elektrisch verursachte Quadrupolaufspaltung

Eine Verschiebung der Atome durch Verspannungen oder piezoelektrische Krifte
in dem Kristall wird einen verspannungsverursachten EFG am Ort der Kerne
erzeugen, so wie es in dem vorherigen Abschnitt gezeigt wurde. In kubischem
ZnS Kristallen, wie sie typisch fiir alle III-V Verbindungen und somit auch fiir
GaAs sind, kommt ein zusétzlicher Effekt zum Tragen, der etwa 100-mal stéarker
als der piezoelektrische Beitrag ist [39]. Ein elektrisches Feld, das an eine solche
Art von Kristall angelegt wird, erzeugt einen EFG am Kernort, der proportional
zu dem angelegten elektrischen Feld ist [58, 3, 13, 14]. Dieser EFG wird durch eine
Storung der Elektronen Orbitale durch das angelegte elektrische Feld erzeugt.
Der EFG als Potenzreihe von dem angelegten elektrischen Feld lautet [14]

V;j = (V;j)E:O + Cij,kEk: 4+ - mit Cij,k: = (ggj) . (414)
k/ E=0

Der Tensor Cj; , transformiert dabei genauso wie das Kristallgitter. Fiir einen ku-
bischen Zinkblende Kristall verschwinden somit alle Komponenten des Tensors,
bis auf diejenigen, bei denen ¢, j und k alle unterschiedlich sind. Alle diese Kom-
ponenten sind identisch. Zieht man die Indizes 7 und k£ zusammen und schreibt
sie in der Voigt Notation [89] (11=1; 22=2; 33=3; 23=4; 13=5; 12=6), so sind
dies C'y, Cy5 und Csg, die als gemeinsames Symbol mit C'4 bezeichnet werden.
Der vollstandige C;; x-Tensor ist somit

E, B, E,
ze {0 0 O
yyl 0 0 O
Cijr= 22z 0 0 0 | Cu. (4.15)
zy|l 0 0 1
zz| 0 1 0
yz\1 0 O

Da das Koordinatensystem dieses Tensors fest an das Kristallgitter gebun-
den ist, muss dieser Tensor entsprechend gedreht werden, um den Beitrag zum
EFG Tensor zu bestimmen. Fiir die sphérischen Komponenten des durch das
elektrische Feld erzeugten EFG gilt nach den erforderlichen Drehungen [49]

Voo = \/2014 {% (E, + E,) + E,sin® 4 (4.16)
Vis = FCu {COS\%@ (B, + E,) £ Zc\(gd) (E, — E,) + E. Si“; ﬂ (4.17)
Voo = %C’M [— sin\§2§gz§) (B, +E)) F m%b (B, — Ey) + E. (cos® ¢ + 1)1

(4.18)
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QO P m? [ Cuy 102 m ]
B As 38 1,552
2,9b 2,93P
2,9¢ 3,16¢
OGa 92,3182 1,052
1,9P 2.85P
1,9¢ 2,72¢
MTGa 1,416% 0,92
1,2P 2,81P
1,2¢ 2.60¢

& Werte von Gill et al. (Ref. [39])
b Werte von Dumas et al. Kristall T (Ref. [22])
¢ Werte von Dumas et al. Kristall IT

Tabelle 4.1: Liste der Quadrupolaufspaltungen und der verschiedenen C'4. Da die
Bestimmung von C'4 von dem benutzten () abhéngt, sind hier fiir die verschie-
denen Literaturwerte von C4 die dazugehérigen () mit aufgelistet.

Der Teil des Quadrupol-Hamilton Operators, der zu einer Verschiebung der Ener-
gieniveaus und somit zu einer Aufspaltung der Resonanzlinien fiihrt ist

. eQ

= VT 4.1
Mo =571 —jp 2! 419)

Die anderen beiden werden in spateren Kapiteln noch benotigt. Wenn angenom-
men wird, dass aufgrund der Leitfdhigkeit der Probe alle Felder in der Wachs-
tumsebene ausgeglichen werden und somit verschwinden, kénnen F, und £, ver-
nachléssigt werden. Somit wiirde sich der Hamiltonoperator vereinfachen zu

,}:( . eQCI4Ez Sil’l2 ¢
T 412 — Dh

(312 —I(I+1)). (4.20)
Die Frequenzverschiebung zwischen der Resonanzlinie mit der Quantenzahl m
und m — 1 betrdgt dann in erster Ordnung Stérungsrechnung

. 3eQC1E,(2m — 1) sin? ¢
@ AI(2I — Dh '

(4.21)

Die Winkelabhéngigkeit der elektrisch verursachten Quadrupolaufspaltung
und der mechanisch verursachten Quadrupolaufspaltung ist nur unterscheidbar,
wenn die Auflerdiagonalelemente des mechanisch erzeugten EFG Tensors alle
verschwinden und die Annahme zutrifft, dass die Spannungen nur entlang der
Wachstumsrichtung auftreten. Da die Cy4 fiir Gallium und Arsen unterschied-
lich sind und die @ fiir alle drei Isotope verschieden sind (siehe Tabelle 4.1),
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kann man sich ein Experiment vorstellen, in dem der Winkel der Probe zum
externen Feld verindert wird und fiir jede Winkeleinstellung die Quadrupolauf-
spaltungen aller drei Isotope bestimmt werden. Dieses Experiment wiirde dann
eindeutig die Winkelabhéngigkeit der elektrisch und mechanisch verursachten
Quadrupolaufspaltung liefern und verldssliche Aussagen zulassen, welche dieser
beiden Aufspaltungen hier vorliegen. Leider ist der Einstellbereich des Winkels
zwischen Wachstumsrichtung und externem Magnetfeld in dem hier verwendeten
Aufbau zu gering. Zudem miisste gewéhrleistet werden, dass die laterale Positi-
on des Pumpstrahls wiahrend solch einer Messreihe konstant bliebe. Auch dies
ist mit diesem Aufbau nicht zu bewerkstelligen. Man wiirde dafiir einen Magne-
ten bendtigen, dessen Feld rotiert werden kann, oder einen Aufbau, bei dem der
Kryostat fest mit dem Pumpstrahl gekoppelt ist.

4.3 Einfluss der Kontaktschicht auf die Aufspal-
tung

Die Existenz eines elektrischen Einflusses auf die Quadrupolaufspaltung zeigt
die folgende Messreihe, bei der der Einfluss einer Schottky-Barriere auf die QW
ausgenutzt wurde. Hierbei wurde die Quadrupolaufspaltung bei einer Reihe von
QW in zwei unterschiedlichen Proben gemessen. Beide Proben sind von dem-
selben Wafer, allerdings ist eine der Proben mit einer I'TO Schicht bedeckt.
Die ITO Schicht besitzt metallische Eigenschaften und bildet zusammen mit
der GaAs-Probe einen Metall-Halbleiter Ubergang. Durch die unterschiedlichen
Fermi-Niveaus entsteht eine Potentialdifferenz. Diese Potentialdifferenz Vi/7© ist
fiir einen Kontakt zwischen GaAs oder AlGaAs und einem Metall etwa 1 V grof3
[4, 78]. Die dadurch verursachte Ansammlung an Ladungstriagern an dieser Kon-
taktstelle erzeugt eine Potentialbarriere in dem Halbleitermaterial, die quadra-
tisch mit der Entfernung z von der Kontaktstelle abfallt.

VITO(2) = KITO (%l) (fiir 2z < d) (4.22)

Hierbei ist d die Breite der Schottky Barriere. Das elektrische Feld fillt somit
linear mit z ab.

d— =z
2
Die Quadrupolaufspaltung wird folglich ebenfalls linear mit dem Abstand zur
Grenzflache ansteigen. Ob ein mechanischer Hintergrund dabei vorhanden ist
spielt keine Rolle, solange dieser fiir alle QW konstant bleibt. Um dies zu gewéhr-
leisten wurden die Aufspaltungen fiir die Reihe der QW an derselben Position der

Probe bestimmt. In Abbildung 4.2 sind die Quadrupolaufspaltungen eingezeich-
net, die an der Probe mit (¢) und ohne (o) einer ITO-Beschichtung gemessen

ETO(2) = —gradVTO(z) = 21;17¢ (4.23)
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64 -

62 - ﬁg; o a

60 - o
58 -

- ohne ITO Beschichtung
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64 © mit ITO Beschichtung
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Abbildung 4.2: Quadrupolaufspaltung von ™ As als Funktion des Abstandes zur
Oberfldche. Die oberen beiden Messreihen sind auf einem Stiick Probe ohne I'TO
Beschichtung und die untere Messreihe ist auf einem Stiick Probe mit I'TO Be-
schichtung aufgenommen worden. Alle drei Messreihen sind an unterschiedlichen
Positionen der Probe aufgenommen worden.

wurden. Bei der Messreihe ohne I'TO-Beschichtung ist keine deutliche Abhéngig-
keit der Quadrupolaufspaltung von der Entfernung zu der Grenzflache zu erken-
nen. Hingegen ist bei der Messreihe mit [TO-Beschichtung eine deutliche lineare
Veranderung der Quadrupolaufspaltung zu erkennen. Die Qaudrupolaufspaltun-
gen des schmalsten und des breitesten QW, die 210 nm voneinander entfernt sind,
unterscheiden sich um 3,2 kHz. Diese Verinderung entspricht einer Anderung des
elektrischen Felds von 340 kV/m iiber die gleiche Distanz.! Unter der Annahme,
dass die Kontaktspannung 1 V betrigt, ergibt sich eine Breite der Schottky Bar-
riere geméf Gleichung 4.23 von etwa 1,1 um. Fiir die Breite der Schottky Barriere

!Dieser Wert ist etwas unterschiedlich zu dem in Ref. [28] verffentlichtem Wert, da dort die
Rotation geméf Ref. [14] durchgefiihrt wurde. Bei dieser Rotation wurde aber nicht beriick-
sichtigt, dass nur ein Feld in Wachstumsrichtung erzeugt wurde.
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9 1TO
d =1 [2e20 [V 7] (4.24)
ne

Fiir diese Breite erhédlt man ebenfalls 1,1 pm, wenn man die Dielektrizitéts-
konstante von GaAs, ¢ = 12,53 und eine Ladungstrigerdichte von n = 1,1 x
10% ecm ™2 annimmt. Allerdings kann man fiir die Probe ohne ITO Beschichtung
nicht vollstdandig ausschliefen, dass dort keine Einfluss durch die elektrischen Fel-
der besteht, da elektrische Felder auch zum Beispiel durch Oberflichenzustande
verursacht werden konnen. Jedenfalls muss der Einfluss gering sein und die ITO
Beschichtung erzeugt eine deutliche Verdnderung der elektrischen Felder in der
Probe.

gilt [52]
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Kapitel 5

Vollstandig optische NMR
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Abbildung 5.1: Bei der Grofle des magnetischen Feldes in dem linken Teil der
Abbildung werden bei der eingestrahlten RF Am; = +1 Ubergiinge angeregt.
Es entsteht ein Triplet. Am; = +2 Ubergéinge wiren nur bei der gleichzeitigen
Absorption von zwei RF-Quanten méglich. Halbiert man, wie im rechten Teil der
Abbildung dargestellt, die GréBe des magnetischen Feldes, so sind bei gleicher
RF nur noch Am; = +2 Ubergéinge mdéglich. Es entsteht ein Duplet.

In diesem Kapitel sollen die Kopplungsmechanismen zwischen Kern und Elek-
tron bei einer optischen Anregung der NMR Ubergénge untersucht werden. Es
wurde bereits 1980 von Kalevich et al. die Moglichkeit gezeigt, durch eine Modu-
lation der Polarisation des Pumplichtes 3P Kerne in einem GagslngsP Kristall
optisch resonant zu kiihlen [45]. Ein Jahr spéter hat er dies dann auch fiir die
Isotope in GaAs durchgefiihrt [46]. Kurz darauf hat er dann die optische Anre-
gung von NMR und gleichzeitige optische Detektion in GaAs Volumenmaterial

95
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gezeigt [44]. Im Jahr 2000 sind Kikkawa und Awschalom bei zeitaufgelosten Fa-
raday Rotationsexperimenten erneut auf die vollstdndig optische NMR in GaAs
QW gestofien [51]. Dabei wurde mit Femtosekunden Pulsen die Probe optisch
angeregt und dieses mit einer Zeitverzégerung wiederholt. Dieses entspricht dem
Prinzip modulierter optischer Anregung, mit der eine prazedierende Magnetisie-
rung erzeugt werden kann [7, 38, 41, 53]. Zu den bis dahin bekannten Resonanzen
traten nun aber auch Resonanzen bei der Hélfte des notigen Feldes auf, was auf
Ubergéinge mit Am; = 42 hindeutet [79] (siche Abb. 5.1). Diese zeitaufgelosten
Faraday Rotationsexperimente liefern aber keine Ergebnisse zur optisch angereg-
ten NMR in (001) orientierten QW, so wie sie hier vorliegen, sondern nur in (110)
orientierten QW [80]

75AS
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Abbildung 5.2: Vollstédndig optische NMR Spektren bei konstanter Frequenz von
9 MHz. In (a) wird die Intensitdt und in (b) wird die Polarisation des Pumpla-
sers moduliert. Beide Modulationen werden mit einer Modulationstiefe von 0,5
durchgefiihrt. Die mittlere Intensitdt und Polarisation ist in beiden Messungen
identisch. Das externe Feld wurde wédhrend den Messungen von hohen zu niedri-
gen Feldern verédndert.

Die Anregung von den verschiedenen Resonanzen ist in Experimenten sehr
schon zu sehen, bei denen das externe Feld kontinuierlich verandert wird, wahrend
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Abbildung 5.3: Hochauflosende NMR Spektren von verschiedenen Isotopen. Ge-
messen wurden diese mit Intensitdtsmodulation bei konstantem Magnetfeld. (a)-
(c) sind Am; = +1 und (d)-(f) sind Am; = +2 Ubergénge. Die Punkte stellen
die experimentellen Daten und die Linien den angepassten theoretischen Verlauf
dar. In den kleinen eingefiigten Grafen sind die berechneten NMR Spektren dar-
gestellt, die man bei einem konventionellen NMR-Spektrometer ohne die Hanle
Abhéngigkeit erhalten wiirde.
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die eingestrahlte RF konstant bleibt. In den Messungen in Abbildung 5.2 ist fiir
die Messung (a) die Intensitéit und fiir die Messung (b) die Polarisation des Pum-
plichtes jeweils mit einer Modulationstiefe von 0,5 und einer Frequenz von 9 MHz
moduliert worden. Die mittlere Intensitdt und Polarisation ist bei beiden Mes-
sungen identisch. Zur Modulation wurde der EOM benutzt, der die Richtung
der Polarisation des linear polarisierten Laserlichts proportional zu der angeleg-
ten Spannung verkippt. Platziert man einen Linearpolarisator hinter den EOM,
so erzeugt dies eine Intensitdtsmodulation. Ohne Linearpolarisator erzeugt die
Verkippung der Polarisationsrichtung eine Polarisationsmodulation, da das nach-
folgende Verzogerungsplattchen so unterschiedliche Grade von zirkularpolarisier-
tem Licht erzeugt. Die Anregung und die Detektion waren resonant mit dem
n = 1 hh-Ubergang des 19,7 nm breiten QW. Man erkennt deutlich eine zusiitz-
liche Resonanz in der Messung (a) bei dem halben magnetischen Feld der ™As
Resonanz. Die Intensitdtsmodulation des Lichtes bewirkt eine Modulation der
Ladungtragerdichte. Dies moduliert das elektrische und magnetische Feld, das
die Kerne von den Elektronen spiiren. Hingegen bewirkt eine Polarisationsmo-
dulation nur eine Modulation des magnetischen Feldes, das die Kerne von den
Elektronen spiiren, da die Ladungtréigerdichte konstant bleibt.

Misst man bei den Frequenzen der einzelnen Isotope geméf

Wmod = ’7nBO |Aml| (51)

hochauflésende NMR Spektren, so wie es in Kapitel 3 gezeigt wurde, so er-
kennt man deutlich Triplets bei der einfachen Larmorfrequenz und Duplets bei
der doppelten Larmorfrequenz (sieche Abb. 5.3). Dies bestétigt die Am; = +2
Uberginge als Ursache fiir die zusétzlichen Resonanzen. Um die genaue Natur
dieser Ubergénge zu ergriinden ist es notwendig, das Absorptionsverhalten der
RF an den einzelnen Resonanzstellen genauer zu betrachten.

5.1 Berechnung der RF-Absorptionsraten

Die Ubergangswahrscheinlichkeit fiir einen Ubergang von dem Zustand |a) in den
Zustand |b) ist gegeben durch Fermi’s goldene Regel

2w 2

10 o ) F (), (52)
mit dem Wechselwirkungshamiltonoperator H;,; und der spektralen Dichtefunk-
tion f(w). Fiir eine magnetische Dipol Wechselwirkung im rotierenden Koordi-
natensystem ist

Wab =

1
Hmt == Hrf == §7nh31[i (53)

Hierbei ist By die Starke des RF-Feldes. Fiir ein quadrupolar aufgespaltenes Spin
3/2 System erwartet man, dass die Kernspinpolarisation geméf3

—2Wpt

<L >{t)=<ILj,>e + < Lp>eWBly <[> 2Wet (5.4)
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PL-Polarisation
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Abbildung 5.4: Zeitabhéngigkeit der PL Polarisation bei der Absorption von RF-
Quanten. Die Lichtintensitit wurde hierbei mit der Larmorfrequenz von ™ As
moduliert mit einer Modulationsamplitude von 200 W cm™2.

zerféllt. Ein typischer zeitlicher Verlauf einer solchen RF-Absorption ist in Abbil-
dung 5.4 dargestellt. Die Ubergangswahrscheinlichkeiten ergeben sich dafiir aus
Gleichung 5.2 und 5.3 zu

3
Wa = §7T%2LB12f (W —wg), (5.5)
Wp = 217, Bi f (w) (5.6)
und
3
We = 57‘(’}/7213%]0 (w + wQ) . (57)
Die Indizes (A, B und C) beziehen sich dabei auf die drei Ubergénge (+3 < +1,
+3 e —2und —3 < —32).

Fiir die elektrische Quadrupolwechselwirkung ergeben sich unterschiedliche
Hamilton Operatoren fiir die Wechselwirkung. Fiir den Anteil, der in dem ro-
tierenden Koordinatensystem mit der einfachen Larmorfrequenz stationér ist, ist
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dies gemaf den Gleichungen 4.4, 4.7 und 4.17 aus Kapitel 4

B eQChy cos(2¢) 1C0S ¢ sin? ¢
(II+ + I-1)). (5.8)

Da das Feld durch die in erster Ndherung kugelformige Ladungsverteilung des
Exzitons erzeugt wird, konnen alle Feldkomponenten als gleich gro3 angenommen
werden. Fiir einen Winkel von typischerweise 70° ergibt sich somit fiir die drei
moglichen Ubergangswahrscheinlichkeiten

0,41 me*Q*C;, E?

WA,el = 4 2472 f (w - wQ) ) (59)
0,41 Te2Q2C2, E?
Wge = 3 S [ (w) (5.10)
und 0,41 7e2Q2C2, E2
W(j’el = 147z f (w + wQ) . (5.11)

4 24h?

Der Hamiltonoperator fiir den Anteil, der in einem Koordinatensystem stati-
onér ist, das mit der doppelten Larmorfrequenz rotiert, lautet geméfi den Glei-
chungen 4.5, 4.7 und 4.18

eQC1y
HQ’:‘:Q —8](2] — 1)h X (5.12)
_sn20) p Ly 200 p By Lp (cos? ¢+ 1) | I2

V2 V2

Fiir einen Winkel von 70° ergeben sich somit folgende Ubergangswahrscheinlich-

keiten fiir die Ubergénge +2 < —1 (D) und +1 < —2 (E)

20202 F2
Wpe =0, 04%JC (w—wg) (5.13)
und 20202, 2
Wgea =0, 04%]‘ (w4 wg) . (5.14)

Die Ubergangswahrscheinlichkeit fiir einen Am; = 42 Ubergang durch die
elektrische Quadrupolwechselwirkung ist also bei 70° nur etwa 3-mal kleiner als
die Ubergangswahrscheinlichkeit des Am; = £1 Ubergangs.
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5.2 Untersuchung der Am; = 1 und Am; = £2

Resonanzen
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Abbildung 5.5: (a) Abhéngigkeit der As Am; = 41 Absorptionsrate von
der Modulationsamplitude bei Intensitdtsmodulation. (b) Die effektiven RF-
Feldstérken fiir alle drei Isotope, die sich aus den Absorptionsraten ergeben.

Eine Verdnderung des Modulationsgrades bei konstanter mittlerer Intensitét
verdandert ebenso die Modulation der erzeugten Ladungstrigerdichte und da-
mit die elektrischen und magnetischen Felder, die von den Ladungstragern am
Kernort erzeugt werden. Einfliisse durch die Verdnderung der Ladungstrager-
Rekombinationszeit und eine dadurch modifizierte Ladungstragerdichte, wie sie
in Kapitel 2 beschrieben wurde, kénnen vernachlassigt werden, da die mittlere
Intensitat konstant bleibt und damit zumindest bei kleinen Modulationsamplitu-
den die Modulation der Ladungstriagerdichte proportional zu der Modulation des
Lichtes sein sollte.

Yn g " Wg* B “

(106571 T71] | [kHz] | [s7] [T
™As | 45.784+0.03 | 1.0 |6.34+04 2.5+0.1
®Ga | 64.214+0.04 | 1.0 T+1 1.9+0.3
"Ga | 81.5340.06 | 1.5 | 13+1 2.5+0.1

@ mittlerer Wert bei 100 W cm ™2
® halbe Breite bei halber Hshe (HWHM) der zentralen Resonanzlinie

Tabelle 5.1: Experimentelle Ergebnisse zu den RF-Absorptionen mit Am; = +1
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Bei den Messreihen in den Abbildungen 5.5 und 5.6 wurde die Intensitét des
Pumpstrahls moduliert. Die mittlere Intensitit betrug dabei etwa 400 W cm 2.
Die Messreihen in Abbildung 5.5 wurden jeweils bei den Am; = +1 Resonanzfre-
quenzen der einzelnen Isotope durchgefiihrt. In Abbildung 5.5(a) wird die qua-
dratische Abhéngigkeit der Absorptionsrate des >As Ubergangs mit dem Index
B von der Modulationsamplitude gezeigt. In Abbildung 5.5(b) sind die daraus be-
rechneten Feldstiarken des B; Feldes gegen die Modulationsamplitude dargestellt.
Fiir 7 As sieht man den erwarteten linearen Zusammenhang. Fiir die beiden Galli-
um Isotope ist ein anfinglich identischer linearer Anstieg zu sehen, der allerdings
bei etwa 100 W ¢cm 2 abknickt. Diese Abschwiichung wird vermutlich durch Spin-
diffusion verursacht, da sich ein Hineindiffundieren von Kernspinpolarisation von
den Kernen, die nicht direkt mit den Exzitonen wechselwirken, der Abnahme an
Kernspinpolarisation durch die RF-Absorption iiberlagert. Da die Spindiffusion
fiir jedes Isotop unterschiedlich ist, erklédrt dies das Abknicken bei unterschiedlich
groBen Modulationsamplituden. Der Verlauf von ”As wird vermutlich jenseits des
Messbereichs ebenfalls abknicken. Die Messergebnisse zu den Absorptionen bei
einer Modulation mit Am; = £1 sind in Tabelle 5.1 zusammengefasst.

0,6 160
05l |o™As | (a) 140 | o T5As (b)
o
- 0.4 120
% =100
= 0,34 1S
@ > 804
§ 021 (<)
= = 60
S 0,14 ]
8 40
<
0+ = 20 4
-0,1 T T T 0 T T T
0 100 200 300 400 0 100 200 300 400
Modulationsamplitude [W cm2] Modulationsamplitude [W cm2]

Abbildung 5.6: (a) Abhéngigkeit der Am; = +2 Absorptionsraten von der Mo-
dulationsamplitude bei Intensitdtsmodulation. (b) Die effektiven E-Feldstérken
fiir alle drei Isotope, die sich aus den Absorptionsraten ergeben.

Moduliert man die Intensitdt des Pumplichtes nun mit der Frequenz fiir den
Am; = 42 Ubergang, so siecht man wiederum einen quadratischen Zusammen-
hang zwischen den Absorptionsraten und der Modulationsamplitude (siehe Abb.
5.6(a)). Berechnet man die benotigten elektrischen Feldstérken fiir jedes Isotop
gemafl Gleichung 5.13, so erhélt man Verlaufe der elektrischen Felder, die zu-
mindest alle in der gleichen Gréfenordnung liegen, wie man in Abbildung 5.6(b)
sehen kann. Die Streuung der Messergebnisse kommt durch die starke Variation
der benutzten Konstanten C'4 zustande, die bisher nur an vereinzelten Volumen-
material GaAs Kristallen gemessen wurden [39, 22]. Diese C4 wurden allerdings
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nicht unabhéngig von @) bestimmt und variieren fiir unterschiedliche Kristalle sehr
stark. Fiir die () wurden ebenfalls unterschiedliche Werte benutzt, so dass man
bei der Bestimmung der elektrischen Felder unterschiedliche Ergebnisse erhélt,
wie es in der Tabelle 5.2 dokumentiert ist. Die angegebenen Fehler beziehen sich
dabei auf die statistischen Fehler der Ausgleichsgeraden, die sich aufgrund der
Streuung der einzelnen Messpunkte einer Messreihe ergeben. Die Streuung der
Ergebnisse ist somit deutlich grofer als die Fehler der einzelnen Ergebnisse.

Da die Raten bei den Am; = 42 Ubergéingen um mehr als zwei GroBenord-
nungen kleiner sind als bei den Am; = +1 Ubergingen, befindet man sich auf je-
den Fall in dem Bereich, der durch die Spindiffusion unbeeinflusst bleibt. Am; =
+1 Ubergénge, die durch die elektrische Quadrupolwechselwirkung verursacht
werden, sind in der gleichen Gréfienordnung wie die Am; = +2 Ubergénge und
konnen somit als Ursache fiir die Absorption bei Modulationen mit Am; = +1
vernachlassigt werden. Die Messungen haben eindeutig gezeigt, dass die Am; =
+1 Resonanzen in erster Ordnung durch die magnetische Dipol-WW und die
Am; = +2 Resonanzen durch die elektrische Quadrupolwechselwirkung erzeugt
werden.



64 KAPITEL 5. VOLLSTANDIG OPTISCHE NMR

Wp @ dp¢ Q Cha E ¢
[s7!] [kHz] | [1072m?] | [10?m~'] | [kVm™]
As | 0.040£0.004 | 2.8 3b 1.55° 38 +2
2.9¢ 2.93¢ 21 +1
2.9 3.16% 1941
Ga | 0.005+0.002 | 2.2 2.318° 1.05° 23+ 5
1.9¢ 2.85¢ 10 42
1.94 2.724 1143
Ga | 0.0009 £ 0.0001 | 1.4 1.416° 0.9° 1141
1.2¢ 2.81¢ | 4,1£0,5
1.2¢ 2.607 | 4,5+0,5

 mittlerer Wert bei 100 W c¢m >

b Werte von Gill et al. [39]

¢ Werte von Dumas et al. Kristall T; ¢ Kristall 1T [22]

¢ halbe Breite bei halber Hoshe (HWHM) der linken Resonanzlinie

Tabelle 5.2: Umwandlung von Pumpraten in effektive elektrische Feldstéarken. Die
veroffentlichten Werte fiir die Kopplungskonstanten () und C44 sind aufgelistet
und wurden jeweils benutzt, um die beobachteten Ubergangsraten in effektive
elektrische Felder umzurechnen. Da () und Ch4 bis jetzt noch nicht unabhingig
voneinander bestimmt wurden, miissen jeweils die zusammengehdrigen Konstan-
ten benutzt werden. An der starken Streuung der Konstanten fiir unterschiedliche
Kristalle ist zu sehen, dass keine eindeutige Aussage getroffen werden kann.



Kapitel 6

Gepulste optisch detektierte
NMR

Die optisch detektierte NMR hat im Gegensatz zu der konventionellen NMR eine
stark erhohte Empfindlichkeit, allerdings konnen die zeitaufgeldsten Techniken
der konventionellen NMR bisher nur schwer in nanoskopischen Systemen, wie die
hier benutzten QW, angewendet werden. Bei diesen zeitaufgelosten Techniken
beobachtet man die zeitliche Antwort des Kernspinsystems — den so genannten
freien Induktionszerfall (FID; engl.: free induction decay) — auf einen einzelnen
oder auf eine Folge von RF-Pulsen [31, 1]. Durch eine geschickte Wahl oder Va-
riation einer Pulsfolge konnen sehr genaue Aussagen iiber die Wechselwirkungen
und die Dynamik der Kernspins in einer Probe getroffen werden. Da man bei der
konventionellen Detektion dieser Zeitsignale die RF-Photonen detektieren muss,
kommt man mit den gemessenen Signalen einzelner nanoskopischer Strukturen
nicht aus dem Storuntergrund heraus. Um dennoch konventionell detektierte ge-
pulste NMR Messungen an diesen Strukturen durchfithren zu kénnen, hat man
entweder durch Mittelung iiber mehrere dieser Strukturen die Anzahl der Kerne
innerhalb dieser Strukturen erhéht [67] oder man hat die Kerne in einer einzelnen
Struktur gezielt optisch polarisiert [6, 50, 21]. Bei beiden Methoden musste man
zusétzlich noch den storenden Hintergrund eliminieren, der von dem Volumen-
material im Substrat erzeugt wird. Dies macht man am einfachsten, indem man
dieses Substrat entfernt. Allerdings &ndert man dann die Ausbreitung von Kréften
und elektrischen Feldern in dem Bereich, der von Interesse ist. Ein alternativer
Weg wurde auch gewéhlt, indem man ausnutzt, dass sich die NMR Resonanz
in einem QW gegeniiber der Resonanz im Volumenmaterial durch deren Relaxa-
tionszeiten unterscheiden lassen [67, 42]. Allerdings wird die Interpretation der
Ergebnisse deutlich erschwert. Optisch detektierte zeitaufgeloste Messungen von
NMR Signalen in GaAs QW wurden zuerst von Marohn et al. durchgefiihrt
[62]. Allerdings benutzten diese ein zweites Isotop, das wihrend des Experiments
permanent prizedierte und somit eine Schwebung der transversalen Kernfeldkom-
ponenten wahrend des FID entstand, die detektiert werden konnte. Die Nachteile

65
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dieser Methode liegen dabei bei der relativ schlechten Empfindlichkeit und der
geringen Auflosung. Zusétzlich ist es auch von Nachteil, wenn man ein zweites
Isotop bendtigt, dessen zeitliche Entwicklung wihrend des Experiments nicht
vernachléssigt werden kann.

In diesem Kapitel soll nun eine Messmethode vorgestellt werden, die auf die
ODNMR in einem schiefen Feld aufbaut und es ermoglicht, die zeitlich aufgeloste
Antwort der Kernspins von einem einzelnen QW aus dem optisch aktivem Bereich
Zu messen.

6.1 Optische Detektion des zeitlichen Signals

Fiir einen beliebigen Kernspin kann das resonante Einstrahlen von RF' als Rota-
tion des magnetischen Moments um das eingestrahlte magnetische Feld B; be-
trachtet werden. Diese Betrachtung wird vereinfacht, wenn man das Koordinaten-
system so wéahlt, dass B; stationér in diesem ist. Das Koordinatensystem rotiert
also mit der RF um B,,. Strahlt man die RF fiir eine definierte Zeit ein, so kann
man die Lage der Kernspins im rotierenden Koordinatensystem dementsprechend
verdndern. Fiir einen Kernspin [ = % kann die mathematische Beschreibung die-
ser Rotation noch argumentativ erfolgen. Fiir einen grofleren Kernspin ist dies
so nicht mehr méglich. Wir nehmen an, dass eine Komponente der Kernspins in
Feldrichtung und eine Komponente in der Ebene senkrecht zu dem externen Feld
liegt. Diese Situation kann durch Einstrahlen eines RF-Pulses erreicht werden,
der Kernspins eines Isotops aus der Richtung des externen Feldes um den Winkel
¢ herausklappt. Es wird weiter angenommen, dass diese transversalen Kernspins
zur Zeit Null in die Richtung ¢’ im Laborsystem zeigen. Sie werden um Bey eine
Prézession mit der Larmorfrequenz wy, ausfithren und mit der Zeit 1/ zerfal-
len. Dieser Zerfall wird als Gauss-férmig angenommen. Die Zeitabhingigkeit des
effektiven Feldes im Laborsystem hat folgende Gestalt:
By sin ¢ sin(wp,t)e " 020°
Beg = | Bysin¢ cos(wyt)e 020 (6.1)
By cos( + Bext

In Kapitel 2 wurde die Abhéngigkeit des Polarisationsgrades der PL von einem
willkiirlich orientiertem Kernfeld diskutiert. Das allgemein giiltige Ergebnis fiir
ein beliebiges effektives Feld (Gleichung 2.24) lautete

ABQ + (Beﬂ"y/ sin gb + Befhzl COS ¢)2

P(Be) = Py
AB?+ B%

(6.2)

Beriicksichtigt man nun die Zeitabhéngigkeit von dem effektiven Feld aus
Gleichung 6.1, so sieht man, dass der Polarisationsgrad der PL nun zeitabhingig
auf der Zeitskala der Larmor Prizession wird.
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Abbildung 6.1: Gerechneter zeitlicher Verlauf der PL-Polarisation fiir eine Lar-
morfrequenz vy, von 100 kHz geméfi Gleichung 6.3. Bey wurde auf 1 T gesetzt
und es wurde ein Winkel ¢ von 70° angenommen. Auf der linken Seite betrégt die
transversale Komponente des Kernfeldes Bysin( = 0,1 T und auf der rechten
Seite 1 T. Es wurde des weiteren angenommen, dass die transversale Komponen-
te des Kernfelds Gauss-férmig mit einer charakteristischen Zeit von 1/6 =200 us
zerfallt, eine Breite der Hanle-Kurve von AB = 0,2 T vorliegt und die Kernspins
vollstéandig transversal sind (¢ = 90°).

P(Beg(t)) = (6.3)
2
AB? + (BN sin ¢ cos(th)e_t2 m26% ¢in ¢ + (BN €08 ¢ + Beyt) cos ¢>

P
0 AB? + B2 (t)

In Abbildung 6.1 ist der zeitliche Verlauf des Signals eines fiktiven Spin 1/2
Systems im Laborsystem zu sehen. Hierbei wurde angenommen, dass das ex-
terne Feld 1 T, der Winkel ¢ 70° und die maximale Polarisation der PL 1 sei.
Zuséatzlich wurde angenommen, dass die transversale Komponente des Kernfel-
des Gauss-formig mit einer charakteristischen Zeit von 200 us zerféllt und die
Larmorfrequenz 100 kHz betréigt. Das linke Signal wurde fiir eine transversale
Kernfeld-Komponente By sin von 0,1 T berechnet, wohingegen dem rechten Si-
gnal eine transversale Kernfeld-Komponente von 1 T zugrunde lag. Von Interesse
sind bei diesem Signal nur die Frequenzkomponenten, die in der Néhe der Lar-
morfrequenz liegen. Um diese Komponenten herauszufiltern, wird das Zeitsignal
mit der RF abgemischt. Somit erhélt man den Signalverlauf in einem rotierenden
Koordinatensystem, das mit der RF rotiert. Zusétzlich existieren in dem rotieren-
den Koordinatensystem auch noch Komponenten, die sich mit Harmonischen der
Radiofrequenz in diesem Koordinatensystem bewegen. Um diese Komponenten
herauszufiltern werden hohere Frequenzen mit einem Tiefpass abgeschnitten. In
dem hier verwendeten Aufbau wird das Signal bei 1,9 MHz abgeschnitten.
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Abbildung 6.2: Zeitsignal abgemischt mit einer RF, die 10 kHz von der Larmor-
frequenz dieses Spin 1/2 Systems entfernt ist. Die durchgezogene Linie ist der
oFID und die gestrichelte entspricht der Einhiillende des konventionell detektier-
ten FID. Das externe Feld wurde auf 1 T gesetzt und ¢ war 70°. Auf der linken
Seite ist das Signal fiir eine transversale Komponente von 0,1 T und auf der
rechten Seite fiir eine transversale Komponente von 1 T dargestellt.

In Abbildung 6.2 ist der zeitliche Verlauf des Polarisationssignals der PL nach
der Filterung im rotierenden Koordinatensystem fiir kleine und grofle Signale ein-
gezeichnet. Die Einhiillende zeigt den Verlauf des Zeitsignals, wenn dieses konven-
tionell detektiert wiirde. Aufgrund der Analogie des optisch erzeugten Signals zu
dem konventionell detektierten FID wird dieses Signal des weiteren als optischer
FID (oFID) bezeichnet. Fiir kleine Signale sieht man, dass der oFID dem kon-
ventionellen FID entspricht, allerdings ist eine Verformung des oFID bei grofien
Kernfeldern zu beobachten. Diese Verformung entsteht durch die nicht-lineare
Abhéngigkeit der erzeugten Oszillationsamplitude von der Griéfle des transversa-
len Kernfeldes. Diese Signalform &hnelt der Strahlungsddmpfung, die auch in der
konventionellen NMR beobachtet werden kann. Diese tritt auf wenn die Strome
zu grofl werden, die in der Detektionsspule flieflen [61].

6.2 Transformation in den Frequenzraum

Das Zeitsignal wird mittels einer Fourier-Transformation in den Frequenzraum
tiberfiihrt [30]. Bei kleinen transversalen Komponenten des Kernfeldes erhélt man
als Fourier-Transformierte eines Gauss-formig abfallenden Zeitsignals einer gege-
benen Frequenz wiederum ein Signal, das einer Gauss-Kurve entspricht. Dieses
Signal ist um die Oszillationsfrequenz auf der Frequenzachse verschoben (siehe
Abb. 6.3 — als gestrichelte Einhiillende in (a) und gestrichelte Linie in (b)). Bei
groflen transversalen Komponenten des Kernfeldes tritt eine Abweichung von dem
Gauss-formigen Verlauf auf. Diese Abweichung kann man als iiberlagertes Signal
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mit negativer Amplitude ansehen, die schneller abklingt als das ungestorte Si-
gnal. Somit wird ein breiteres Signal mit negativer Amplitude im Frequenzraum
erzeugt. Dies ist in Abbildung 6.3 als Verzerrung der Gauss-formigen Kurve bei
der Simulation eines Spin 1/2 Systems dargestellt (durchgezogene Linie).
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Abbildung 6.3: In (a) ist das geddmpfte Signal eines Spin 1/2 Systems mit einer
groflen transversalen Kernspinkomponente zu sehen, das mit 10 kHz im rotieren-
den Koordinatensystem oszilliert. Die Einhiillende stellt das ungeddmpfte Signal
dar. Das entspricht einem Signal mit kleiner transversaler Kernspinkomponente,
das entsprechend skaliert wurde. In (b) sind die Fourier Transformierten der ent-
sprechenden Signale dargestellt. Deutlich sind die Verformungen des Signals mit
der durchgezogenen Linie zu sehen.

Erhélt man gleichzeitig Signale mit verschiedenen Frequenzen, so treten bei
groflen transversalen Kernspinkomponenten auch noch harmonische Signalkom-
ponenten auf. So sieht man z.B. bei einem quadrupolar aufgespaltenen Spin 3/2
System eine Verzerrung des Spektrums. Dies ist in Abbildung 6.4 gezeigt. Hier
treten zusétzlich zu den Resonanzlinien bei 0 kHz und +20 kHz auch noch nega-
tive Signalbeitrige bei 440 kHz auf.

Simuliert man ein Spektrum, das aus der zentralen Linie und nur einem Sa-
telliten bei -20 kHz besteht, so erkennt man, dass Signalbeitrdge bei -40 kHz
und +20 kHz entstehen (siche Abb. 6.5). Die Position und Stérke der Signalbei-
trage aufgrund von Mischtermen héngt also von der Position und der Stérke der
einzelnen Resonanzlinien ab.
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Abbildung 6.4: Simuliertes Spektrum eines Spin 3/2 Systems. Die Signalstérken
der Satelliten betragen dabei % der Signalstérke der zentralen Linie. Eine Verzer-
rung jeder einzelnen Linie und negative Seitenbéander bei der doppelten Aufspal-
tungsfrequenz sind zu erkennen. Das externe Feld betrédgt hierbei 1 T und die
gesamte transversale Kernspinkomponente betrédgt ebenfalls 1 T.
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Abbildung 6.5: Bei dieser Simulation wurde die rechte Linie des Triplets aus Abb.
6.4 weggelassen. Die gesamte Grofe des transversalen Kernfeldes teilt sich nun
auf diese beiden Linien auf.
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6.3 Experimenteller Aufbau

Der experimentelle Aufbau fiir die gepulste ODNMR unterscheidet sich von dem
allgemeinen Aufbau in einigen wichtigen Punkten. Deshalb wird hier der fiir die-
se Messung notwendige Aufbau erldutert und charakterisiert. Der modifizierte
Aufbau ist in Abbildung 6.6 zu sehen. Das Anregungslicht wird hierbei genauso
erzeugt und manipuliert wie in den bisherigen Experimenten. Es wird hier auch
dieselbe Spule benutzt. Allerdings wird die Spule nun mit wesentlich hoheren
Leistungen betrieben. Dabei ist es wichtig, dass die Spule eine Impedanz in der
Néhe von 50 €2 besitzt, damit nicht zu viel RF-Leistung an dem Schwingkreis
reflektiert wird. Zusammen mit einem Kondensator wurde die Spule somit auf
eine Resonanzfrequenz von etwa 10 MHz abgestimmt. Durch die Resonanz wird
der Strom, der in der Spule flieit, um die Giite @) (etwa 40) des Schwingkrei-
ses erhoht. Aufgrund der nicht perfekten Abstimmung auf 50 2 reflektiert der
Schwingkreis etwa 35% der eingestrahlten Leistung. Die Radiofrequenz wird von
einem DDS-Synthesizer erzeugt, der iiber einen Signaleingang zwischen zwei Fre-
quenzen hin und her schalten kann. Die RF wird in den Modulator eingespeist.
Mit dem Wortgenerator kénnen in dem Modulator die Phase der RF verschoben,
die Amplitude abgeschwécht und rechteckige Pulse geformt werden (siehe Abb.
6.7). Um die Phase zu schalten wird ausgenutzt, dass der DDS-Synthesizer schon
die 0° und 90° Phase erzeugt. In dem Modulator wird mit einem RF-Schalter
zwischen diesen beiden Phasen gewéhlt. Mit einem zweiten Schalter wird dann
ausgewihlt, ob diese Phase nun nochmals um 180° verschoben wird. Somit kann
man durch Kombination dieser beiden Schaltvorgéinge die Phase um 0°, 90°, 180°
oder 270° verschieben. Die Amplitude wird mit einem schaltbaren Abschwécher
beeinflusst, mit dem man die Amplitude mit einer Auflésung von 0,5 dB um
bis zu 31,5 dB herabsetzen kann. Am Ausgang des Modulators ist ein schnel-
ler RF-Schalter angebracht, der die Ausgangsamplitude in einer Zeit von 10 ns
um 100 dB verringern kann. In dem Modulator wird die maximale Ausgangsam-
plitude iiber eine passende Kombination von Abschwéchern und Verstéirkern so
eingestellt, dass sie bei maximaler Ausgangsamplitude des DDS den nun folgen-
den Leistungsverstéarker nicht aufferhalb seines linearen Bereichs betreibt. Dieser
Verstérker vergrofert die Leistung um 45 dB mit einer maximalen Ausgangsam-
plitude von 50 dBm (100 W).

Die von der Probe emittierte PL. wird von einer Linse mit einer Brennweite
von 100 mm und einem Durchmesser von 50 mm aufgefangen, die in einem Ab-
stand von 120 mm von der Probe angebracht ist. Damit deckt die Linse 1% des
Raumwinkels ab. Da GaAs einen Brechungsindex von 3,6 besitzt wird allerdings
dann nur ein Bruchteil von 7,7 x 10~* des emittierten Lichts aufgefangen. Die
Verluste durch die Analysatoroptik betragen etwa 50%. Somit sollte bei einer
vollstéandigen Absorption des Pumplichts und vollsténdiger isotroper strahlender
Rekombination fiir jedes Milliwatt Pumplicht etwa 0,4 W PL auf den Detektor
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Abbildung 6.6: Experimenteller Aufbau fiir die gepulste ODNMR
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Abbildung 6.7: Blockschaltbild des Wortgenerator-gesteuerten Modulators. Mit
den beiden oberen RF-Schaltern und dem 0/180° Kombinierer wird die Phase
der RF in 90° Schritten ausgewahlt. Mit dem schaltbaren Abschwécher kann die
Ausgangsamplitude um bis zu -31,5 dB herabgesetzt werden. Der Schalter direkt
vor dem Ausgang erzeugt die Pulse.

fallen, der im Fokus einer zweiten Linse mit einer Brennweite von 150 mm steht.
Bei einer Intensitdt des Pumplichts von 30 mW, das resonant mit dem 20 nm
QW eingestrahlt wird, fallen etwa 2 W des Lichts, das aus PL und Streulicht
besteht, auf den Detektor. Man dedektiert also bestenfalls 60 nW PL pro Milli-
watt Pumplicht. Dieser Wert ist um einen Faktor sechs geringer als erwartet. Fiir
die zusatzlichen Verluste kann es verschiedene Ursachen geben. Am wahrschein-
lichsten ist eine nicht vollstdndige Absorption der Laserstrahlung im QW und
starke Reflektionsverluste an den Grenzflachen in der Probe, die durchaus gréfer
als 50% sein kénnen. Die APD, die hier fiir die gepulsten ODNMR Experimente
benutzt wurde, konvertiert die einfallende Lichtleistung mit einem Konversions-
faktor von 1,6 x 106 V/W. Es sollten somit pro Milliwatt Pumplicht etwa 100 mV
Signal am Ausgang der APD abgegriffen werden.

Dieses Signal besteht nun aus einem Gleichspannungssignal, das von dem
Hintergrundlicht erzeugt wird, und dem eigentlichen Nutzsignal, das mit der
Larmorfrequenz der Kerne moduliert ist. Um den groflen Gleichspannungsanteil
herauszufiltern, wird dieses Signal {iber einen Blockkondensator, eine gekreuzte
Diode gegen Masse und einem 8 bis 12 MHz Bandpass-Filter geleitet, bevor es in
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Abbildung 6.8: Der Empfinger zur Demodulation des Signals, das mit der APD
gemessen wird. Das Signal der APD wird mit einem Kondensator AC-gekoppelt,
mit gekreuzten Dioden werden zu starke Signaldnderungen herausgefiltert und
mit dem Bandpass wird nur der relevante Teil des Frequenzspektrums durchge-
lassen. Nach einem Verstérker, der auch zur Impedanzanpassung dient, wird das
Signal mit der Larmorfrequenz demoduliert.

den Vorverstérker gelangt (siche Abb. 6.8). Dieser Vorverstérker (AD604-EB) be-
steht aus einem Halbleitervorverstirker mit einer hohen Eingangsimpedanz und
+14 dB Verstarkung, einem regelbaren Abschwécher von bis zu -48 dB und ei-
nem +34 dB differentiellen Ausgangsverstirker, der eine 50 €2 Last treiben kann.
Der Verstérker ist allerdings empfindlich gegen Uberschreitungen der maxima-
len Ausgangsamplitude von 2,5 V. Sollte diese iiberschritten werden, so liefert
der Verstérker fiir ca. 50 ps kein Signal. Um den Verstirker nicht zu iibersteu-
ern, wurde die Gesamtverstirkung auf +30 dB eingeregelt. Um starke Signal-
schwankungen, die z. B. durch ein Blocken des Lichtes verursacht werden koénnen,
auszuschliefen, sind vor dem Vorverstéirker die Dioden gegen Masse geschaltet.
Dieser Verstéirker wurde gewéhlt, da die APD eine kleinere Last als 502 an ih-
rem Ausgang benétigt. Dies verhindert, dass deren Ausgangsverstéarker ansonsten
oszilliert.

Das Ausgangssignal des Vorverstéirkers wird auf einen Demodulator gegeben
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(Mini-Circuits ZFMIQ-10D), der speziell fiir einen Frequenzbereich von 9 bis 11
MHz konzipiert ist. Zusammen mit einem Referenzsignal liefert dieser Demodu-
lator den inphase (I) und quadraturphase (Q) Anteil des abgemischten Signals.
Diese Signale werden mit 1,9 MHz Tiefpass Filtern von den héheren Frequenzen,
die bei dem Abmischen zusétzlich erzeugt werden, befreit. Ohne jegliche weitere
Verstarkung kann dieses Signal nun von den Eingangsverstéarkern des Speicheros-
zillographen digitalisiert werden. In dem Speicher dieses Oszillographen kann das
Signal gemittelt und von dem Rechner ausgelesen werden.

Die Signalumwandlung des Empféngers wurde mit einem Funktionsgenerator
iiberpriift. Dabei wurde ein 9,95 MHz Signal eines Funktionsgenerators mit einer
Amplitude von 20 mV auf den Empfianger gegeben. Dieser erzeugte an den I
und Q Ausgingen des Demodulators jeweils 300 mV Signale. Der vollstandige
Empfanger verstirkt also wie erwartet das Eingangssignal um einen Faktor 15
(Faktor 30 durch den Verstérker und ein Faktor 1/2 durch den Demodulator).

Um die Effizienz des Aufbaus weiter zu charakterisieren, wurde das nieder-
frequente Signal bei einer Anderung des externen Feldes untersucht. Dieses Ex-
periment entspricht im Prinzip den Hanle-Messungen aus Kapitel 2. Allerdings
wird nun weder das Pumplicht noch die PL mit einem PEM moduliert und somit
kein LockIn-Verstiarker benutzt, um die Empfindlichkeit zu erhéhen. Stattdessen
wird die Anderung der Elektronenspinpolarisation nur in einer zirkular polarisier-
ten Komponente der emittierten PL untersucht. Zusétzlich wird auch auf jegliche
Wellenldangenselektion der PL verzichtet. Auf die Probe wurde hierzu resonant mit
der HH-Absorption des 20 nm breiten QW mit einer Leistung von 30 mW ein-
gestrahlt. Die Lichtintensitdt auf der APD wurde dann mit einem Speicheroszil-
lographen ohne die Empfanger Elektronik aufgezeichnet. Wahrend der Messung,
die etwa 20 s dauerte, wurde das externe Magnetfeld, das zu Beginn der Messung
eine Feldstarke von 1,4 T besessen hatte, abgeschaltet. Zuvor wurde mehrere Mi-
nuten lang eine Kernspinpolarisation bei dem Startfeld aufgebaut. Man erkennt
in Abbildung 6.9 eine deutliche Verdnderung der gemessenen Lichtintensitét ent-
sprechend der Hanle-Abhéngigkeit. Dieser sich &ndernde Signalbeitrag stellt 10%
der Gesamtlichtintensitdt dar und entspricht einer Lichtleistung von 125 nW bei
der hier verwendeten Pumplichtleistung von 30 mW.

Die maximale Lichtmodulation mit 10 MHz, die in spédteren Experimenten als
Signal bei einer Pumplichtleistung von 30 mW an der APD erzeugt wird, betragt
am Ausgang des Empfiangers 600 mV und somit 40 mV am Ausgang der APD.
Beriicksichtigt man die -3 dB Abschwéchung der Empfindlichkeit der APD bei
Signalen mit einer Frequenz von 10 MHz, so entspricht dies einer Lichtleistungs-
modulation von 50 nW auf der aktiven Fldche der APD. Der zusétzliche Faktor
2 in der Signalamplitude wird vermutlich durch mehrere Faktoren gleichzeitig
verursacht. Bei der Demodulation werden die iibrigen Frequenzkomponenten des
Signals unterdriickt. Das hat zur Folge, dass auch nicht mehr die volle Signal-
amplitude zur Verfiigung steht. Aus den Simulationen ergibt sich dafiir eine Ab-
schwiachung um 20%. Unterschiedliche Ausgangsimpedanzen der APD und des
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Abbildung 6.9: Anderung der Signalintensitéit auf der APD wihrend der Verénde-
rung des externen Magnetfeldes. Zu Beginn der Messung wurde die Probe reso-
nant mit dem 20 nm breiten QW optisch gepumpt und dann zum Zeitpunkt 0 das
Feld innerhalb von etwa 20 s abgeschaltet. Man erkennt die Hanle-Abhéangigkeit
und die scharfe Spitze wenn das externe Feld vollstdndig verschwunden ist. Die
Messung wurde mit der Analyseoptik und der APD, aber ohne den Empfinger
durchgefiihrt. Stattdessen wurde das Signal der APD direkt von einem Speiche-
roszillographen aufgezeichnet.

benutzten Funktionsgenerators als Referenz konnen zu den zusétzlichen Abwei-
chungen beitragen.
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6.4 Experimentelle Spektren

6.4.1 Gepulstes ODNMR Spektrum von Arsen
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Abbildung 6.10: Optisch detektietes Zeitsignal eines einzelnen oFID von quadru-
polar aufgespaltenem Arsen in einem Feld von 1,38 T als Antwort auf einen 6 us
Puls. Das Kernspinsystem wurde zuvor 640 s lang mit einer Lichtleistung von
40 mW optisch gepumpt. Das obere Signal ist das inphase Signal und das untere
Signal ist das quadraturphase Signal, das wegen der Ubersicht um 0,6 V nach
unten verschoben wurde.

Um gepulste ODNMR an der QW-Probe durchzufithren wurde diese mit zir-
kular polarisiertem Laserlicht bestrahlt, das der Absorptionswellenldnge des Ex-
zitons im 15 nm breiten QW entsprach und eine Leistung von etwa 40 mW
besa8. Das externe magnetische Feld wurde auf eine Feldstédrke von 1,38 T einge-
stellt. Dieses magnetische Feld entspricht einer Larmor-Frequenz der As Kerne
von 9,96 MHz auf die der Schwingkreis zuvor abgestimmt wurde. Fiir eine Zeit
von 640 s wurden die Kerne optisch gepumpt. Nach dieser Zeit wurde fiir 6 us
ein RF-Feld in die Probe eingestrahlt. Dadurch wurde ein Teil der Kerne aus
der Feldrichtung in die Detektionsebene senkrecht zum externen magnetischem
Feld geklappt. Am Ende des Pulses wurde die vom DDS-Synthesizer erzeugte
Frequenz von der Larmor Frequenz auf die Detektionsfrequenz von 10,15 MHz
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umgeschaltet. Dieses Umschalten der Frequenz erfolgt in dem DDS innerhalb
weniger Nanosekunden und phasenstarr zu der vorherigen Frequenz. Es erfolgt
somit auf der Zeitskala dieses Experiments instantan und mit einem definiertem
Bezug auf das rotierende Koordinatensystem der vorher eingestrahlten RF.

Dieses Umschalten hat den immensen Vorteil, dass nun die Signalfrequenzen,
die von Interesse sind, weit entfernt von den Gleichspannungssignalen liegen. Da
Gleichspannungssignale in dem Detektionsaufbau ebenfalls durch nicht kompen-
sierte Nullpunktsverschiebungen der Verstirker und Detektoren hervorgerufen
werden konnen, werden diese storenden Einfliisse von den Signalen getrennt.

Amplitude [w. E.]

-250 -230 -210 -190 -170 -150 -130
Frequenz [kHz]

Abbildung 6.11: Fouriertransformierte des Zeitsignals aus Abb. 6.10. Die Punkte
sind die experimentellen Daten und die durchgezogenen Linien entsprechen der
Theorie, die an diese Daten angepasst wurde. Dazu wurden folgende Werte an-
genommen: der Winkel zwischen z und 2’ ist 70°; AB ist 0,2 T; das externe Feld
betréagt 1,38 T; die Amplituden der Resonanzlinien von links nach rechts sind
0,58 T, 0,89 T und 0,62 T; die Quadrupolaufspaltung betragt 16,8 kHz zwischen
der Zentrallinie und den Satelliten; die Larmorfrequenz betrdgt 9,961 MHz; die
Halbwertsbreite der zentralen Linie betragt 1,08 kHz und die der Satelliten be-
tragen 2,27 kHz. Die Signalamplitude ist bei diesem Spektrum 76-mal gréfier als
das Rauschen.
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In Abbildung 6.10 ist das Zeitsignal im Finzelschuss zu sehen, so wie es
von dem digitalen Speicheroszillographen aufgezeichnet wurde. Nach der Fourier-
Transformation in den Frequenzraum erhélt man das quadrupolar aufgespaltene
Spektrum des "As, so wie es in Abbildung 6.11 dargestellt ist. Die Punkte sind
die experimentellen Daten und die durchgezogene Linie entspricht der theore-
tische Kurve, fiir die das theoretische Zeitsignal nach Glg. 6.3 ebenfalls in den
Frequenzraum transformiert wurde.

Wie man sehr schon sieht entspricht das theoretische Spektrum ziemlich ge-
nau den experimentell ermittelten Daten. Die theoretischen Werte wurden hierbei
mit der Methode der kleinsten Abstandsquadrate an die experimentellen Daten
angepasst. Hierbei wurden folgende Werte ermittelt oder benutzt: Der Winkel
zwischen z und 2z’ ist auf 70° gesetzt worden, so wie er in dem Aufbau gemes-
sen wurde. AB ist anhand der iiblichen Breiten der Hanle-Kurve bei der ho-
hen Lichtintensitdat auf 0,2 T gesetzt worden. Das externe Feld betrigt 1,38 T
und wurde hier als effektives Feld gesetzt. Die Amplituden der Resonanzlinien
von links nach rechts ergeben sich aus der Anpassung zu 0,58 T, 0,89 T und
0,62 T. Diese Werte sind offensichtlich zu grof. Wichtig ist hierbei jeweils nur
das Verhéltnis zu dem effektiven Feld, das fiir die Anpassung angenommen wur-
de. Diese groflieren Werte bedeuten lediglich, dass die transversale Komponente
des Kernfeldes ca. 50% grofer ist als die effektive Komponente des Kernfeldes in
der Richtung des externen Feldes wéahrend der Resonanz. Nur wenn das effek-
tive magnetische Feld vor der Einstrahlung des RF-Pulses verschwindet, sollte
die Summe der Resonanzlinien-Amplituden dem vorgegebenen effektiven Feld
entsprechen. Trotzdem stellen die so erlangten Werte keine absoluten Grofien
dar. Die Quadrupolaufspaltung betriagt 16,8 kHz und die Larmorfrequenz betragt
9,961 MHz. Die Halbwertsbreite der zentralen Linie betrégt 1,08 kHz und die der
Satelliten betragen 2,27 kHz. Alle drei Linien sind Gauss-férmig. Die Signalam-
plitude ist bei diesem Spektrum 76-mal gréfler als die effektive Rauschspannung
in dem Fouriertransformierten Spektrum. Im Weiteren wird dieses Verhéltnis als
Signal-zu-Rauschen Verhéltnis (SNR; eng. signal to noise ratio) bezeichnet.

6.4.2 Abhéangigkeit von der Grofle des Kernfeldes

Verringert man die Zeit, in der das Kernspinsystem optisch gepumpt wird, so
néhert sich die Linienform immer mehr der Linienform eines konventionell detek-
tierten NMR-Signals an. In Abbildung 6.12 ist z. B. das Arsen-Spektrum nach
einer nur 5 s langen Polarisationszeit zu sehen. Das Spektrum wurde hierfiir
1000-mal gemittelt. Da diese Polarisationszeit 128-mal kiirzer war als die Pola-
risationszeit fiir das Spektrum in Abb. 6.11, das Signal-zu-Rauschen trotz nur
1000 Mittelungen vergleichbar ist und die Amplituden der einzelnen Linien sich
nur um einen Faktor 10 verkleinert haben, kann man daraus schlieffen, dass die
Kernspinpolarisation nach 640 s schon fast dessen Sattigungswert erreicht hat.
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Abbildung 6.12: NMR Spektrum von ®As im 15 nm QW nach einer Pumpzeit
von 5 s. Das Spektrum wurde 1000-mal gemittelt. Die Messung wurde unter den
gleichen Bedingungen wie die Messung in Abb. 6.11 durchgefiihrt. Lediglich das
externe Feld hat sich ein wenig verdndert. Die Frequenz-Achse ist relativ zur
eingestrahlten RF des Pulses dargestellt. Die Anpassung der Theoriekurve an
die experimentellen Daten liefert: Amplituden der Linien 0,046 T, 0,078 T und
0,050 T; 0,95 kHz Breite der zentralen Linie und 2,18 kHz Breite der Satelli-
ten; Larmor-Frequenz 9,960 MHz und die Quadrupolaufspaltung betrug 17 kHz
zwischen der Zentrallinie und den Satelliten. Das SNR ist 271 fiir die 1000 Mit-
telungen, also 8,6 im Einzelschuss.

Betrachtet man die Abhéngigkeit der Amplitude der zentralen Resonanz von
der Zeit, in der das Kernspinsystem optisch gepumpt wurde, so erkennt man eine
exponentielle Zunahme der Amplitude mit einer charakteristischen Zeit von 55 s,
die nach einer Zeit von 200 s ihren Séttigungswert erreicht hat (siche Abb. 6.13).
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Abbildung 6.13: Amplitude der Zentrallinie aufgetragen gegen die Dauer des op-
tischen Pumpens. Die Amplitude der Zentrallinie und somit die Kernspinpola-
risation geht exponentiell gegen den Gleichgewichtswert mit einer Zeitkonstante
von 55 s. Durch die exponentielle Darstellung sieht man sehr schén wie gering
die Abweichungen von einem exponentiellen Verlauf sind. In dem kleinen ein-
gesetzten Graphen ist der gleiche Verlauf nochmals auf einer linearen Zeitskala
dargestellt.
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6.4.3 Wellenldngenabhingigkeit der Signale

Signal Amplitude [w. E.]
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Abbildung 6.14: Abhéngigkeit der Amplitude der ODNMR Signale (Punkte) von
der Anregungswellenlidnge. Fiir jede Messung wurde das Kernspinsystem bei der
jeweiligen Wellenlédnge optisch gepumpt und anschlieBend ein ODNMR Spektrum
von ™ As aufgenommen. Zum Vergleich ist der Verlauf der PL fiir diesen QW mit
eingezeichnet (Linie). Die ODNMR Signale wurden hierbei ohne Monochromator
gemessen. Eine Wellenldngenselektion im Detektionszweig ist somit nicht erfor-

derlich.

Barrett et al. hatten fiir GaAs QW gezeigt, dass das optische Pumpen des
QW stark erhoht wird, wenn die Wellenléinge des Pumplichts resonant mit dem
hh-Leitungsband Ubergang angeregt wird [6]. Zusitzlich zu der selektiven Pola-
risation der Kernspins in dem QW wird diese Selektivitdt noch durch verstérkte
Emission von PL bei der resonanten Anregung erhoht. Die Selektivitat dieser
Messmethode wird in der Messung in Abbildung 6.14 gezeigt. Dort ist deutlich
die Abhéngigkeit der Intensitdt des ODNMR Signals von der Wellenlénge zu
sehen. Zum Vergleich ist das PL-Signal dieses QW noch iiberlagert. Man sieht
eindeutig, dass die Intensitit des ODNMR Signals maximal ist, wenn die Ab-
sorption des Pumplichts maximal ist. Dies beweist, dass die ODNMR Signale
von den verschiedenen QW unterschieden werden kénnen, ohne dass man einen
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Monochromator benutzen muss, durch den Lichtintensitét verloren gehen wiirde.

6.4.4 Messung an verschiedenen QW
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Abbildung 6.15: Gepulste ODNMR Spektren von fiinf verschiedenen QW. Alle
Messungen wurden an derselben Stelle der Probe durchgefiihrt. Man erkennt
unter anderem eine leichte Anderung der Quadrupolaufspaltung. Auf der linken
Seite ist das PL-Spektrum der Probe zu sehen, um die Spektren zuzuordnen.

In Abbildung 6.15 ist eine Reihe von gepulsten ODNMR Messungen darge-
stellt, bei denen nacheinander die verschiedenen QW resonant gepumpt wurden.
Die Position des Lasers auf der Probe wurde dabei beibehalten. Die Quadru-
polaufspaltung &dndert sich dabei leicht von 14,7 kHz fiir den 10,5 nm QW zu
17,6 nm fiir den 19,7 nm QW. Wie in Abbildung 6.16 zu sehen ist, vergrofert
sich dariiber hinaus die Verbreiterung der Satellitenlinien von dem 19,7 nm QW
zu dem 10,5 nm QW um 75%. Die Breite der Zentrallinie bleibt aber nahezu
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Abbildung 6.16: Abhéngigkeit der Linienbreiten der Resonanzlinien von der Brei-
te der QWs. Dargestellt ist hier die halbe Breite bei halber Hohe (HWHM) der

Satellitenlinien und der Zentrallinie.

konstant. Diese Anderung der Verbreiterung muss mit einer Abhéngigkeit der
EFG-Verteilung von der QW-Breite korreliert sein.

6.4.5 Messungen an verschiedenen Isotopen

Die gepulsten ODNMR Spektren von %Ga (siehe Abb. 6.17) und ™ Ga (siehe Abb.
6.18) zeigen eine deutliche Anderung der Quadrupolaufspaltung und der Linien-
breite im Vergleich zu den "As Spektren (siehe z. B. Abb. 6.11). Die Quadru-
polaufspaltungen, Linienbreiten, Quadrupolmomente und zugehorigen C4 sind in
Tabelle 6.1 aufgelistet. Offensichtlich werden die Quadrupolaufspaltungen sowohl
durch eine mechanische Verspannung als auch durch einen elektrisch verursachten
EFG erzeugt. Wenn man beriicksichtigt, dass die mechanischen Verspannungen
mit dem Quadrupolmoment ¢ und die elektrischen Verspannung mit @) - C'4 ska-
lieren, erhélt man aus der Verdnderung der Quadrupolaufspaltungen der Isotope
die elektrischen und mechanischen Beitrige zu der Quadrupolaufspaltung.

Fiir die Zusammensetzung der Quadrupolaufspaltungen v 7 a5 und v 69, von



6.4. EXPERIMENTELLE SPEKTREN 85

Amplitude [w. E.]

-20 -10 0 10 20
Frequenz rel. zur RF [kHz]

Abbildung 6.17: Gepulste ODNMR von %Ga in dem 15 nm breiten QW. Fiir
jede Messung wurde das Kernspinsystem zuvor 600 s lang optisch gepumpt. An-
schlieBend wurde mit einem 7 us langen Puls die Polarisation aus ihrer Gleichge-
wichtslage herausgeklappt. Das Spektrum wurde dreimal gemittelt. Die Anpas-
sung der Theorie an diese Messdaten lieferte: die Amplituden der Resonanzlinine
von 0,11 T, 0,17 T und 0,13 T; die Breite der Zentrallinie von 1,07 kHz; die
Breite der Satelliten von 1,36 kHz; die Quadrupolaufspaltung von 5,2 kHz. Das
externe Feld wurde auf 0,99 T gesetzt um die Larmor-Frequenz von 9,96 MHz zu

erhalten.

As und %°Ga erhilt man folgendes Gleichungssystem

VQ775AS = UQmecths + VQelvAS (64)

/\ Vq:GQGa = VQmeCIMGQGa + VQel’69Ga
_ Qwga Qooga - C14.99Ga 6.5
- VClel:AS ' ( . )

v A
Q75As mech 22 Q75As : C’14,75As

In dem Gleichungssystem aus zwei Gleichungen kommen nur die beiden unbe-
kannten mechanisch und elektrisch verursachten Anteile der Quadrupolaufspal-
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Abbildung 6.18: Gepulste ODNMR von " Ga in dem 15 nm breiten QW. Fiir
jede Messung wurde das Kernspinsystem zuvor ebenfalls 600 s lang optisch ge-
pumpt. Anschlieend wurde mit einem 4 us langen Puls die Polarisation aus ihrer
Gleichgewichtslage herausgeklappt. Das Spektrum wurde achtmal gemittelt. Die
Anpassung der Theorie an diese Messdaten lieferte: die Amplituden der Reso-
nanzlinine von 0,040 T, 0,057 T und 0,033 T; die Breite der Zentrallinie von
1,23 kHz; die Breite der Satelliten von 1,25 kHz; die Quadrupolaufspaltung von
3,4 kHz. Das externe Feld wurde auf 0,78 T gesetzt.

tung vq, ... as und vy, as von As vor. Man erhilt somit

QGQG'«L.CI4,69G&V 75
,/5As

Vq 69 —
U . q, Ga Q75As'cl4775AS q (6 6)
As = . .
Amech; A8 Q69Ga 1_ 014,69Ga
Q75As C’14,75As

Mit der Gleichung 6.4 kann man nun v, as berechnen. Die Beitrége fiir 9Ga
"IGa konnen aus den Verhiltnissen von @ und @ - Cy4 bestimmt werden. Die Er-
gebnisse hierzu sind ebenfalls in der Tabelle 6.1 zusammengefasst. Die Summe der
berechneten Beitriige fiir " Ga entspricht nicht ganz der gemessenen Aufspaltung.
Dies liegt an den verwendeten Werten fiir C'4 und @, die nicht hinreichend genau
genug bekannt sind. Trotzdem bestéatigt diese Messung den gemischten Einfluss
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Vq Q CV14 Vq,mech | Vq,elekt
kHz] | [1072° m?] | [10%m~"] | [kHz] | [kH]
TAs | 16,8 3 1,55 81 | 249
9Ga | 5.2 1,78 1,05 48 | 10,0
"NGa| 34 1,12 0,9 -3* 5,4*

Tabelle 6.1: Quadrupolaufspaltung v, und deren mechanisch v mech und elektrisch
Vg.elekt verursachten Anteile fiir alle Isotope, die in dem QW messbar sind. Die mit
einem Stern gekennzeichneten Werte fiir "' Ga wurden aus den Werten fiir ™ As
und %°Ga bestimmt. Deren Summe deckt sich in etwa mit dem experimentell
bestimmten Wert. Eine Abweichung kann durch die nicht genau bekannten C'4
verursacht werden.

von mechanisch erzeugtem EFG und elektrisch erzeugtem EFG in der Probe, da
die Abweichung nicht sehr grof} ist.

Ebenso wie die Quadrupolaufspaltung hingt die Verbreiterung der Satelli-
tenlinie von dem jeweiligen Isotop ab. Eine Verteilung der EFG’s auf der Skala
des QW wiirde zu solch einer beobachteten Verbreiterung fiithren. Nimmt man die
Verteilung als Gauss-formig an, so entspricht das Quadrat der Satellitenlinienbrei-
te der Summe der Quadrate von der Breite dieser Verteilung und der natiirlichen
Linienbreite. Somit ergeben sich aus den Linienbreiten von der Zentrallinie und
den Satellitenlinien die jeweiligen Breiten dieser Verteilung, so wie sie in Tabel-
le 6.2 aufgelistet sind. Wenn die Linienverbreiterung nur durch einen elektrisch
erzeugten EFG verursacht wiirde, so sollte die Breite der EFG-Verteilung mit
dem Produkt aus (Q und Cy4 skalieren. Wird sie hingegen durch einen mecha-
nisch verursachten EFG verbreitert, so sollte sie nur mit () skalieren. Vergleicht
man die relativen Anderungen der Linienverbreiterung mit den Anderungen des
Produkts aus Q und Ci4, so sicht man eine recht gute Ubereinstimmung der je-
weiligen Verhiltnisse. Die Linienverbreiterung wird somit wahrscheinlich durch
eine Anderung der elektrischen Potentiale auf der Skala des QW erzeugt. Eine
zusétzliche mechanische Ursache kann allerdings nicht ausgeschlossen werden, sie
ist aber auf jeden Fall wesentlich kleiner.

Fiir die beiden Gallium Isotope werden wesentlich kleinere Kernfelder durch
das optische Pumpen erzeugt. So ist die transversale Komponente des Kernfeldes
von %Ga etwa fiinfmal und die Komponenten von "'Ga etwa 16-mal kleiner als
die transversale Komponente des Kernfeldes von As nach einer jeweils etwa
600 s langen Periode des optischen Pumpens.
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Linienbreite (5EFG 5EFG Q 014 Q Q : 014
HWHM [kHZ] [kHZ] 5EFG,75As [10_29 [1012 Q75As (QCl4)75As
Zentral- | Satel- m?] | m™]
linie liten
BAs | 1,08 227 | 2,00 1 3 155 | 1 1
9Ga 1,07 1,36 | 0,84 0,42 1,78 | 1,05 | 0,59 0,40
NGa | 1,23 125 | 0,22 | 0,11 1,12 | 0,9 | 0,37 0,22

Tabelle 6.2: Auflistung der Linienbreiten der Resonanzlinien aller drei Isotope
und deren Gauss-formige Verbreiterung durch eine Verteilung der EFGs mit der
Breite dgre. Des weiteren sind die Verhéaltnisse dieser Breiten und die Verhéltnisse
der Parameter, welche die Verteilung der EFGs beeinflussen sollten, aufgelistet.
Die relative Anderung von @ - Cy4, die die Anderung der elektrisch erzeugten
EFGs darstellt, passt deutlich besser auf die relative Anderung der dgpq als die
relative Anderung von Q, welche die Anderung der mechanisch erzeugten EFGs
darstellt.

6.5 Rauschen des Detektionsaufbaus

Man sieht an den Spektren aus dem vorherigen Abschnitt, dass das SNR recht gut
ist und aussagekriftige Messungen im Einzelschuss aufgenommen werden konnen.
In diesem Abschnitt soll nun untersucht werden, ob unerwartete Rauschquellen in
dem Aufbau vorhanden sind. Als unvermeidliche Rauschquelle ist das Schrotrau-
schen anzusehen, das durch die Verteilung der einzelnen Photonen erzeugt wird.
Zudem sollte der Detektor noch durch sein thermisches Rauschen am meisten zu
dem Gesamtrauschen beitragen.

Wichtig fiir die erzeugte Rauschleistung ist die Bandbreite des gesamten
Messsystems. Mit dem Bandpass, der direkt nach der APD das Signal filtert,
wird die Frequenzbandbreite B auf ca. 4 MHz verringert. Das Dunkelrauschen
der APD als dquivalente optische Rauschleistung, das durch thermisches Rau-
schen der APD und ihres nachfolgenden eingebauten Verstérkers verursacht wird,
betragt somit ~ 0,23—H\£ -4 -10%Hz = 400 pW. An dem Ausgang des einge-

Z
bauten Verstédrkers liegt somit eine effektive Rauschspannung von etwa 0,6 mV

an. Dieses Dunkelrauschen wird von dem nachfolgenden Vorverstarker um ca.
30 dB (= Faktor 30) auf etwa 20 mV verstiarkt. In dem Demodulator entstehen
6 dB Verluste (Faktor 1/2). Zudem wird das Signal in dem Demodulator auf zwei
Kanile aufgeteilt. Die mittlere Rauschspannung in jedem Kanal ist somit einen
Faktor v/2 kleiner. Das Dunkelrauschen am Eingang des Oszillographen betrigt
somit theoretisch etwa 7 mV. Gemessen wurde ein mittleres Dunkelrauschen von
5,9 mV.

In einem optimalen Aufbau wird das Rauschen hauptséchlich durch das Schrot-
rauschen des Lichtes bestimmt. Die statistischen Schwankungen des Photonen-
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Abbildung 6.19: Verlauf der Rauschspannung in einem Kanal des Oszillographen
in Abhéangigkeit von der eingestrahlten Lichtleistung. Die gemessenen Werte sind
als Punkte dargestellt und die durchgezogene Linie ist der theoretische Verlauf
fiir ein Dunkelrauschen von 5,9 mV und einem Schrotrauschen bei 1 mW Pum-
plichtleistung von 5,3 mV.

stroms werden dabei durch die Poisson-Verteilung gegeben. Der Erwartungswert
der Photonenzahl der Frequenz v pro Zeiteinheit bei eingestrahlter Lichtleistung
P entspricht der mittleren Photonenzahl n = %. Die Varianz der Photonenzahl
pro Zeitintervall ist somit o = y/n. So erhilt man fiir die optische Leistung des
Schrotrauschens [87]

PSR = \/th/PB (67)

Das Schrotrauschen des Signalstroms verhélt sich ohne Verstdrkung bei einer
Quanteneffizienz von 100% genauso. Aufgrund des Verstarkungsprozesses durch
die Sekundérelektronen-Erzeugung vergrofiert sich das Schrotrauschen des Signal-
stroms relativ zum Signalstrom um die Wurzel der Rauschzahl F. F ist gleich 2,
falls eine Verdopplung der Ladungstragerzahl bei jedem einzelnen Stoiprozess in
der intrinsischen Zone der APD vorliegt. In dem Abschnitt 6.3 wurde ein Ma-
ximum von 60 nW detektierter Lichtleistung pro Milliwatt Pumplicht gemessen.
Somit wird theoretisch eine effektive Rauschspannung durch das Schrotrauschen
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von 240 pV am Ausgang der APD erzeugt. In jedem Kanal des Spektrometers
wird somit eine effektive Rauschspannung von 4 mV erzeugt. Dieser Wert ist in
etwa vergleichbar mit dem Dunkelrauschen. Allerdings liegt mitten in dem Fre-
quenzbereich, der detektiert wird der -3 dB Punkt, so dass die Rauschspannung
kleiner als die hier berechneten 4 mV sein sollte.

Fiir groflere Lichtleistungen sollte das SNR wurzelféormig ansteigen. Dieser
Verlauf der Rauschleistung ist in Abbildung 6.19 zu erkennen. Fiir das Signal-
stromrauschen bei 1 mW Pumplicht ergibt sich hier ein Wert von 5,3 mV. Dieser
Wert ist etwas grofier als der berechnete Maximalwert, da die Rauschzahl des in
das APD-Modul eingebauten Verstérkers nicht bekannt und somit nicht bertick-
sichtigt werden konnte. Trotzdem zeigt diese Abschéitzung, dass keine unerwarte-
ten Rauschquellen in dem Aufbau sind, die einen deutlich gréferen Beitrag zum
Gesamtrauschen liefern als das Schrotrauschen.

Das gepulste ODNMR Spektrum von “®As in Abbildung 6.11 zeigte ein SNR
von 76 fiir das groBite Signal im Einzelschuss. Dieses Signal kommt aus dem be-
leuchteten Bereich des QW, in dem sich nur 10! Kerne befinden. Ein #hnliches
SNR in einem Einzelschuss-Experiment mit einem konventionellen NMR Spek-
trometer ist nur mit makroskopischen Proben zu erreichen. Um einen Vergleich
anzustellen wurde das As NMR Spektrum mit einem kommerziellen 600 MHz
Varian Spektrometer aufgezeichnet (siehe Abb. 6.20). Dazu wurde das Signal ei-
ner Probe mit 10%° ®As Kernen bei Raumtemperatur gemessen. Die Messung
ergab ein SNR von 530 bei einer Mittelung iiber 256 Einzelmessungen. Das SNR
einer einzelnen Messung betrégt also 33 und ist somit vergleichbar mit dem SNR
der gepulsten ODNMR. Extrapoliert man die Kernspinpolarisation bei Zimmer-
temperatur zu hohen Kernspinpolarisationen, so wiirde man immer noch 10'°
Kerne benétigen, um ein vergleichbares Spektrum zu erhalten.

6.6 Pulslingenabhingigkeit

Optisches Pumpen veréndert die Besetzung der Kernspinniveaus. Das Kernspin-
system befindet sich folglich nicht mehr im Gleichgewicht mit dem Gitter und
die Besetzung kann nicht mehr durch dessen Temperatur beschrieben werden.
Die Besetzungsverteilung entspricht aber immer noch einer thermischen Beset-
zung mit der Spintemperatur 7Ts. Eine niedrige Spintemperatur spiegelt sich in
den NMR Spektren zum einen in einer erhéhten Signalamplitude und zum an-
deren in einer Abhéngigkeit des Verhéltnisses der Satellitenlinien fiir Kerne mit
einem Kernspin gréBer 3 wieder [57].
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Abbildung 6.20: Konventionell detektiertes ™ As Spektrum einer makroskopischen
GaAs Probe mit 10*° Kernen, gemessen in einem 600 MHz — 14 T — Varian
Spektrometer bei Zimmertemperatur. Das Spektrum wurde 256-mal gemittelt
und ergibt ein SNR von 530. Das SNR einer einzelnen Messung betrigt somit
also 33. Dies ist vergleichbar mit den gepulsten ODNMR Spektren.

6.6.1 Berechnung der Signalamplituden fiir ein Spin %
System

Die Einstrahlung eines RF-Pulses, der in dem rotierenden Koordinatensystem ein
stationédres magnetisches Feld, B, erzeugt, fithrt zu einer Rotation der Magneti-
sierung um B;. Diese Rotation kann man als Anwendung einer Rotationsmatrix
auf die Dichtematrix des Kernspinsystems betrachten. Fiir einen Spin [ kann die
irreduzible Darstellung der Rotationsgruppe benutzt werden, um die Rotations-
matrix zu erhalten. Fiir einen Spin I = 2 sicht die unitéire Rotationsmatrix D3

2
fiir eine Rotation um die y’-Achse — die Eulerwinkel o und ~ sind somit Null —
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folgendermafen aus [10]:

cos? (£) —V3cos? (§) \/5?025 (§>
2 X sin (g) X sin (5)

Vs(3) | e os(9) | B ()
xsin? (3) | x (3sin2 (D —2) | x(3cos(2)—2) | xsin(2)
cos (4 cos? (&
sin” (g) \:gsin2 ((é)) \/Esin (éi) cos’ (g)
(6.8)

Die Dichtematrix zur Zeit ¢ = 0 vor dem Puls ist entsprechend der Spintempera-
tur Boltzmann-besetzt

_3hwp
e 28T 0 0 0
T I £ (R
. e
p(0—) = I 1 hep g (6.9)
0 0 e2 kBT 0
3 hwy,
0 0 0 e kBT
mit dem Normierungsfaktor
hw
2= Mt (6.10)
my

Die Dichtematrix direkt nach dem Puls erhélt man durch eine unitére Transfor-
mation der Dichtematrix vor dem Puls mit der unitédren Rotationsmatrix (6.8)

p(0+) = D5 p(0-) (DS’Y. (6.11)

3
2

Da D2 unitér ist, gilt

AN A3
(D) (8) = Di(-n). (6.12)
Fiir jede Komponente von p(0+) gilt
Jr

p(O0+)m = > DY p(0-) (D) (6.13)

gm
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Da p(0—) nur Diagonalelemente besitzt vereinfacht sich 6.13 zu

+

p(0-+)an = > Diipul0-) (DF) . (6.14)

im

Durch das Abmischen mit der RF wird ein Signal erzeugt, das proportional zu
der " Komponente im rotierenden Koordinatensystem ist. Um die Beitrége der
einzelnen Ubergiinge separat zu betrachten, kann man fiir jeden dieser Ubergiinge
eine spezielle Observable konstruieren. Zum Beispiel ist fiir den Ubergang von

3

my = 5 nach my; = % diese Observable

0 % 00

. 31 V3

le/22: g 8 8 8 (615)
0O 0 00

Die Signalamplituden der einzelnen Resonanzlinien eines Spin 3/2 Systems
sind somit:

(NI

. 31 3
Sp <,5(0+) o 2) = p(0+,0)3 +P(0+75);g\/7_

(Dg(—ﬁ)>ig} . (6.16)

i 5 = Bangl [Lann (2370 (cos?
Sp (p(O—i—)Ix ) = 2smﬂE 2smh ST (cos® B+1)
3 hw
h_2 =2
+ cos ( 5 kBT) cos 3
1. 1 hw 9
_§smh (_ékB_T) (SCOS ﬂ— ].)

— cosh (—%%) cos ﬁ] . (6.17)
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Hierbei wurde ausgenutzt, dass e* — e~ = sinh (x) und e” + e~ = cosh (z) gilt.
Die anderen beiden Signalamplituden ergeben sich entsprechend und lauten:

A~ 11 1 1 hw
Sp (pA(O—F)[x// 2 2) — oy Sin 6§ |:3 Slnh (—§—> SinQ/B

P 2 kgT
+sinh (-%%) (9cos® B — 1)1 (6.18)
und
Sp (/3(0—1-)[96//_%_%) — gsmﬁ% B si (—;%) (COSZB + 1)
— cosh (—;%) cos 3
_% sinh (—%%) (3 cos® 3 — 1)
+ cosh (—%%) cos ﬁ} : (6.19)

Es ist eine deutliche Anderung der Abhéngigkeit vom Flipwinkel bei verschiede-
nen Spintemperaturen zu erkennen, da sich Gleichung 6.16 und 6.19 teilweise in
den Vorzeichen unterscheiden. Bei der Abhéngigkeit vom Flipwinkel bei 1 K, so
wie sie in Abbildung 6.21 dargestellt ist, sieht man noch keinen Einfluss. Aller-
dings zeigt sich bei einer Spintemperatur von 1 mK ein deutlicher Unterschied in
den Signalverldufen von den beiden Satellitenlinien (siehe Abb. 6.22).
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Abbildung 6.21: Gerechnete Flipwinkelabhéngigkeit der Signalamplituden bei ei-
ner Spintemperatur von 1 K. Die Beitrage aller drei Resonanzlinien verlaufen
sinusformig.
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Abbildung 6.22: Gerechnete Flipwinkelabhéngigkeit der Signalamplituden bei ei-
ner Spintemperatur von 1 mK. Die Beitriage der beiden Satellitenlinien entspre-
chen nun nicht mehr einem Sinus.
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6.6.2 Messung der Spintemperatur
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Abbildung 6.23: Pulslingenabhéngige Messung der Arsen Resonanz. Vor jeder
einzelnen Messung wurde die Kernspinpolarisation mit einer Folge von 10 Pulsen
zerstort, die jeweils 6 pus lang und 1 ms voneinander entfernt waren, und dann
120 s lang wieder aufgebaut. Die Léinge dieses Pulses ist hier gegen die Frequenz
der resultierenden Signalkomponente aufgetragen. Die RF-Pulse wurden mit ei-
ner Frequenz von 10,075 MHz resonant mit der mittleren Linien eingestrahlt
und bei 10,15 MHz demoduliert. GréBere Signalamlituden sind mit einer helleren
Graustufe dargestellt.

In Abbildung 6.23 ist eine Reihe von Messungen zu sehen, bei denen sukzessiv
die Dauer des Pulses vergrofiert wurde. Fiir jede einzelne Messung wurde die Po-
larisation 120 s lang aufgebaut, nachdem sie zuvor mit einer Sattigungspulsfolge
(SAT) zerstort wurde. Die Pulsfolge SAT besteht aus einer Folge von 10 Pulsen
mit einer Pulsldnge von jeweils 6 us, die 1 ms voneinander getrennt sind. In der
Figur wurde die jeweilige Signalstédrke bei den einzelnen Frequenzen durch eine
Graustufe dargestellt. Hellere Grautone entsprechen dabei grofleren Amplituden.
Man erkennt bei kleinen Pulsdauern drei Linien mit positiver Amplitude, die ca.
20 kHz voneinander getrennt sind. Die mittlere Linie ist schmaler als die Satelli-
ten und hat eine wesentlich gréffere Amplitude. Die drei Linien durchlaufen etwa
bei 5 bis 9 us ihre Maxima. Nach ca. 16 ps sind die Amplituden aller drei Lini-
en verschwunden und im Bereich von etwa 24 us sind die Amplituden maximal
negativ. Es ist ein vorzeitiges Durchlaufen des Maximums der mittleren Linie im
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Verhéltnis zu den Satelliten zu beobachten. Da beide Satelliten aber gleichzeitig
den Nulldurchgang haben, kann man das Verhéltnis der Satelliten unabhéngig
von der mittleren Linie beurteilen. Es ist eine leichte Verschiebung beim Durch-
laufen der Maxima der beiden Satelliten zu beobachten. Diese Verschiebung ist

—e— rechte Linie (exp.)

A T —e — — rechte Linie (theo.)
Ts=2mK / LN —=— linke Linie (exp.)
——linke Linie (theo.)

Signal [w. E.]

0 2 4 6 8 10 12 14 16
Pulslaenge [us]

Abbildung 6.24: Die Integrale der Signalamplituden der beiden Satellitenlinien
zeigen Maxima bei unterschiedlichen Pulslidngen. Der linke Satellit (durchgezo-
gen) hat sein Maximum bei etwa 10 ps und der rechte Satellit (gestrichelte Linie)
bei etwa 6 us. Die Linien mit Punkten sind die experimentellen Daten und die
Linien ohne Punkte entsprechen den berechneten Verldufen fiir eine Spintempe-
ratur von 2 mK. Die Kurven der rechten Linie sind nach oben verschoben, um
die Ubersichtlichkeit zu erhéhen.

in Abbildung 6.24 in den Integralen der beiden Satellitenlinien noch deutlicher
zu sehen. Aus der Verschiebung ergibt sich eine Spintemperatur von etwa 2 mK.
Aus der Spintemperatur kann man die Dichtematrix bestimmen und somit den

Polarisationsgrad %. Fiir eine Spintemperatur von 2 mK ergibt sich somit
eine Kernspinpolarisalcion von 20%. Bei dem externen Feld von 1,38 T, das hier
anlag, betrigt das gesamte Kernfeld etwa 1,3 T. Dazu triagt ®As zu 52% bei
(60, 74]. Der Betrag des Kernfeldes von ™As in dem 15 nm breiten QW betriigt

somit bei vollstédndiger Polarisation 3,38 T. Dieser Wert deckt sich sehr gut mit
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dem von Lenzmann [60] berechneten Wert von 3,41 T fiir einen 15 nm breiten
QW. Da die rechte Linie zuerst ihr Maximum durchlduft, kann sie mit dem Uber-
gang zwischen m; = —% und m; = —% identifiziert werden. Falls das Vorzeichen
der Quadrupolaufspaltung positiv ist, ist die Spintemperatur ebenfalls positiv.
Sie ist negativ, falls das Vorzeichen der Quadrupolaufspaltung negativ ist. Die
beiden Fille konnen hier allerdings nicht unterschieden werden.
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Abbildung 6.25: Bei dieser Pulsldngen abhingigen Messung wurde die Dauer des
Pulses bis zu 120 us verédndert. Alle anderen Parameter sind identisch zu der
Messung in Abb. 6.23.

In Abbildung 6.25 ist ein groflerer Bereich von Pulsdauern dargestellt. Hierbei
zeigt sich eine deutliche Verschmierung der Satellitenlinien nach einer Pulslédnge
von 50 ps und eine starke Storung des Signalverlaufs der zentralen Linie. Diese
Verzerrungen werden vermutlich durch Stérungen des erzeugten Bi-Feldes durch
die Quadrupolwechselwirkung erzeugt.

6.7 2D-Spektren

Betrachtet man die zeitliche Entwicklung eines Spinsystems, so kann man Aus-
sagen iiber die Spin Dynamik des Systems treffen. Um die einzelnen Spektren
aufzunehmen wird eine RF-Pulsfolge eingestrahlt, wie sie in Abbildung 6.26 dar-
gestellt ist. Mit der Séttigungspulsfolge SAT am Anfang einer jeden Messung wird
die Kernspinpolarisation zerstort. Wahrend der Polarisationszeit, die in den hier
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Abbildung 6.26: Die Pulsfolge, um ein 2D Austauschspektrum aufzunehmen, be-
steht aus einer Sattigungspulsfolge SAT von 10 Pulsen mit jeweils 6 s Lénge, die
1 ms voneinander entfernt sind, und drei 3 Pulsen, die jeweils nach der Pumpzeit,
nach 7 und 1, eingestrahlt werden. 11 wird verandert und wéahrend 1o wird das
Signal aufgezeichnet.

gezeigten Beispielmessungen 30 s lang ist, wird eine Kernspinpolarisation durch
optisches Pumpen aufgebaut. Nach dieser Zeit wird ein RF-Puls eingestrahlt, um
moglichst viele Kernspins in die 2”-y” Ebene zu klappen. Dieser Puls ist hier 6 us
lang. Nach der Zeit 71 wird der gleiche Puls nochmals eingestrahlt und nach der
Mischzeit 7, ein drittes Mal. Nach dem dritten Puls beginnt die Detektionszeit 7.
Fiir eine 2D-Messung wird nun sukzessive 77 vergroflert und jeweils die zeitliche
Entwicklung nach dem dritten Puls aufgezeichnet. Eine Fouriertransformation
nach 7, und anschlieBend nach 7 liefert ein zwei-dimensionales Frequenzspek-
trum, aus dem man Verdnderungen des Spinsystems wahrend 7, ablesen kann.
Behilt ein Kernspin seinen Zustand wiahrend der ganzen Pulsfolge bei, so er-
scheint sein Signal auf der Diagonalen. Andert er seinen Zustand, so erscheint
sein Signal auflerhalb der Diagonalen auf dem Schnittpunkt seiner Anfangs- und
Endfrequenz. Eine ausfiihrliche Diskussion der 2D-Spektroskopie in der NMR ist
in Ref. [31] zu finden.

In den Abbildungen 6.27 und 6.28 sind 2D Austausch-Spektren von 7> As zu se-
hen, die mit der gepulsten ODNMR in dem 15 nm breitem QW gemessen wurden.
Bei beiden Messungen betrug die Pumpzeit vor jeder einzelnen Aufnahme 30 s
und die Mischzeit 50 pus. 7 wurde in 10 ps Schritten bis hin zu 1 ms veréndert. Bei
dem Spektrum in Abb. 6.27 wurden die einzelnen Spektren fiir vier verschiedene
Pulsphasen gemessen, wobei die Phase aller drei Pulse jeweils um 90° verscho-
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Abbildung 6.27: 2D-Austausch Spektrum von ™ As, bei dem die RF resonant mit
der zentralen Linie eingestrahlt wurde. Die einzelnen Spektra wurden mit einer
Pumpzeit von jeweils 30 s aufgenommen. Fiir jede Mischzeit wurden vier einzelne
Spektren mit jeweils 90° Unterschied in der Pulsphase aufgezeichnet und in der
Phase entsprechend korrigiert, bevor die Summe gebildet wurde, um Artefakte
durch die Detektion auszuschliefen.

ben wurde. Anschliefend wurden die Messergebnisse entsprechend in der Phase
zuriickgeschoben und aufaddiert. Durch diesen Phasenzyklus kénnen Artefakte
durch die Detektion ausgeschlossen werden, da sie im Mittel verschwinden. Die
Frequenz der eingestrahlten RF-Pulse war hierbei resonant mit der zentralen Re-
sonanz des Spin 3/2 Triplets. Auffillig bei dieser 2D-Messung ist zum einen die
Diagonale, die gegen der Erwartung eine negative Steigung in dem Frequenzraum
besitzt, und zum anderen die kreisrund ausgedehnten Spitzen auflerhalb der Dia-
gonalen, die nicht in das Raster hineinpassen, das durch die Diagonalelemente
aufgespannt wird.

Das Spektrum in Abbildung 6.28 ist dhnlich zu dieser Messung, allerdings
wurde hierbei nun die Frequenz der RF-Pulse um ca. 7 kHz verstimmt. Das 2D-
Spektrum verschiebt sich somit auf beiden Achsen um diese Frequenz auf der
Diagonalen. Es ist gut zu beobachten, dass die kreisrund ausgedehnten Spitzen
sich von dem Spektrum weghewegen (oben rechts) oder vollstandig verschwunden
sind (unten links). In der gefilterten Darstellung in Abbildung 6.28 tauchen diese
Spitzen nicht mehr auf. Bei der Filterung wurde die Amplitude jeder Signalkom-
ponente mit der entsprechenden Amplitude an der Position verglichen, die sich



6.7. 2D-SPEKTREN 101

500

['3 *m] spnujdwy

500

[kHz]

['3 ‘m] spnujdwy

Abbildung 6.28: 2D Spektrum von " As, bei dem die RF nicht resonant mit der
zentralen Linie eingestrahlt wurde, sondern ca. 7 kHz entfernt. Die einzelnen
Spektren wurden mit einer Pumpzeit von jeweils 30 s aufgenommen. Fiir jede
Mischzeit wurde zu einem Spektrum mit der Puls-Phase (° ein Spektrum mit
der Puls-Phase 180° invertiert hinzu addiert, um Artefakte durch die Detektion
auszuschlieffen. Der obere Plot ist die unbearbeitete Messung, wahrend in dem
unteren Plot die gleiche Messung gefiltert dargestellt ist.
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durch Spiegelung an der Diagonalen ergibt. Von beiden Amplituden wird dabei
die kleinere genommen [31].

Die 2D-Messungen, die hier beispielhaft durchgefiihrt wurden, zeigen einen
deutlichen Einquanten-Austausch und einen schwachen Zweiquanten-Austausch.

6.8 Verspannungsprofil
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Abbildung 6.29: Profil der Quadrupolaufspaltung im 15 nm breiten QW in der
Ebene des QW. An den Positionen, die mit den Punkten gekennzeichnet sind,
wurden die Amplituden der Quadrupolaufspaltung als Stiitzpunkte gemessen.
Hellere Flédchen geben eine grofiere Aufspaltung an. Die Hohenlinien verdeutlichen
den Verlauf der Aufspaltung.

Da die gepulste Messung nach wesentlich kiirzerer Zeit ein brauchbares Spek-
trum liefert ist es moglich, in zumutbaren Messzeiten ein Profil der Quadrupo-
laufspaltung und somit der Verspannung der Probe zu erstellen. Hierzu wurde der
Pumpstrahl in einem Raster verstellt und die Sammellinse entsprechend nachge-
regelt. Das Profil der Qaudrupolaufspaltung ist in Abbildung 6.29 dargestellt.
Die kleinen Punkte geben die Positionen an, an denen jeweils die Quadrupolauf-
spaltung gemessen wurde. Die Griéfle der Quadrupolaufspaltung ist in Graustufen
gegen die Position des Pumpstrahls aufgetragen. Zusétzlich sind Hohenlinien ein-
gezeichnet, um das Profil einfacher zu erkennen. Die Werte zwischen den Stiitz-
punkten wurden linear interpoliert.
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Fiir jeden einzelnen Messpunkt wurde das Kernspinsystem zuvor 30 sec lang
gepumpt und dann ein Spektrum im Einzelschuss aufgenommen. Die Position
des Laserstrahls auf der Probe wurde dann jeweils um 0,27 mm verstellt. Die
Position der Sammellinse vor dem Detektor wurde dementsprechend mit ver-
stellt, um ein maximales Signal zu erhalten. Dabei musste diese Linse um etwa
3 mm verstellt werden, wenn die Position des Lasers auf der Probe um 1 mm
verschoben wurde. Bei der Messung wurde dann nicht mehr bei jeder Messung
die optimale Einstellung kontrolliert, sondern die Linse wurde entsprechend der
Positionsdnderung verschoben. Diese Messung konnte somit automatisiert wer-
den. Mit der Verschiebung des Pumpstrahls und der Zeit des optischen Pumpens
bendtigt die Aufnahme eines jeden Messpunktes etwa 1 Minute. Ein vollstandi-
ges Raster der Probe in der hier gewédhlten Schrittweite wiirde somit mindestens
2 Stunden dauern. Fiir alle drei Isotope wiirde es 6 Stunden in Anspruch neh-
men. Solch eine Messung kénnte Aufschluss iiber die jeweiligen mechanischen und
elektrischen Anteile der Quadrupolaufspaltung liefern.

Mit der cw-ODNMR wiirde man fiir jeden Messpunkt die Optik, die das Licht
in den Monochromator abbildet, neu justieren miissen, da die Effizienz eines Mo-
nochromators wesentlich empfindlicher auf Anderungen reagiert. Eine Automa-
tisierung wére also wesentlich aufwendiger. Durch die Abtastung der Resonanz
kommt noch eine zusétzliche Messzeit hinzu, die bei der cw-ODNMR etwa 30 sec
betriagt. Eine vollstindige Messung wére also mindestens 3 Stunden langer.
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Kapitel 7

Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurde eine Messmethode entwickelt mit der es moglich ist, in
einer Halbleiter-QW-Probe in einem sehr kleinen Gebiet, das nur etwa 10! Kern-
spins enthélt, zeitlich aufgeloste und gepulst angeregte NMR Signale optisch zu
messen. Diese Messmethode liefert Spektren aller Isotope in dem beobachteten
Bereich mit einem Signal, das sehr deutlich und bis zu 70-mal gréfler als das
Rauschen ist. Die Messzeit verringert sich dabei deutlich und die Spektren sind
einfacher zu interpretieren als bei den bislang bekannten Methoden. Die im Ex-
periment auftretende Signalform konnte detailgetreu durch die in dieser Arbeit
geleistete theoretische Beschreibung der Signalerzeugung wiedergegeben werden.

Der immense Vorteil der gepulsten Anregung ist die freie Entwicklung der
Kernspins wéhrend der Detektionszeit. Zudem wird es erméglicht, verschiede-
ne Zeitabhéngigkeiten in Pulsfolgen zu bestimmen. Dass diese Messmethode es
ermoglichen wird, detailreiche mehrdimensionale NMR Messungen durchzufiihren,
haben erste beispielhafte Messungen in einem einzelnen QW gezeigt.

Die gepulsten Messungen haben zudem {iber die Abhéngigkeit der Signal-
amplituden von der Pulsdauer gezeigt, dass das optische Pumpen in dem QW
eine Spintemperatur von lediglich 2 mK erzeugt. Dies entspricht einer Kernspin-
polarisation von 20%. Aus der Grofie des erzeugten Kernfeldes konnte auf ein
maximales Kernfeld von 3,4 T fiir ®As in einem 15 nm QW geschlossen werden.

Die hohe Auflosung der gepulsten Messungen hat es zudem auch erméglicht,
die Linienbreiten und Aufspaltungen aller drei Isotope zu messen. Diese Daten
haben zum einen gezeigt, dass die Quadrupolaufspaltung in den QW sich aus
einem mechanischen und einem elektrischen Beitrag zusammensetzt. Zum ande-
ren zeigte die Verbreiterung der Resonanzlinien in Abhéngigkeit vom Isotop, dass
diese Linienverbreiterung durch elektrische Felder in dem QW verursacht wird.
Messungen an QW verschiedener Dicke haben dariiber hinaus auch noch gezeigt,
dass die Verbreiterung von der Dicke des QW abhéngt.

Messungen mit unterschiedlich langen Perioden des optischen Pumpens lie-
ferten eine charakteristische Zeit von 55 sek, in der die Kernspinpolarisation ex-
ponentiell aufgebaut wurde.

105
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Bei der gepulsten ODNMR ist es dariiber hinaus nicht mehr notwendig, einen
Monochromator zur Selektion des jeweiligen QW zu benutzen, da durch die Mo-
dulation des Lichtes mit der Larmorfrequenz das NMR Signal selektiert werden
kann und zudem nur der gerade optisch gepumpte QW ein NMR Signal erzeugt.

Zusétzliche Untersuchungen in der Probe haben auch noch einige interessante
Details hervorgebracht. So zeigt die Abhéngigkeit der Rekombinationszeit und
damit der Breite der Hanle-Kurve von der eingestrahlten Lichtintensitdt und
der Temperatur der Probe eine Lokalisierung der Ladungstriger bei geringen
Temperaturen. Dies ist durch Rauigkeiten der Grenzflichen der QWs zu erkléren.

Die Feld- und Zeitabhéngigkeit des optischen Pumpens in den QWs hat zu-
dem gezeigt, dass sich ein Gleichgewichtszustand einstellt, der durch das duflere
magnetische Feld bestimmt wird.

Mit Hilfe von ODNMR-Messungen an einer Reihe von QW wurde der Verlauf
eines elektrischen Potentials gemessen. Es wurde bewiesen dass dieser Potential-
verlauf in dem Bereich der QWs durch eine metallische Kontaktschicht erzeugt
wird, die eine Schottky-Barriere in der Ndahe der Grenzflache erzeugt.

Untersuchungen zu der optisch angeregten NMR haben gezeigt, dass fiir die
von anderen Gruppen ebenfalls beobachteten zusétzlichen NMR-Resonanzen die
elektrische Quadrupolwechselwirkung verantwortlich ist, die Einquanten-Uber-
ginge mit Am; = %2 bei einer Intensitdtsmodulation anregt. Die magnetische
Dipolwechselwirkung mit Am; = +1 Ubergéingen ist hingegen sowohl bei einer
Intensitédtsmodulation als auch bei einer Polarisationsmodulation aktiv. Fiir beide
Wechselwirkungen konnten die Wechselwirkungsstéarken bestimmt werden.
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