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1 Motivation

»[...] nature isn’t classical, dammit, and if you want to make a simulation
of nature, you’d better make it quantum mechanical, and by golly it’s a

wonderful problem, because it doesn’t look so easy.“ [1]

Richard P. Feynman

Seit der Erfindung des Transistors ist die Halbleitertechnologie nahezu allgegen-
wartig. Innerhalb weniger Jahrzehnte haben die darauf basierenden Bauelemente
sowohl die Verarbeitung, als auch den Austausch von Informationen grundlegend

verandert.

Wie das Zitat von Feynman aus dem Jahr 1982 andeutet, kommt die klassische
Halbleitertechnologie an ihre Grenzen, was zu einem Paradigmenwechsel fiithrt. Seit
einigen Jahrzehnten riickt der Spin von Ladungstragern, Elektronen oder Lochern,
weltweit in den Fokus der Grundlagenforschung [2]. Das daraus resultierende For-
schungsgebiet der Spintronik entwickelt neue Konzepte zur Informationsdarstellung
und -verarbeitung, basierend auf der Manipulation des Spins und nicht, wie in
der klassischen Halbleiterelektronik, auf der Kontrolle der elektrischen Ladung [3].
Grundvoraussetzungen fiir zukiinftige Spintronik-Bauelemente sind neben der Spi-
ninjektion, welche durch Polarisation des Spins erzeugt wird [4], die gezielte Mani-
pulation des Spinzustandes, um den Zustand zu kontrollieren, sowie die Detektion

der Spinorientierung bzw. Phase des Spinzustandes [2,[3}/5].

Halbleiter-Quantenstrukturen bieten eine modifizierte Ladungstréagerzustandsdich-
te. Diese lasst sowohl Spininjektion, als auch Spinmanipulation zu [6,/7] und stellt
damit die Grundlage dar Spintronik-Bauelemente zu realisieren. Hiermit werden An-
wendungen beispielsweise im Bereich der Quanteninformationstechnik ermoglicht.
Es gibt zahlreiche Bemiihungen in Halbleiter-Quantenstrukturen, durch Initialisie-
rung [8-12] und Manipulation [713-16] des Spins, die Quanteninformationsverarbei-

tung nach den DiVincenzo-Kriterien [17] zu implementieren. In den meisten Fallen



2 Kapitel 1. Motivation

wird dies durch ein Zwei-Niveau-System in einem externen Magnetfeld realisiert. Die
GroBe der resultierenden Spinaufspaltung wird durch den gyromagnetischen Faktor
(g-Faktor) entlang der Magnetfeldrichtung ausgedriickt [18-21]. Daher ist es beson-
ders interessant die Spinkoharenz und die Anisotropie des gyromagnetischen Faktors

in Halbleiter-Quantenstrukturen zu untersuchen.

In der vorliegenden Arbeit wird zum einen die Erzeugung von Spinkohérenz, zum an-
deren die g-Faktor-Anisotropie in Quantenpunkten und -schichten untersucht. Nach
dieser Einleitung werden in Kapitel 2 zunéchst die Eigenschaften der verwendeten
Halbleitermaterialien aufgezeigt. Anschlieend werden die theoretischen Grundla-
gen der Spindynamik von Ladungstriagern in niederdimensionalen Strukturen und
die verschiedenen Figenschaften des g-Faktors diskutiert. Dariiber hinaus werden
magnetooptische Effekte vorgestellt, welche die theoretische Grundlage fiir zeitauf-

geloste Faraday-Rotation und Elliptizitat bilden.

In dem folgenden Kapitel 3 werden die in dieser Arbeit verwendeten experimentellen
Methoden dargestellt. Hierbei wird das Pump-Probe-Verfahren zur Erzeugung und
Detektion von Spinpolarisation erortert. Zudem wird die resonante Spinamplifikati-
on beschrieben, die es ermoglicht Spindephasierungszeiten bei geringen Magnetfel-

dern zu messen.

In Kapitel 4 werden die experimentellen Ergebnisse zur Spindynamik und g-Faktoren
in (In,Ga)As/GaAs-Quantenpunkten prasentiert. Dabei wird auf die Dispersion des
Elektron-g-Faktors in verschiedenen Quantenpunktproben eingegangen. Des Weite-
ren werden die Erzeugung von Spinkohérenz und Mode-Locking durch nichtresonan-
te optische Anregung vorgestellt. Zum Schluss des Kapitels werden die Ergebnisse

der Untersuchung zur Anisotropie des g-Faktors diskutiert.

Daran anschliefend wird in Kapitel 5 die Spinkohérenz von Elektronen und Lo-
chern in einer ZnSe/(Zn,Mg,S)Se-Quantenschicht untersucht. Durch verschiedene
Anregungsenergien konnte der Ladungszustand der Quantenschicht gedndert und
somit die Anisotropie des Elektron- und Lochspins in ein und derselben Quanten-

schicht untersucht werden.

In Kapitel 6 werden schlieflich die Ergebnisse zusammengefasst und im Uberblick
diskutiert.



2 Theoretische Grundlagen

2.1 Kristall- und Bandstruktur von II-VI- und
III-V-Verbindungshalbleitern

Die hier vorgestellten binaren Verbindungshalbleiter gehoren zu den II-VI- und
I1I-V-Halbleitern, die aus Elementen der zwoélften -Zink (Zn)- und der sechzehn-
ten Gruppe -Selen (Se)- des Periodensystems der Elemente bzw. der dreizehnten
-Gallium (Ga)- und der fiinfzehnten Gruppe -Arsen (As)-, besteherfl ZnSe und
GaAs kristallisieren in der Zinkblende-Struktur. Deren Einheitszelle besteht aus
zwei kubisch-flachenzentrierten Gittern (fcc), die um ein Viertel ihrer Raumdiago-
nalen gegeneinander verschoben sind. In Abbildung ist die Kristallstruktur von
GaAs exemplarisch dargestellt. Die Gitterkonstante von GaAs betrégt bei Raum-
temperatur a = 5,65 A [22], die Gitterkonstante von ZnSe a = 5,67 A [23]. ZnSe

iDie Bezeichnungen ,II-VI“ und ,III-V“ stammen aus der veralteten Zahlung der Haupt- und
Nebengruppen. Die Zinkgruppe wurde beispielsweise als 2. Nebengruppe und die Chalkogene als
6. Hauptgruppe bezeichnet.

\
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A

E

Leitungsband

k|

Schwerlochband

Abbildung 2.2: Schematische Dar-
stellung der Bandstruktur eines di-
rekten Halbleiters (z.B. GaAs) in der
Néhe des Brillouin-Zonenzentrums.
Der energetische Abstand (Band-
liicke) zwischen Leitungs- und Valenz-
band ist am I'-Punkt minimal. Fir
GaAs gilt bei T = 300 K: E, = 1,42 abgespaltenes Lochband
eV und Eg, = 0,34 eV [24].

Leichtlochband

und GaAs gehoren zu den direkten Halbleitern, deren Minimum des Leitungsban-
des und Maximum des Valenzbandes im Zentrum der Brillouin-Zone, an dem soge-
nannten I'-Punkt, lokalisiert sind [24]. In Abbildung ist die Bandstruktur von
Zinkblende-Kristallen dargestellt. Die Energie der Leitungs- und Valenz-Teilbander
sind in Abhéngigkeit vom Wellenvektor |k| = k gezeigt. Da die Zinkblende-Struktur
kein Inversionszentrum besitzt, ist das parabelférmige Leitungsband fiir kleine Wel-
lenvektoren spinentartet (S = 1/2). Das Valenzband besteht wéhrenddessen aus drei
Teilbandern: Leichtlochband (1h) mit Gesamtdrehimpuls (J = 3/2), Schwerlochband
(hh) (J = 3/2) und das, um die Energie Ej,, abgespaltene Lochband (split-off band
(so)) (J = 1/2). In kubischer Symmetrie sind die Bander der leichten und schwe-
ren Locher fiir k = 0 energetisch entartet. Fir k # 0 verlaufen die Bander nicht
parabolisch, bedingt durch die Spin-Bahn-Wechselwirkung [25].

Die Bezeichnung und der gekriimmte Verlauf der Bander lassen sich mit dem Kon-
zept unterschiedlicher effektiver Massen (m*) beschreiben [25]. Die effektive Masse
ist ein empirischer Anpassungsparameter, der aus der zeitunabhéangigen Schrodinger-
Gleichung folgt [26]:

h2
2m*

AV = E, (2.1)
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mit A der reduzierten Planckschen Konstante, dem Laplace-Operator A, der Wel-

lenfunktion ¥ und der Energie E. Hieraus folgt die Energie:

h2k?

2m*’

E

(2.2)

In GaAs betrigt die effektive Masse eines Elektrons m, = 0,068 my, eines Leicht-
lochs my, = 0,009 mg und eines Schwerlochs my, = 0,34 mg, wobei mqy die Masse
eines freien Elektrons ist [24,27]. Auflerhalb des I'-Tals kommt es zu Spin-Bahn-
Wechselwirkungen mit energetisch hoher liegenden Teilbdndern, was dazu fiihrt,

dass die Bander nicht mehr parabolisch verlaufen.

Die Bandstruktur der tetraedrischen Koordination der Zinkblende-Struktur lasst
sich auch durch das Bloch-Theorem beschreiben [28]. Dabei wird das Elektron in

einem periodischen Kristallgitter durch die Wellenfunktion:
Wy (r) = up(r)e ") (2.3)

im n-ten Band mit dem Wellenvektor k charakterisiert [25]. Die Bloch-Funktion
ul(r) besitzt die gleiche Periodizitét wie das Kristallgitter und beschreibt die Zu-
stdnde beispielsweise des Leitungsbandes durch den Gesamtdrehimpuls J = 1/2
und die Projektionen j., = £1/2 auf die Quantisierungsachse in z-Richtung, die

nachfolgend mit |1) bzw. ||) gekennzeichnet werden:

|urje) =[s) 1) und  Ju_ype) =|s) [{). (2.4)

Dabei ist | s) der Koordinatenanteil der s-artigen Bloch-Amplitude, welche invariant
gegeniiber Symmetrietransformationen des Kristalls ist [29]. Das Valenzband besteht
aus Leichtlochband (J = 3/2, jm. = £1/2), Schwerlochband (J = 3/2, jun. =
+3/2) und abgespaltenem Lochband (J = 1/2, js, . = +1/2). Hierfir ergeben sich
folgende Bloch-Funktionen:

lh :
1

o) = 5VB(—5VE |2+ i) ) +VE | 2) 1),

ucays) = 3VB(GVE |2 —ig) 1)+ V3] 2) 1), (2.5)
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hh :
[ usya) = —3VE | -+ ) 1),
1
| u—3/2) = 5\/5 |z —1iy) ), (2.6)
SO

) = 5V3( o +ig) [+ 2) 1) und
Jusya = 5V3(= [~ ig) [+ | 2) 1) 27)

| ), | y) und | z) sind die Koordinatenanteile der p-artigen Bloch-Amplituden, wel-

che wie die rdumlichen Koordinaten z, y und z transformieren [25].

2.2 Nanostrukturen

Die Eigenschaften von Halbleitern kénnen nicht nur durch ihre chemische Zusam-
mensetzung beeinflusst werden, sondern auch durch ihre rdumliche Struktur. Mit-
tels Molekularstrahlepitaxie (englisch: Molecular Beam Epitaxy (MBE)) lassen sich
diinne, einkristalline Halbleitersysteme herstellen [30]. In einem Ultrahochvakuum
finden Reaktionen zwischen Atomarstrahlen der gewiinschten Elemente und einer
Substratoberflichd statt. Fiir die Reaktionen und damit das Wachstum der Schich-
ten werden relativ hohe Temperaturen (300 — 1000 °C) benétigt [31]. Die Zusam-
mensetzung der gewachsenen Schicht und der Dotierstoffgehalt lassen sich durch die
Effusionsraten der Quellen steuern. Mechanische Blenden vor den Effusionszellen
ermoglichen das Unterbrechen des atomaren Strahls. Damit konnen Veranderungen

der Schichtzusammensetzung im atomaren Mafstab verwirklicht werden.

Mit dem MBE-Verfahren lassen sich drei-, zwei-, ein- und nulldimensionale Hete-
rostrukturen herstellen [32-34]. In Abbildung|2.3[sind die verschieden dimensionalen
Strukturen schematisch dargestellt. Ganz links ist ein Volumenkristall abgebildet, in
dem sich Ladungstrager in alle drei Raumrichtungen ,frei“ bewegen kénnen. In einer
2D Struktur (Quantenschicht (englisch: quantum well (QW)) kénnen sich die La-

dungstriager nur noch innerhalb dieser Schicht ,frei“ bewegen, sie sind in einem zwei-

iHsufic wird GaAs verwendet, da es in sehr reiner Form hergestellt werden kann und die
Gitterkonstante sich z.B. von ZnSe nicht sehr unterscheidet, was innerhalb der Struktur zu einer
geringen mechanischen Verspannung fiihrt.
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3D 2D 1D oD

Abbildung 2.3: Schematische Darstellungen von drei-, zwei-, ein- und nulldimensionalen
Heterostrukturen nach .

dimensionalen Potenzialtopf gefangen. Bei 1D Strukturen handelt es sich um Quan-
tendréhte (englisch: quantum wire), die nur noch eine eindimensionale Bewegung
der Ladungstrager erlauben. Ganz rechts im Bild ist die schematische Darstellung
eines Quantenpunktes (englisch: quantum dot (QD)) zu sehen. Dieser kann theo-
retisch durch einen nulldimensionalen Potenzialtopf beschrieben werden und sorgt
fiir eine Lokalisierung der Ladungstrager. Durch die Reduzierung der Dimensionen
wird nicht nur die Bewegungsfreiheit der Ladungstrager eingeschrankt, es fithrt auch
zur Diskretisierung der Energiezustande und éndert die Dichte der Ladungstrager
in den einzelnen Energiezustdnden. Dadurch findet ebenfalls eine Quantisierung der
Zustande statt. Zusétzlich wird mit jedem Reduzierungsschritt die Nanostruktur
mehr von ihrer Umgebung entkoppelt, d.h. die Umgebung hat immer weniger Ein-
fluss auf das Verhalten der Ladungstriger [35]. Ein Beispiel fir den Einfluss der
Umgebung sind Oberflichenunebenheiten einer QW, die zu lokalisierten Ladungs-
tragern innerhalb der QW fithren. Bei QDs spielt die Umgebung keine Rolle mehr
und kann vernachléssigt werden. Der Fokus dieser Arbeit wird dabei nur auf zwei-

dimensionale QWs und nulldimensionale QDs gelegt.

Quantenschichtsysteme bestehen aus einer Schicht eines Halbleitermaterials mit ge-
ringer Bandliicke, die zwischen zwei Halbleiter mit groflerer Bandliicke gewachst
werden. Dadurch entsteht ein schmaler zweidimensionaler Potentialtopf, in dem sich
z.B. Elektronen durch die De-Broglie-Wellenléinge Apg ~ h/v/2m*kgT beschreiben
lassen, wobei h die Planck- und kg die Boltzmann-Konstante ist und 71" die absolute
Temperatur . Durch die Reduzierung der Dimensionen kommt es zur Abnahme
der Symmetrie. Daher ist z.B. auch das Leichtlochband bei |k| = 0 um die Ener-

gie Ep,, erniedrigt, die typischerweise in der Grolenordnung von mehreren 10 meV

liegt ,.
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unausgeheilt 800°C 850°C ' 900°C 945°C 980°C

1+
Abbildung 2.4:
PL-Spektren von
(In,Ga)As/GaAs
Quantenpunkten  mit
unterschiedlicher  Aus-
heilungstemperatur. Die
Spektren wurden bei
T = 2 K und bei einer
Anregungsleistung von
100 W/cm? aufgenom-
men. Die Abbildung o kel , .
wurde entnommen aus 1.0 . 1.2 1.3
Ref. [40]. Energie (eV)

PL-Intensitat

Selbstorganisierte Quantenpunkte bestehen ebenfalls aus Halbleitern mit geringe-
rer Bandliicke und werden im sogenannten Stranski-Krastanov MBE-Verfahren ge-
wachsen [39]. Die Idee hinter dem Verfahren ist es, auf das Substrat (GaAs) eine
Benetzungsschicht (englisch: wetting layer (WL)), d.h. einige Monoschichten InAs,
zu wachsen. Aufgrund von unterschiedlichen Gitterkonstanten entsteht mechanische
Verspannung, die ab einer kritischen Breite der WL zu Defekten im Kristall fiihrt.
Die Kristalldefekte bilden eine Art ,Inseln“ aus InAs auf dem Substrat aus, die
wiederum einen 0D Potenzialtop fiir geladene Teilchen bilden [36]; hier wird das
Leichtlochband ebenfalls bei |k| = 0 um die Energie Eyy, herabgesetzt.

Die Grofle der QDs und die Bandliicke konnen durch ,,thermisches Ausheilen® ge-
steuert werden. Im Falle von (In,Ga)As/GaAs QDs wird die Probe fir kurze Zeit
(30s) auf eine Temperatur von 800 — 980°C erhitzt, dadurch wird In in den QDs
durch Ga, welches eine grofiere Bandliicke besitzt, ersetzt [40]. Die Diffusion der
In -Atome fiithrt zur Zunahme und Homogenisierung der Quantenpunktgrofie. Ei-
ne Moglichkeit den Faktor des thermischen Ausheilens bei (In,Ga)As/GaAs QDs
zu untersuchen, bietet die Photolumineszenz-Spektroskopie von QDs, die bei unter-
schiedlichen Temperaturen ausgeheilt wurden. In Abbildung ist eine Messung
derartiger Photolumineszenzspektren (PL) von (In,Ga)As/GaAs QDs dargestellt.

Mit steigender Temperatur findet eine Blauverschiebung statt, d.h. die Resonanz-

HiTn der Literatur werden QDs auch als ,kiinstliche Atome“ bezeichnet. Uberginge vom Valenz-
ins Leitungsband werden nach dem Schalen- und Orbitalmodell fiir Atome benannt. Somit liegt
z.B. der erste angeregte Zustand in der s-Schale des QDs.
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energie der QDs wird gréfler. Die Linienbreite der PL wird erheblich verkleinert, was

ein Indikator fiir eine Homogenisierung der Quantenpunktgrofe ist.

2.3 Optische Auswahlregeln

Elektroneniibergéinge, in einem direkten Halbleiter, von dem Valenzband in das Lei-
tungsband konnen nach dem Korrespondenzprinzip beschrieben werden [41]. Nach
diesem Prinzip entspricht ein Ubergang von einem Zustand a in Zustand b einem
klassischen Dipol mit der Frequenz w,, = (E, — Ep)/h. Auf die gleiche Weise werden
Photonen beschrieben. Somit lassen sich solche Ubergéinge optisch anregen, wenn
die Energie der Photonen E,, = hw,;, entspricht. Dabei gilt die Drehimpulserhal-
tung: Fur rechtszirkular polarisiertes Licht o oder linkszirkular polarisiertes Licht
o~ betrdgt die Projektion des Bahndrehimpulses der Photonen auf ihre Ausbrei-
tungsrichtung [, . = +1 bzw. [, , = —1. Damit sind nur die Ubergénge erlaubt, bei

denen sich der Gesamtbahndrehimpuls J, der z-Komponente der Elektronen um +1

andert.
Fiir 0T polarisiertes Licht sind Ubergénge aus dem Schwerlochband mit jp, . = —3/2
in das Leitungsband mit j., = —1/2 erlaubt, sowie aus dem Leichtlochband mit

Jim = —1/2 ins Leitungsband mit j., = +1/2, siche dazu Abbildung . Hier-
bei gilt: jpn, + 1., = £3/2F 1 = £1/2 = j.,, wobei das Leichtlochband bedingt
durch die Nanostruktur um die Energie Eyy,, erniedrigt wird (sieche Abschnitt .
Die relative Wahrscheinlichkeit fiir die Uberginge beziiglich des Schwerloch- und
Leichtlochbandes betréigt 3 : 1. Fiir o~ polarisiertes Licht gelten die gleichen Aus-
wahlregeln, lediglich die Vorzeichen sind entgegengesetzt [25].

Wird von dem oben definierten Ubergang eines Elektrons ||) mit j.. = —1/2 in
das Leitungsband ausgegangen, wird gleichzeitig ein Loch |f}) mit ju,. = +3/2 in
dem Valenzband erzeugt, das aufgrund der Coulomb-Wechselwirkung einen gebun-
denen Zustand mit dem Elektron eingeht und somit ein Quasiteilchen bildet. Dieses
wird als Exziton (X) bezeichnet. Es bildet den Zustand |[|{}) bei ot Anregung und
|T1}) bei o0~ Diese Zustinde liegen energetisch unter der Energie eines angeregten
Elektrons. Aufgrund der Banderaufspaltung in 2D und 0D Strukturen wird auch
zwischen Schwerloch-Exziton (Xpp,) und Leichtloch-Exziton (X)) unterschieden. Die

benotigte Energie fiir die Bildung von Xy,-Zustéanden, liegt je nach Struktur mehrere
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A
E Jpe=-1/2 +1/2
o" O
3x 3x
"""" 1x 1x
_‘:Cbh-_'h____jf_“_“____?f{? ______ 32
J,n=-1/2 +1/2

Abbildung 2.5: Schematische Darstellung der erlaubten optischen Ubergéinge unter An-
regung von zirkular polarisiertem Licht in Quantenschichten und -punkten. Die relative
Wahrscheinlichkeit der Ubergéinge von dem Schwerlochband in das Leitungsband ist drei
mal hoher, als die von dem Leichtlochband in das Leitungsband [25].

meV iiber der Energie eines angeregten Elektrons. Da der Ubergang vom Schwer-
lochband jedoch wahrscheinlicher ist, wird im Folgenden lediglich dieser Ubergang
betrachtet und mit X bezeichnet. Fiir parabolische Bander und direkte Halbleiter
lasst sich die Relativbewegung von Elektron und Loch von der Bewegung des Schwer-
punkts des Exzitons unterscheiden; das fithrt zur folgenden Dispersionsrelation fiir

das Exziton:

1 h2K2
E kx) = E, — Ry— X 2.8
X(nBv X) g ynQB + 2mX ; ( )

mit der Hauptquantenzahl ng = 1, 2, 3, ... , der Rydberg-Energie Ry = 13,6 €V, der
translatorischen Masse myx = m. + my, und dem Wellenvektor kx = k. + k;, des
Exzitons [42].

In n- oder p-dotierten Strukturen kommt es ebenfalls zur Bildung von geladenen
Exzitonzustianden X~ oder X*. Diese Quasiteilchen bestehen aus drei Teilchen: ent-
weder aus zwei Elektronen und einem Loch (bei einer n-Dotierung) oder einem Elek-
tron und zwei Lochern (bei einer p-Dotierung); sie werden deshalb als , Trion* (T)
bezeichnet [4]. Durch diese Zusténde kann in dotierten 2D und 0D Strukturen ei-
ne makroskopische Spinpolarisation erzeugt werden (vgl. Abschnitt . Aufgrund
der benétigten Bindungsenergie J1, liegt das Trion energetisch unter dem Exzi-

ton. Die Rekombinationsenergie eines X bzw. T% lisst sich theoretisch darstellen
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durch [43]:

AEéﬁe’Nh) =l€c — €n — Jon)

Ne Ny
- Z(Je,ei - Jh,ei> Z(Jh,hj - Je,hj)

=2 =2
+[AGE + AR
+ AN (2.9)

Der erste Term dieser Formel gibt die Rekombinationsenergie eines neutralen X wie-
der, wobei €, die Energie des Elektrons ist, von der die Energie des Lochs (¢,) und
die Bindungsenergie abgezogen werden. Der zweite Term besteht aus der Coulomb-
Abstofung und -Anziehung zwischen dem X und dem zusétzlichen Elektron (Loch).
Im néchsten Term wird die Anderung der Austauschenergie wihrend der Ladung
des X berticksichtigt. Dieser Term ist fiir beide Arten von T negativ [44]. Der letzte
Term ist grundsétzlich negativ und betrachtet die Korrelation zwischen den zusam-

menwirkenden Teilchen innerhalb der Nanostruktur.

2.4 Landé-g-Faktor

Der Landé-g-Faktor beschreibt die Kopplung eines Ladungstrigers an ein, auf ihn
wirkendes, externes Magnetfeld. Fir ein freies Elektron im Vakuum betrigt er
go = —2,002 [45]. Dies ist jedoch keine universelle Konstante; man spricht in Na-
nostrukturen von einem effektiven Elektron-g-Faktor, wie man es von der effekti-
ven Elektronenmasse m, kennt (vgl. Absatz . Der effektive g-Faktor kann von
verschiedenen Parametern abhéngen [46]: (i) Er kann von der Temperatur und Do-
tierung abhéngen [18]. (ii) Der Elektron-g-Faktor ist in Strukturen mit reduzierter
Symmetrie anisotrop [20], d.h. der transversale und longitudinale g-Faktor unter-
scheidet sich in 2D Strukturen voneinander (g, = g, # ¢). (iii) Der g-Faktor ist
Materialabhéngig, somit verursacht jede atomare Schicht beim Wachsen der QW-
Strukturen eine Modifikation der Elektronenwellenfunktion, was zur Folge hat, dass
der g-Faktor in der Quantenschicht Anisotropien aufweist [19]. (iv) Da die Hete-
rostrukturen aus verschiedenen Materialien mit unterschiedlichen Gitterkonstanten
bestehen, kommt es zu Verspannungen in den QWs, was ebenfalls den g-Faktor

beeinflusst. (v) Selbst die diskreten Energiezustdnde kénnen den Bahndrehimpuls
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quenchen und damit den Elektron- und Loch-g-Faktor dndern [47]. Die energeti-
sche Abhéangigkeit des g.-Faktors wird durch die Roth—Lax—Zwerdling-Relation [48|

beschrieben:

(e =1) A
Je = Jo - m . (210)

Diese zeigt die Abhangigkeit des Elektron-g-Faktors von der Energieliicke Eg, der
effektiven Masse m, und der Spin-Bahn-Wechselwirkung Ay, [29]. Ein Beispiel fur
einige der oben genannten Abhéangigkeiten wird sowohl experimentell, als auch theo-
retisch in Ref. [21] gegeben. In Abbildung ist die Abhangigkeit des Elektron-g-
Faktors von der Energieliicke fir einen Alj 35Gag 65 As-Volumenkristall (rote Kurve)
dargestellt. Die Kreise reprasentieren Messwerte fiir diesen Volumenkristall; diese
Messwerte gehen aus Ref. [49] hervor. Die Abhéngigkeit des Elektron-g-Faktors von
der Energieliicke in Volumenkristallen wird durch die Roth-Lax—Zwerdling-Relation

wiedergegeben, diese ist eine Naherung fiir eine sehr breite QW.

Fiir schmale QWs lésst sich die energetische Abhéngigkeit fiir den transversalen
Elektron-g-Faktor beschreiben durch [50]:

o = go + 09 — 4/dzDz(f2)’z, (2.11)

und fiir den longitudinalen Elektron-g-Faktor:

go = go+0g +4 / d=D[(fh). + 12, (2.12)

wobei f die raumliche Abhéangigkeit des Leitungsbandes von der einhiillenden Funk-
tion der Elektron-Subbéander in der QW ist. h berticksichtigt die inhomogenen Rand-
bedingungen in z-Richtung. g beinhaltet die Beitrage aus hoheren Leitungsbéndern.
Der Koeffizient D ist in erster Linie proportional zu P2, dem Interband-Impuls-

Matrixelement und E,, Ay, sowie E,, (weitere Details sind gegeben in [21],50]).

Die Abhangigkeit des Elektron-g-Faktors ist in Abbildung [2.6] veranschaulicht; der
longitudinale Elektron-g-Faktor wird durch Linien und der transversale Elektron-g-
Faktor durch gestrichelte Linien symbolisiert. Hierbei wird einerseits die Anisotropie

des Elektron-g-Faktors deutlich, da g, , > g. ist. Andererseits ist erkennbar, dass die
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0,8F T 111 3  Abbildung 2.6: Longitudinale
[ T=16K 04 —~= ] und transversale Komponente
des Elektron-g-Faktors, als Funk-
tion der optischen Ubergangs-
energie von GaAs/Al,Gaj_xAs
QWs, berechnet fiir verschiede-
ne Zusammensetzungen der Bar-
riere und unterschiedliche Brei-
te der QW. Offene Kreise zeigen
experimentelle Daten fir einen
Al,Gaj_xAs-Volumenkristall aus
Ref [49]. Der Einschub zeigt
Details fiir die Abhéngigkeiten
i des longitudinalen g-Faktors, der

005 b /s bl .l ] eng an der Abhingigkeit fiir

167 168 1,69 . . .
1 AlkGag_xAs anliegt. Diese Abbil-
1,5 1,6 1,7 1,8 1,9 2,0 dung wurde entnommen aus Ref.

Energie (eV) [21].
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Elektron-g-Faktor

Materialabhéangigkeit des Elektron-g-Faktors, durch die unterschiedliche Konzentra-

tion x in der Barriere vorliegt.

Der Elektron-g-Faktor lasst sich vom Loch-g-Faktor unterscheiden, da der Loch-g-
Faktor typischerweise kleiner ist (z.B. fiir (In,Ga)As/GaAs QDs |g.] = 0,54 und
lgn| = 0,15 [40]) und weist zusétzlich eine starke Anisotropie auf (g, = g, # g¢.) [51].
Dabei hangt der longitudinale Loch-g-Faktor ebenfalls von der Breite der QW ab
und damit von der Energielticke [52,53]. Der transversale Loch-g-Faktor ist |gn| # 0,
da es beim Anlegen von einem transversalen Magnetfeld zur Mischung der Schwer-
und Leichtlochbander kommt [54]. Aus der Kombination des Elektron- und Loch-g-
Faktors lasst sich der Exziton-g-Faktor bestimmen [55].

Als Néchstes soll ein einfaches Modell von Elektronenspinzustidnden und dem quan-
tenmechanischen Phdnomen der Superpositon von Spinzustidnden beschrieben wer-
den, der Bloch-Kugel, um anschliefend eine Veranschaulichung der Spindynamik in
einem externen Magnetfeld zu erhalten und damit die Eigenschaften des g-Faktors

besser verstehen zu konnen.
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2.4.1 Bloch-Kugel

Optische Anregung in Nanostrukturen fiihrt nicht nur zur Orientierung der La-
dungstragerspins, sondern kann zusétzlich zu quantenmechanischen Phanomen der
Superpositon von Spinzustidnden fiithren. Um das Prinzip der Superposition ndher

zu erlautern, wird ein einfaches Modell von Elektronenspinzusténden eingefiihrt.

Wie bereits in den Abschnitten und beschrieben, besitzen Elektronen im
Leitungsband den Gesamtdrehimpuls j = 1/2 und die Projektionen j.. = +1/2.
Damit lasst sich die Superpostition aus [f) und |}) im zweidimensionalen Hilbert-

raum darstellen als [29]:

[ W) =a 1)+ 81, (2.13)

wobei a und S komplexe Zahlen sind, die der Normalisierung | o |*> + | 8 |*= 1
gentigen. Um in der Basis von |1) und |]) zu bleiben, ist es tiblich den Spinoperator

des Elektronenspins als Vektor darzustellen:

S = (., 5,, S.). (2.14)

Hier bestehen die Vektorkomponenten S; = %ai aus 2x2 Matrizen, die als Pauli-

Matrizen o; bekannt sind:

ax:(o 1), ay:(q _i>, (TZ:<1 O). (2.15)
10 i 0 0 —1

Bei der Bestimmung der beiden Koeffizienten o und g aus Formel ist zu
beachten, dass diese vier Freiheitsgrade beinhalten. Ein Freiheitsgrad lasst sich durch
die Normalisierung eliminieren und ein Weiterer durch die Annahme einer globalen
Phase. Somit besitzt die Formel nur noch zwei Freiheitsgrade und lasst sich darstellen

als:

| U) = cos (g) 1) + e sin (g) ). (2.16)

Die Parameter 6 und ¢ konnen als Polar- und Azimutwinkel eines Punktes auf einer
Kugel betrachtet werden, die als Bloch-Kugel bezeichnet wird, siche Abbildung [2.7]
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Abbildung 2.7: Die Bloch-Kugel mit den
zwei Freiheitsgraden 6 und ¢ stellt den zwei-
dimensionalen Hilbertraum dar. Die Pole ent-
sprechen den beiden Spinzustédnden |f) und
|1), alle anderen Punkte auf der Oberfléche
sind Superpositionen dieser beiden Zusténde,
| 2. J3(1)+ 1)) und J5(1)— |1)). Der Vele
”{}/\I/S tor S bildet sich aus den Erwartungswerten

der Formeln (2.17) [29].

Damit ist ein Zusammenhang zwischen den Koeffizienten o und § und der Spin-
orientierung hergestellt, der es erlaubt sich den Elektronenspinzustand als Vektor
vorzustellen. Dieses Bild vereinfacht die Vorstellung des Spinoperators S, denn fiir

die Erwartungswerte gilt:

(Sy) = Zcosgbsin 9, (Sy) = Zsingbsin 9, (S,) = Zcos 0. (2.17)

Die quantenmechanischen Zustidnde eines Elektronenspins im zweidimensionalen

Hilbertraum lassen sich damit als klassischer Drehimpulsvektor vorstellen [29].

2.4.2 Spindynamik in einem externen Magnetfeld

Befindet sich ein Halbleiter in einem externen Magnetfeld B, das entlang der z-
Richtung zeigt, kommt es zu einer Zeeman-Aufspaltung der Elektroneneigenzusténde
|1) und ||) mit einer Energiedifferenz AE = gugB.. Diese Formel beinhaltet den
gyromagnetischen Faktor, besser bekannt als Landé-g-Faktor des Elektrons und das
Bohrsche Magneton ug = he/2m, = 5,788 - 107°eV /T mit der Elementarladung
e = 1,602 x 1071 C [45]. Damit hat der Elektronenspin einen Beitrag zur Energie,

der sich durch den Zeeman-Hamilton-Operator beschreiben lasst:

Hy = gegBB S, (2.18)
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Befindet sich der Spin nicht im Eigenzustand, so muss die Zeitentwicklung beach-

tet werden, die von der Zeeman-Aufspaltung abhangt. Entsprechend lasst sich die

Formel (2.16]) schreiben als:

| U(t)) = cos (Z) 1) + el@Lt+9) gin (Z) 1), (2.19)
mit
th = g,uBBz (220)

der Zeeman-Aufspaltung. Die Kreisfrequenz wy, ist in der Literatur als Larmor-
Frequenz bekannt [29]. Wird diese Zeitentwicklung auf die Bloch-Kugel tibertragen,
so beschreibt sie die Spinprazession um die z-Achse (Faraday-Geometrie) mit der

Larmor-Frequenz. Daraus ergibt sich:

cos(wit + ¢) sin 6
S.(t) = | sin(wrt + @) sinf | . (2.21)

cos 0

In Experimenten wird in vielen Féllen die Prézession um die z-Achse (Voigt-Geome-
trie) untersucht. Hierbei hat das Magnetfeld die Richtung B, und die beiden Zustan-
de |1). = %(H)—l— 14)) und [{), = %(H)— 1})) sind Eigenzustédnde des Systems.
Mit Licht, das sich entlang der z-Achse ausbreitet, wird eine Spinpolarisation in
dieser Richtung erzeugt, siche Abschnitt [2.5] Das senkrecht angelegte Magnetfeld
B, sorgt fiir eine Larmor-Prazession des Spins zwischen den entarteten Zustédnden
1) und |}) um die 2-Achse. Somit ergibt sich nach einer Drehung der Koordinaten

um die y-Achse folgender Spinvektor:

cos 0
S:(t) = | sin(wpt+ ¢)sind |. (2.22)
—cos(wrt + ¢)sind

2.5 Spinkoharenz

In geladenen QWs und QDs kann eine makroskopische Spinpolarisation der resi-

denten Elektronen erzeugt werden. Indem ein Exziton |[{}) mit o© polarisiertem
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Pump-Puls anregt wird, nach den im Abschnitt beschriebenen Auswahlregeln,
kann es mit dem residenten Elektron |1) einen Trionzustand |[1]1}) bilden. Aufgrund
des Pauli-Verbots kann keine Anregung mit o~ polarisiertem Licht stattfinden.
Dementsprechend lésst sich der Superpositionszustand aus Formel umschrei-
ben zu [40]:

) =acos (5 ) 1) = iusin () 114+ 510 (223

O beschreibt die Pulsflache des Lasers, die in Einheiten von 7 angeben werden kann
(vgl. Abschnitt[3.1.1]). Analog dazu, kann ein Elektron im [{)-Zustand nur durch o~

polarisiertes Licht in den Trionzustand |[1}) tiberfithrt werden.

Nachdem eines der Elektronen in den Grundzustand innerhalb von ~ 400 ps [40]
relaxiert ist, hat das residente Elektron aus dem Trion folglich keinen definierten
Spinvektor und kann sich sowohl im |1)-Zustand, als auch im |})-Zustand befinden.
Hingegen haben die nicht gebundenen residenten Elektronen mit dem ||)-Zustand
alle einen definierten Spinvektor und tragen somit zu einer makroskopischen Spinpo-
larisation bei [34]. Beim néchsten Pump-Puls werden wiederum nur die Elektronen,
die nach dem ersten Pump-Puls immer noch den |1)-Zustand haben im Trion gebun-
den. Damit wird die Spinpolarisation von Pump-Puls zu Pump-Puls weiter verstérkt,
bis alle residenten Elektronen die gleiche Spinorientierung besitzen [40]. Demzufolge

befinden sich die Spins in einer kohérenten Phasenbeziehung zueinander.

2.5.1 Spinrelaxation, -dekohirenz und -dephasierung

Im externen Magnetfeld B,, das senkrecht zur Polarisationsachse z liegt, lasst sich
die Dynamik der Spins durch Formel beschreiben. Werden jedoch die Einfliisse
der Umgebung betrachtet, gibt es eine grofle Anzahl an Effekten, welche die zeitliche
Entwicklung ddmpfen. In erster Linie unterscheidet man zwischen der Anderung
des Besetzungsverhéaltnisses des Grundzustandes und angeregten Zustandes, sowie
der Anderung ihrer kohirenten Phasenbezichung zueinander. Deshalb werden die
phénomenologischen Zeitkonstanten 77 und 75 eingefiihrt, die fiir die longitudinale
bzw. transversale Komponente des Spins beziiglich des externen Magnetfeldes stehen

[56).
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Abbildung 2.8: (a) Schematische Darstellung der longitudinalen Spinrelaxationszeit T;.
Die Elektroneneigenzusténde 1) und [|) sind durch ein Magnetfeld aufgespalten. (b) Es
besteht eine Phasenbeziehung zwischen den Spinzusténden. Die transversale Spinkohé-
renzzeit Tb gibt an, wann die Phasenbeziehung verloren geht. Eigener Entwurf nach [58].

Die longitudinale Komponente T} beschreibt die Spinrelaxationszeit, die fiir den
Ubergang von dem |1)-Zustand in den |])-Zustand benétigt wird. In der Bloch-
Kugel-Darstellung entspricht dies der zufalligen Verteilung des Besetzungsverhalt-
nisses durch den Winkel 6. Dieser inelastische Prozess ist verbunden mit einem
Energieiibertrag an die Umgebung. Die frei gewordene Energie wird in Form von
Phononen an das Kristallgitter weitergegeben oder durch Photonen emittiert. Die
Energie kann aber auch auf freie Ladungstriger iibertragen werden [36]. Die Abbil-
dung [2.8(a) stellt den Prozess der Spinrelaxation nach der Zeit T; dar.

Die transversale Komponente T5 beschreibt die Spindekohérenzzeit, welche die Pha-
sendnderung darstellt, die der Spin wahrend der Prézession erfihrt. Auf der Bloch-
Kugel entspricht sie der zufalligen Verteilung der Phasenbeziehung durch den Win-
kel ¢. Im Gegensatz zur Relaxation findet bei der Dekohérenz kein Energieiibertrag
statt, sondern ein Verlust der Phasenbeziehung nach der Zeit T3, wie Abbildung
2.8(b) veranschaulicht. Diese Komponente setzt sich sowohl aus unelastischen (Re-
laxation), als auch elastischen (z.B. Kern-Hyperfeinwechselwirkung) Streuungen zu-

sammen und ldsst sich darstellen durch [36]:

1 2 1

— =4 2.24
O T (224)

Dabei steht T fiir die elastische Streuung. Daraus lasst sich ebenso ableiten, dass
T, < T ist, auch wenn die Spinkoharenzzeit theoretisch doppelt so grof3 sein kann,

wie die Spinrelaxationszeit [57].
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Aufgrund von Inhomogenitéiten innerhalb einer QW oder einer inhomogenen Gro-
Benverteilung der QDs kann es zu kiirzeren Spindekoharenzzeiten kommen. Die
Spins innerhalb solcher inhomogenen Ensembles haben unterschiedliche Prazessions-
frequenzen wy,, weshalb sie entsprechend einer Verteilung o(wy,) mit der endlichen
Breite Awry, variieren. Damit verliert das Ensemble die Phasenbeziehung schneller,
als die der individuellen Spins mit 75. Deswegen setzt sich die Spindephasierungs-

zeit Ty aus der individuellen Spinkohérenzzeit und dem inhomogenen Anteil Tith

zusaminen:
1 1 1
— = — 2.25
Ty Ty + Tinh (225)
Dabei ist
. 1 h
Tinh ~ (2.26)

A("JL - AglubB-Bm

und sémtliche Effekte, die den g-Faktor beeinflussen (siehe Abschnitt [2.4.2)), haben
eine Auswirkung auf die Spindephasierungszeit [59]. Im Folgenden wird auf die wich-

tigsten Mechanismen der Spinrelaxation und -dephasierung niher eingegangen [4].

Hyperfeinwechselwirkung

Die Orientierung von Elektronenspins beeinflusst die Polarisierung der Kristallgitter-
kerne durch die Hyperfeinwechselwirkung, was zu einem effektiven Magnetfeld fiihrt.
Dieses Feld wirkt dann auf die Elektronen und dndert ihre Prazessionsfrequenz, was
wiederum zur Dephasierung beitragt [58]. In Abbildung [2.9|ist dieser Prozess veran-
schaulicht. Die linke Seite zeigt den Ausgangszustand mit polarisierten Elektronen
und den nicht polarisierten Kernen mit einer relativ grofien Temperatur fy. Die
Hyperfeinwechselwirkung lasst sich vereinfacht darstellen als [4]: Hxgww ~ A(IS).
Dabei ist A die Kopplungskonstante, I der Kernspin und S der Elektronenspin.
Durch die Wechselwirkung werden die Kerne polarisiert, ihre Temperatur reduziert
und ein effektives Kernmagnetfeld erzeugt. Diese Prozesse sind sehr langsam im Ver-
gleich zu der charakteristischen Elektronenzeitskala und konnen beschrieben werden

mit:

— ~ WNTe- (227)
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Elektronen Elektronen Abbildung  2.9:  Sche-
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KH-WW (KH-WW). Links: Die Elek-
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Hierbei ist wy die Prézessionsfrequenz der Kerne. Die Korrelationszeit 7. fiir freie
Elektronen ist sehr kurz: 7. ~ h/e.. Fiir lokalisierte Elektronen, z.B. in QDs, ist die
Kernpolarisation wesentlich effektiver, da 7. wesentlich lénger ist und Prozesse wie

Rekombination oder Spinrelaxation dadurch begrenzt werden.

Elliott-Yafet-Mechanismus

Die Spinrelaxation durch den Elliot-Yafet-Mechanismus (1954) [60L/61] beruht auf
der Tatsache, dass Bloch-Zustédnde keine Spin-Eigenzustédnde eines realen Kristalls
sind. Dies wird durch die Spin-Bahn-Kopplung des Elektronenspins begriindet .
Dadurch konnen sémtliche spinunabhéangige Wechselwirkungen zur Spinrelaxation
beitragen. Beispielsweise kann ein elektrisches Feld, erzeugt von geladenen Unrein-
heiten im Kristall, durch Spin-Bahn-Kopplung in ein effektives Magnetfeld umge-
wandelt werden [4]. Die Stérung durch Phononen liegt dabei in der Gréenordnung
der inversen Frequenz eines typischen thermischen Phonons. Aufgrund dessen ist
die Spinrelaxation durch Phononen eher gering, vor allem bei niedrigen Temperatu-
ren. Auch spinunabhéngige Impulsstreuungen an Unreinheiten haben eine endliche
Wahrscheinlichkeit, da es zum Spin-Flip kommt, was schliellich zur Spinrelaxation
fithrt. Diese tritt nur wiahrend des Streuprozesses auf, weswegen die Spinrelaxati-

onsrate 1/75Y beim Elliot-Yafet-Mechanismus proportional zur Impulsstreurate 1/7,

ist :

o~ (2.28)
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Dyakonov-Perel-Mechanismus

Ein effizienter Mechanismus der Spinrelaxation durch Spin-Bahn-Kopplung in Sys-
temen ohne Inversionssymmetrie wurde von Dyakonov und Perel (1971) gefunden.
In GaAs und ZnSe wird die Inversionssymmetrie durch das Vorhandensein von zwei
unterschiedlichen Atomen im Bravais-Gitter gebrochen [3]. Ohne Inversionssymme-
trie sind die Zusténde |[1) und [|) der Elektronen nicht entartet: Ei(k) # E|(—k).
Dies fiihrt zu einem intrinsischen, k-abhéangigen, effektiven Magnetfeld Beg(k), um
welches die Spins mit der Larmorfrequenz w(k) prézedieren. Die Richtung des effek-
tiven Magnetfeldes dndert sich mit der Zeit, denn bei jeder Streuung des Elektrons
andert sich auch die Richtung seines Drehimpulses [58]. Somit liegt die Korrela-
tionszeit in der Groéflenordnung der Impulsstreurate. Wenn die durchschnittliche

Prézessionsfrequenz Aw klein ist, dann gilt:

— ~ AW, (2.29)

Im Gegensatz zu dem Elliot-Yafet-Mechanismus rotiert der Spin nicht wéhrend,
sondern zwischen den Streuprozessen. Dementsprechend steigt die Relaxationsrate;
obwohl die Konzentration der Verunreinigung im Kristall verringert wurde. Deshalb
dominiert der Dyakonov—Perel-Mechanismus im Volumenkristall und 2D Strukturen
[4].

Bir-Aronov-Pikus-Mechanismus

Spinrelaxation kann auch durch Elektron-Loch-Wechselwirkung hervorgerufen wer-
den, die z.B. bei freien oder gebundenen Exzitonzustdnden gebildet wird [58]. Dies
wurde von Bir-Aronov-Pikus (1975) gezeigt [3] und dominiert die Spinrelaxations-
zeit in p-dotierten Halbleiterstrukturen. Die Relaxationsrate hangt dabei von der
Konzentration der Locher ¢, der Geschwindigkeit der Elektronen v = /2E,m*

und dem sp-Wechselwirkungsstreuquerschnitt o, (Materialabhingig) ab:

1
BAP
7_8

= COgpl. (2.30)
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2.6 Magnetooptische Effekte

Die meisten magnetooptischen Effekte sind direkte oder indirekte Ergebnisse des
Zeeman-Effekts, der Aufspaltung der Energieniveaus in einem externen Magnetfeld.
Dabei ist der Magnetfeldvektor B parallel (Faraday-Geometrie, (k || B)) oder senk-
recht (Voigt-Geometrie, (kLB)) zum einfallenden Wellenvektor k orientiert. Im Fol-
genden soll der Einfluss des angelegten Magnetfeldes auf die optische Anisotropie ei-
nes transparenten Mediums sowie die Anderung der Polarisation von transmittierten
bzw. reflektierten Licht untersucht werden, um einen Bezug zu den Messmethoden

herzustellen, die im anschlieenden Kapitel [3] ausfiihrlich erlautert werden.

2.6.1 Faraday-Effekt

Dieser Effekt ist nach Michael Faraday benannt, der 1845 entdeckte, dass ein trans-
parentes Medium im externen Magnetfeld optisch aktiv wird. Wenn linear polari-
siertes Licht das transparente Medium parallel zu einem externen Magnetfeld durch-

lauft, andert es seine Polarisationsebene um einen kleinen Winkel 0 [62].

Der Drehwinkel der Polarisationsebene 0 ist proportional zu der Starke des Magnet-
feldes B, der Strecke [, die das Licht parallel zum Magnetfeld im Medium zurticklegt,
und der Verdet-Konstante V. Sie ist in etwa proportional zu A2 [ [62]:

bp=V-B-1l. (2.31)

Da das Vorzeichen des Drehwinkels g von der Richtung des Magnetfeldes B ab-
hangt, verdoppelt sich der Wert von fg, wenn das Licht einmal in Richtung des
Magnetfeldes und nach einer Reflexion, entgegen der Richtung des Magnetfeldes,
das Medium durchlauft. Das unterscheidet den Faraday-Effekt von der natiirlichen
optischen Aktivitdt eines Mediums. Denn bei der natiirlichen optischen Aktivitéit
betrigt der Drehwinkel nach der Reflexion #p = 0.

Linear polarisiertes Licht kann als Superposition von rechts- und linkszirkular po-
larisiertem Licht dargestellt werden. Wenn, an ein optisch inaktives Medium ein

Magnetfeld angelegt oder eine Spinpolarisation erzeugt wird, dann unterscheiden

VA bezeichnet die Wellenlinge und damit die Energie des Lichts E = hc/\, mit der Lichtge-
schwindigkeit ¢ = 299792458 m/s.
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sich die Brechungsindizes n fiir rechtszirkular und n_ fiir linkszirkular polarisier-
tes Licht. Dies fihrt zu verschiedenen Ausbreitungsgeschwindigkeiten der beiden
Komponenten des Lichts im Medium. Dies fiihrt zur Phasenanderung zwischen den
beiden Komponenten, wobei die Drehung der Polarisationsebene proportional zur

Phasendnderung ist:
Op xng—n_. (2.32)

Die Anisotropie fiir rechts- und linkszirkular polarisiertes Licht lasst sich durch den
Zeeman-Effekt erkldaren [62]. Die Drehimpulse der Photonen wirken verschieden auf
die Energieniveaus und es ergeben sich bestimmte optische Ubergénge (siche Ab-
schnitt fiir rechts- und linkszirkular polarisiertes Licht. Daraus resultieren die

unterschiedlichen Brechungsindizes und die sogenannte Faraday-Rotation (FR).

2.6.2 Kerr-Effekt

Der Kerr-Effekt beschreibt die Drehung der Polarisationsebene um den Winkel 0k
von linear polarisiertem Licht, analog zum Faraday-Effekt, aber bei Reflexion an
Festkorperoberflichen mit Magnetisierung M. Dieser Effekt wurde im Jahr 1888

von John Kerr entdeckt.

In Abhéngigkeit der Orientierung des M-Vektors, relativ zur Oberfliche und dem
einfallenden Licht, unterscheidet man zwischen drei magnetooptischen Effekten: Po-
larer, longitudinaler und transversaler Kerr-Effekt. Beim polaren Kerr-Effekt steht
der M-Vektor senkrecht zur Oberfliche, beim longitudinalen Kerr-Effekt ist er par-
allel zur Oberfldche orientiert und im letzten Fall zeigt er in die Einfallsebene des
Lichts. In den ersten beiden Fillen bewirkt dieser beim reflektierten Strahl eine Dre-
hung der Polarisationsebene um fx und eine Anderung der Polarisation von linear
zu elliptisch polarisiert. Beim transversalen Kerr-Effekt ist der M-Vektor parallel
zur Oberflache und senkrecht zur Einfallsebene des Lichts orientiert. Er bewirkt ei-
ne Anderung in der Intensitét des reflektierten Strahls, allerdings keine Drehung der

Polarisationsebene [62].
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Abbildung 2.10: Polarisationsellipse einer
elektromagnetischen Welle. Die elliptische
Form entsteht durch unterschiedlich starke 2b
Absorption von rechts- und linkszirkular po-
larisiertem Licht, wobei A und B die Ach-
sen der Ellipse beschreiben und ihre Lange
die doppelte Amplitude der Wellenfunktion
a bzw. b betragt. Zusatzlich wird die Pola-
risationsebene durch den Faraday-Effekt ge-
dreht [62].

2.6.3 Elliptizitat

Durch den Faraday- oder den Kerr-Effekt wird die Polarisationsebene des Lichts
gedreht und zuséatzlich die Polarisation von linear zu elliptisch polarisiert geandert.
Dabei wird rechts- und linkszirkular polarisiertes Licht unterschiedlich stark durch
das Medium absorbiert (Absorptionskoeffizienten oy und a_). Der E-Vektor der
durchlaufenden Welle beschreibt dadurch nicht mehr einen Kreis, sondern eine El-
lipse [62]:

E, = a-R{explip(r,t)]}, (2.33)
E, =b-R{explip(r,t) — i}, (2.34)

und fiir den Elliptzitatsgrad gilt:
Op X ap —a_ . (2.35)

Hierbei sind a und b die Realteile der Amplitude der Wellenfunktion und fiir ¢(r, t)
gilt: p(r,t) = kr—wt, mit der jeweiligen Ortsvektorkomponente r und der Zeit ¢. Das
0 beschreibt in diesem Fall die Phasendifferenz in Einheiten von 7. Die entstandene
Ellipse wird als Polarisationsdiagramm oder Polarisationsellipse der elektromagne-
tischen Welle bezeichnet. In Abbildung ist eine solche Ellipse dargestellt, wobei
A und B die Achsen der Ellipse beschreiben. Wenn fiir 6 = 47 gilt, dann gilt auch
A=B. Dementsprechend ist das Licht zirkular polarisiert.
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Die Spindynamik von Ladungstragern in Nanostrukturen kann mit unterschiedlichen
optischen Methoden zeitaufgelost untersucht werden. Die Voraussetzung hierfiir ist
die Erzeugung einer definierten Spinorientierung durch optische Pulse, um anschlie-
Bend ihre zeitliche Entwicklung zu detektieren. Fiir diese Art von Messungen hat sich
das Pump-Probe-Verfahren (Pu-Pr) (von engl. (to) pump — pumpen und (to) probe
- untersuchen), etabliert [4,36]. Mit diesem Verfahren kénnen, durch das Ausnut-
zen der oben beschriebenen magnetooptischen Effekte, relevante Informationen der
Spindynamik bestimmt werden. Bei sehr langer Spindynamik (75 > 13,2ns) wird
eine andere Methode verwendet: Resonante Spinamplifikation (RSA), bei der nicht
die Zeitabhingigkeit, sondern die Abhingigkeit der Spinpolarisation von der An-
derung des Magnetfeldes gemessen wird. In den nachfolgenden Abschnitten werden

beide Verfahren naher beschrieben und ihre Vor- und Nachteile verdeutlicht.

3.1 Zeitaufgeloste Spektroskopie

Zur Untersuchung von Spinkohérenz- und Dephasierungszeiten mittels zeitaufge-
loster Faraday- bzw. Kerr-Rotation wird eine sehr kurze Anregungszeit und eine
grofle Zeitspanne zwischen aufeinanderfolgenden Anregungen des Systems beno-
tigt [58]. Diese beiden Kriterien erfiillt ein ultraschneller, gepulster Titan:Saphir-
Laser (Ti:Saphir), der Pulse mit einer Dauer von 2ps und einer Wiederholungs-
frequenz von 75,75 MHz emittiert. Der Laser wird sowohl fiir die Erzeugung, als
auch die Detektion durch Aufteilung in einen Pump- und Probe-Strahl verwendet.
Die zeitliche Auflésung ist iiber die Pulsdauer definiert. In Abbildung ist der
experimentelle Aufbau schematisch dargestellt. Der rechts- bzw. linkszirkular po-
larisierte Pump-Puls erzeugt in der Probe eine kohédrente Spinausrichtung, entlang
der z-Richtung (vgl. Abschnitt[2.5). Der linear polarisierte Probe-Puls durchlauft die

25
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Abbildung 3.1: Expe-
rimentelle Geometrie der

zeitaufgelosten Faraday-
Rotation und Elliptizitét,
schematisch dargestellt.

Der zirkular polarisierte
Pump-Puls erzeugt die Spin-
kohérenz, deren Zustand
durch den linear polarisier-
ten Probe-Puls, mit Hilfe
des Faraday-Effekts nach
der Zeit At bestimmt wird.
Figener Entwurf nach .

Probe nach der definierten Zeit At. Durch kontinuierliche Anderung des zeitlichen
Abstandes At zwischen Pump- und Probe-Puls, lasst sich die zeitliche Entwicklung

der Spinkohérenz messen.

Die Spins prézedieren nach dem Pump-Puls um das externe Magnetfeld B, und
verandern dynamisch die Brechungsindizes fiir rechts- und linkszirkular polarisiertes
Licht. Dieses fiihrt zur FR und Elliptizitat des linear polarisierten Probe-Pulses (vgl.
Abschnitt [2.6). Dabei gilt fiir den Rotationswinkel bzw. den Elliptizitatsgrad:

O 5( At) = B (0) exp (‘T?t> - cos(wr, At), (3.1)
Op.5(At) = 0p 5(0) exp (2_(?;)2) . cos(wy At). (3.2)

Aus diesen Gleichungen kann sowohl die Dephasierungszeit 77, als auch die Larmor-
Frequenz wy, = gup B, /h und damit der g-Faktor von z.B. Elektron und Loch direkt
bestimmt werden. Allerdings kann auf diese Weise nicht das Vorzeichen des g-Faktors
ermittelt werden [21].

Die Gleichungen unterscheiden sich in der Beschreibung der zeitlich abfallenden
Amplitude des Signals. Die Amplitude kann fiir den Elektronen- und Lochspin auf-

grund unterschiedlicher Dephasierungsmechanismen durch die Exponentialfunktion
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(Gleichung (3.1])) oder GauB-Funktion (Gleichung (3.2))) beschrieben werden. Denn
das Signal der Elektronenspins hat eine langere Dephasierungszeit, die durch die
unterschiedlichen g-Faktoren im inhomogenen QD-Ensemble bestimmt wird. Dieser
Unterschied der g-Faktoren wird am besten durch eine Gau-Funktion wiedergege-
ben [63]. Die Dephasierungszeit des Lochspins wird nicht nur durch die verschiede-
nen g-Faktoren limitiert, sondern auch durch die Rekombinationszeit des photoge-
nerierten Exzitons. Dieser Verlauf kann am besten durch eine Exponentialfunktion
beschrieben werden. Jedoch wird in einigen Féllen dieser Arbeit die Analyse des
Elektronenspinsignals mittels der Exponentialfunktion durchgefiithrt. Hierbei wur-
den mit beiden Funktionen Anpassungskurven an die Daten angefertigt. Es wurde
festgestellt, dass mittels der Exponentialfunktion eine bessere Anpassung zu errei-
chen ist. Die Wahl der Funktionen hat nur einen geringen Einfluss auf die g-Faktoren.
Dieser liegt in der Gréflenordnung des g-Faktor-Fehlers und kann in diesem Fall ver-

nachlassigt werden.

Die Gleichungen und gelten auch fiir die Kerr-Rotation, bei der nicht der
transmittierte, sondern der reflektierte Probe-Strahl detektiert wird. Im Gegensatz
zur dargestellten geometrischen Anordnung in Abbildung fallt der Probe-Strahl
bei Kerr-Rotationsmessungen unter einem kleinen Winkel von etwa 5° ein; damit ist

eine Unterscheidung zwischen dem einfallenden und reflektierten Strahl moglich.

3.1.1 Optischer Aufbau

Der optische Aufbau fiir das Pump-Probe-Verfahren ist in Abbildung schema-
tisch dargestellt. Der gesamte Aufbau geht von einem Lasersystem aus, das aus
einem 18 W Nd:YVO4 Pump-Laser (Coherent, Verdi V18), der bei einer Wellenlén-
ge von 532nm kontinuierliches Licht emittiert, und einem Ti:Saphir-Laser (Cohe-
rent, Mira HP-D) besteht. Dieser emittiert linear polarisiertes Licht im Bereich von
700 — 1000 nm mit einer Pulsdauer von 2ps Halbwertsbreite (englisch: full width
at half maximum (FWHM)), einer energetischen Breite von 1,5meV FWHM und
der Wiederholungsfrequenz von 75,75 MHz. Die Wiederholungsfrequenz entspricht
dem zeitlichen Abstand von 13,2 ns zwischen zwei aufeinanderfolgenden Pulsen. Die
Laserintensitat kann durch seine Pulsfliche ©, die dimensionslos ist, beschrieben

werden. Sie ist proportional zur Wurzel der Anregungsleistung, bei konstanter Puls-
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Abbildung 3.2: Schematische Darstellung des experimentellen Aufbaus des Pump-Probe-
Verfahrens. Die Lock-In-Detektion und computerbasierte Aufnahme der Messsignale sind
nicht aufgezeigt.

dauer [40]:
o= f_L [1a Bt (3.3)

Die Groe d ist dabei das Matrixelement des Dipoliibergangs, E(t) das elektrische
Feld des Lichtpulses.

Der Laserstrahl wird an einem Strahlteiler in einen Pump- und einen Probe-Strahl
aufgeteilt, in einem Leistungsverhéaltnis von 90 : 10. Der Pump-Strahl trifft auf einen
Retroreflektor, der auf einem Lineartisch (Owis, Limes 170-1000-HSM) montiert ist.
Dieser reflektiert den Strahl parallel zur einfallenden Strahlrichtung. Durch den Line-
artisch lasst sich der relative Laufweg der Strahlen vor dem Auftreffen auf die Probe
und damit deren zeitlicher Versatz At variieren, siche Abbildung Der computer-
gesteuerte Lineartisch 1dsst sich mit einer Genauigkeit von +3 um/m positionieren,
was einer Zeitauflosung von 0,02 ps entspricht. Die Zeitauflosung liegt somit deutlich
unter der Pulsdauer des hier vorgestellten Lasersystems. Demnach ist die Zeitauflo-
sung des Experiments durch das Lasersystem begrenzt. Der Pump-Strahl durchlauft

dann einen Graufilter, mit dem die Intensitat reguliert werden kann, und anschlie-
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Bend ein Glan-Taylor-Prisma zur hochgradigen Linearpolarisation des Laserstrahls.
Im Anschluss daran wird der Pump-Strahl durch einen photoelastischen Modulator
(PEM) (Hinds Instruments, PEM90 mit I/FS-50-Kopf) gedreht, der unter einem
Winkel von 45° zur vertikalen Achse eingebaut ist und mit einer Frequenz von 50 kHz
zwischen rechts- und linkszirkular polarisiertem Licht moduliert. Danach wird der
Strahl mit einem Durchmesser von etwa 100 um auf die Probe fokussiert. Nach der
Transmission der Probe wird der Strahl mit einem Strahlenblocker aufgehalten, um

moglichst wenig Streulicht zu detektieren.

Der Probe-Strahl durchliuft eine nicht verinderbare Strecke, um die zeitliche Uber-
lappung zwischen Pump- und Probe-Puls zu gewahrleisten. Er wird ebenfalls durch
ein Glan-Taylor-Prisma vollstdndig linear polarisiert, bevor er auf die gleiche Pro-
benstelle wie der Pump-Strahl, mit einem Durchmesser von etwa 80um fokussiert
wird. Nach der Transmission der Probe durchlauft der Probe-Strahl einige Detek-
tionsoptiken, mit denen entweder die Faraday-Rotation oder die Elliptizitdt in Ab-
héangigkeit vom zeitlichen Versatz At gemessen werden kann. In beiden Féllen wird
eine Kombination aus Verzogerungsplattchen (A/2 bzw. A\/4) und einem Wollaston-
Prisma genutzt, das den Probe-Strahl in zwei senkrecht zueinander, linear polarisier-
te Teilstrahlen separiert. Anschlieend wird mit einem Photoreceiver (New Focus,
Nirvana Si Photoreceiver) die einfallende Lichtintensitat der Teilstrahlen detektiert.
Ein Zweiphasen-Lock-In-Verstéirker (Signal Recovery, 7265 DSP) misst das schwa-
che elektrische Signal, das durch den PEM in Frequenz und Phase moduliert ist.
Der Verstarker verbessert dabei das Signal-Rausch-Verhéltnis, indem das gemesse-
ne Signal mit dem Referenzsignal multipliziert und schliellich iber mehrere tausend
Perioden der Modulationsfrequenz (50 MHz) integriert wird. Uber ein Computerpro-
gramm kann das digitalisierte Ausgangssignal des Verstérkers in Abhéngigkeit von
der Position des Retroreflektors aufgenommen werden, wodurch eine zeitaufgeloste

Spektroskopie ermoglicht wird.

Um auBlere Probenparameter, wie Temperatur und Magnetfeld, einzustellen, wer-
den zwei Kryostate der Firma Oxford Instruments (SpectroMag 7T und 3D-Vector-
Rotate-Magnet) verwendet. Beide verfiigen iiber ein zweistufiges Kiihlsystem. Die
erste Stufe wird mit fliissigem Stickstoff gefiillt und dient einerseits der Vorkiihlung,
andererseits der thermischen Abschirmung der zweiten Stufe. Letztere wird mit fltis-
sigem Helium gefiillt und dient sowohl der Kiihlung der Probe, als auch der Kiihlung

der parallel zueinander stehenden Magnetspulen. Mit den dadurch supraleitenden
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Spulen kann ein bis zu 7T starkes Magnetfeld im SpectroMag und im 3D-Vector-
Rotate-Magnet-System ein Magnetfeld, in jeder beliebigen Raumrichtung, bis zu
3T erzeugt werden. Die Probe befindet sich an einem flexiblen Probenhalter, der
es ermdglicht die Probenhohe und die Ausrichtung der Probe relativ zum Strahlen-
gang auszurichten. Die Temperatur im Probenraum der Kryostate kann iiber eine
ventilgesteuerte Kapillare, einen elektrischen Heizkopf und einen Temperatursensor
gesteuert werden. Dabei konnen Temperaturen zwischen ~ 5 — 300K eingestellt
werden. Durch Reduzierung des Drucks im Probenraum geht das Helium in einen
superfluiden Zustand tiber, der Temperaturen zwischen 1,6 — 2,1 K zulésst. Im Be-
reich von 2,2 — 4,2 K befindet sich das Helium im normal fliissigen Zustand, wobei

Gasblasen die optischen Messungen beeinflussen.

3.1.2 Detektionsmethoden

Bei der Faraday- bzw. Kerr-Rotationsmessung wird ein \/2-Verzogerungspléttchen
verwendet, das die Hauptpolarisationsrichtung des einfallenden Lichts an einer aus-
gezeichneten optischen Achse spiegelt. Das Wollaston-Prisma trennt das einfallen-
de Licht in senkrecht zueinander, polarisierte Komponenten, die dann unter einem
Winkel von etwa 1° in unterschiedlichen Richtungen aus dem Prisma austreten.
Die Drehung der Polarisationsebene des Probe-Strahls fiithrt zu einem Intensitéts-
unterschied zwischen den Teilstrahlen. Dieser ist proportional zum Faraday- bzw.

Kerr-Rotationswinkel 0 x und damit zur S,-Komponente der Spinpolarisation.

Die Elliptizitatsmessung ist im Prinzip ahnlich zur Faraday- bzw. Kerr-Rotations-
messung: Anstelle des \/2- kommt ein A/4-Verzégerungsplattchen zum Einsatz, das
ebenfalls eine ausgezeichnete optische Achse besitzt. Linear polarisiertes Licht, das
parallel zur optischen Achse des Plattchens einfallt, durchquert dieses unverandert;
fiir alle anderen Winkel ergibt sich eine elliptische Polarisation. Das einfallende Licht
wird in seine senkrecht zueinander, linear polarisierten Komponenten aufgeteilt, die
dann durch das Wollaston-Prisma raumlich getrennt werden. Deren Intensitatsun-
terschied ist proportional zum Elliptizitatsgrad g und damit wiederum zur S.-

Komponente der Spinpolarisation.

Der Unterschied'|zwischen den Detektionsmethoden besteht darin, dass bei der Fara-

VEine detaillierte Untersuchung der Unterschiede zwischen den Detektionsmethoden wird in
der Dissertation von S. Spatzek vorgestellt [64].
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day-Rotation verschiedene Brechungsindizes gemessen werden und bei der Ellipti-
zitat unterschiedliche Absorptionskoeffizienten, fir rechts- und linkszirkular polari-
siertes Licht (vgl. Abschnitt . Mit beiden Methoden lasst sich die Spinpolari-
sation der Ladungstriager und die damit einhergehende kohérente Dynamik mittels
des Pump-Probe-Verfahrens untersuchen [65-67]. Die, fiir diese Arbeit relevanten
Unterschiede zwischen Faraday-Rotation und Elliptizitat werden in Abschnitt

naher diskutiert.

3.2 Resonante Spinamplifikation

Die resonante Spinamplifikation (RSA) beruht ebenfalls auf dem Pump-Probe-Ver-
fahren und dient zur Untersuchung von Spindephasierungszeiten [68], die langer als
die Wiederholungsperiode Tg des Lasers sind. Durch den ersten Pump-Puls wird
koharente Spinprazession in der Probe erzeugt. Sind die Spins vor dem zweiten
Pump-Puls nicht dephasiert, kann dies unter bestimmten Bedingungen sowohl zur
konstruktiven, als auch zur destruktiven Interferenz des Signals fiihren [58]. Das
Verhéltnis der Wiederholungsrate des Lasers und der Larmor-Frequenz der Spins
ist entscheident: Prazedieren die Spins zwischen den Pulsen mit einer ganzzahligen
Anzahl nywy, fithrt dies zu konstruktiver Interferenz. Bei (n,+1/2)wy, kommt es zur
destruktiven Interferenz. Fiir alle anderen Werte dazwischen wird die makroskopi-

sche Spinpolarisation reduziert.

Betrachtet man die Summe aller Laser-Pulse, unter Berticksichtigung der exponen-
tiellen Abnahme der Spinpolarisation und -préazession mit der Zeit, ergibt sich fur

die Magnetisierung in der Probe folgender Ausdruck:

M(At,w) =Y Myexp

n=1

o At + inR
T3

) coswr, (At + npTR)). (3.4)

Die Konvergenz dieser Summe wird gewéhrleistet, solange die Spinlebensdauer be-
grenzt ist. Sie lésst sich mit At € [-Tg;0) darstellen als |69]:

At + inR> cos(wr, At) — exp (%‘) cos|w, (At + npTR)]

M,
M(At,wr) = — exp (
( r) 2 1y cos(w, Tr) — cosh (E;—R)
2

(3.5)
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Abbildung 3.3: Beispiel fiir eine RSA-Messung. a) Kerr-Rotationssignal in Abhéngigkeit
der kontinuierlichen Anderung des Magnetfeldes. Aus dem Abstand der Maxima lisst sich
der g-Faktor bestimmen. In b) ist eine Vergroferung des zweiten Maximums, mit der
Kurvenanpassung nach Formel dargestellt. Die FWHM gibt die Dephasierungszeit 1%
wieder.

Im Experiment wird die Wiederholungsperiode des Lasers (Tg = 13,2ns) und At
konstant gehalten. Die zeitliche Differenz At wird auf eine Zeit kurz vor dem Pump-
Puls z.B. —55ps bzw. 12,65 ns eingestellt. Die einzige Variabel wy, wird durch das
kontinuierliche Andern des Magnetfeldes variiert. Dies hat zur Folge, dass Resonan-
zen im Kerr-Rotationssignal entstehen. In Abbildung [3.3|(a) ist das Resultat einer
solchen Messung aufgezeigt. Aus dem Abstand der Maxima lasst sich der g-Faktor
bestimmen, die FWHM der Maxima ist iiber die Dephasierungszeit 75, charakte-
risiert. In Abbildung (b) ist eine Vergroflerung des zweiten Maximums und die
Kurvenanpassung (blaue Kurve) nach Gleichung dargestellt. Da diese Methode
nicht durch die Wiederholungsrate des Lasers begrenzt ist, kann auch eine 75-Zeit
> 13,2 ns, hier im Beispiel von 20 ns, bestimmt werden. Somit lassen sich zum einen
lange Dephasierungszeiten, zum anderen g-Faktoren bei sehr geringen Magnetfeldern

ermitteln.



4 Spindynamik und g-Faktoren in
(In,Ga)As/GaAs-

Quantenpunkten

Der Spin von Ladungstragern, Elektronen oder Lochern in Quantenpunkten hat sich
in den letzten Jahrzehnten als ein guter Kandidat, zur Realisierung von Quanten-
Bits gezeigt [4]. Eine rein optische Umsetzung der Spinkontrolle ist von besonde-
rem Interesse, da sie unter Ausnutzung moderner Lasertechnologie zur ultraschnel-
len Quanteninformationsverarbeitung fithren kann. Es gibt zahlreiche Bemithungen,
durch Initialisierung [8-12] und Manipulation [7,/13-16] des Spins, die Quantenin-
formationsverarbeitung nach den DiVincenzo-Kriterien |17] in QDs zu implemen-
tieren. In den meisten Féllen wird dies durch ein Zwei-Niveau-System in einem
externen Magnetfeld realisiert. Die Grofle der resultierenden Spinaufspaltung wird
durch den g-Faktor entlang der Feldrichtung ausgedriickt. Daher ist es von grofler
Bedeutung ein umfassendes Verstdndnis des g-Faktors und damit die entscheidenden
Riickschliisse auf die Bandstruktur von QDs und ihrer Materialzusammensetzung zu

erhalten.

4.1 Einfiihrung

In der Einfithrung werden zuerst die beiden Proben vorgestellt. Anschliefend werden
vorangegangene Experimente und Ergebnisse zu der Probe I, die in den Dissertatio-
nen von A. Greilich [40] aus dem Jahr 2007 und S. Spatzek [64] aus dem Jahr 2011
detailliert untersucht wurden, diskutiert. Danach werden die grundlegenden Eigen-
schaften, der in dieser Arbeit verwendeten (In,Ga)As/GaAs QD-Proben miteinander

33
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verglichen, insbesondere die Dispersion der Elektron-g-Faktoren. Im Anschluss dar-
an wird die Generation von Spinkohérenz durch nichtresonantes optisches Pumpen
beschrieben und abschlieBend die Ergebnisse zur g-Faktor-Anisotropie vorgestellt.

Die Ergebnisse dieses Kapitels wurden bereits in den Ref. [70H73] veroffentlicht.

4.1.1 Quantenpunktproben

Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten QD-Proben wurden einerseits an der
Ruhr-Universitdt Bochum von A.D. Wieck und D. Reuter (#11955 - 945°C, Probe
I), andererseits an dem Instituto de Fisica, Universidade de Sao Paulo von A. B.
Henriques (#3469-2 - 950°C, Probe II) hergestellt.

In beiden Féllen wurden die QDs schichtweise auf einem in (100)-Richtung orien-
tierten GaAs-Substrat aufgewachsen. Die Probe I besteht aus 20 Schichten von QDs
mit einer Dichte von etwa 10'° cm~2, welche durch 60 nm breite GaAs-Barrieren von-
einander getrennt sind. Etwa 20 nm unterhalb jeder QD-Schicht befindet sich eine
mit Silizium dotierte GaAs-Schicht, wobei die Dotierungskonzentration der Quan-

tenpunktdichte entspricht.

Die Probe II besteht aus 10 Schichten mit einer Quantenpunktdichte von etwa
4 -10'° cm™2, welche durch 30 nm breite GaAs-Barrieren voneinander getrennt sind
und in einem Abstand von 15 nm ebenfalls mit Silizium dotiert sind. Hierdurch ent-
halt jeder Quantenpunkt im Mittel ein residentes Elektron. Es sind jedoch neutrale
und doppelt dotierte QDs in beiden Proben vorhanden. Die Proben wurden bei
945°C bzw. 950°C ausgeheilt (vgl. Abschnitt 2.2). Die Kenndaten sind in Tabelle
zusammengefasst.

H Probe I ‘ Probe I1
GaAs-Substrat (100) (100)
QD-Schichten 20 10
QD-Dichte 1-10%em™2 | 4-10%cm™2
QD-Schichtabstand 60 nm 30 nm
Dotierungsabstand 20nm 15nm
QD-Hohe 7 — 8nm 5nm
Ausheiltemperatur 945°C 950°C
Ausheilzeit 30s 30s

Tabelle 4.1: Kenndaten der beiden QD-Proben.



4.1. FEinfithrung 35

4.1.2 Mode-Locking-Effekt

Die Spins in einem Ensemble dephasieren innerhalb weniger Nanosekunden [74].
Diese kurze Dephasierungszeit lasst sich auf unterschiedliche Dephasierungsmecha-
nismen zuriickfithren (vgl. Abschnitt . Die Koharenzzeit eines Spins, isoliert in
einem einzelnen Quantenpunkt, ist um einige Gréflenordnungen hoher und liegt im
Mikrosekundenbereich [75].

In Abbildung sind FR-Messungen an Probe I dargestellt. Ohne Einfluss eines
externen transversalen Magnetfeldes wird unmittelbar nach dem Pump-Puls bei
At = 0 eine einzelne geddmpfte Schwingung detektiert, die durch die Exziton-Fein-
Struktur in neutralen QDs erzeugt wird [40]. Bei einem externen Magnetfeld von
B = 1T ist auf dem positiven (At > 0) Achsenabschnitt eine schnelle Oszillation
der Elektronenspins und in den ersten 500 ps eine langsame Oszillation der Locher
erkennbar. Die schnelle Oszillation beschreibt die Spindynamik in den n-dotierten
QDs, die sich mit dem Lochsignal aus den neutralen QDs tberlagert. Auf dem ne-
gativen Achsenabschnitt (At < 0) ist ebenfalls eine schnelle Oszillation der Elektro-
nenspins erkennbar. Die Amplitudeneinhiillende steigt zum Pump-Puls hin und fallt
danach wieder ab. Bei einem hoheren Magnetfeld von B = 6T oszilliert und de-
phasiert das Spinensemble wesentlich schneller. Zusétzlich entsteht eine Schwebung
nach dem Pump-Puls, da sich das Signal der Elektronenspins aus den neutralen
QDs mit dem Signal der Elektronenspins aus den n-dotierten QDs tiberlagert. Bei
geringeren Magnetfeldern ist diese Schwebung ebenfalls vorhanden. Jedoch ist diese
nicht detektierbar, da die Periode der Schwebungsfrequenz sehr grof3 gegeniiber der

Lebenszeit der Exzitonen in den neutralen QDs ist.

Abbildung 4.1: Pump-
T, =132ns T=6K Probe Faraday-Rotation
einer n-dotierten QD-

50T Probe. Bei angelegtem
Magnetfeld ist ein
w Mode-Locking-Effekt  zu
beobachten; auch auf

dem negativen Achsen-

abschnitt entsteht eine
Oszillation. Die Abbil-

FR (willk. Einh.)

Ak

] 5 dung wurde entnommen
Zeit (ns) aus Ref. [34].
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Es ist deutlich erkennbar, dass das Spinensemble bei B = 6 T innerhalb der Wieder-
holungsperiode Ty des Lasers dephasiert. Daher konnen die Oszillationen auf dem
negativen Achsenabschnitt nicht durch eine langlebige Spinkohdrenz des gesamten
Ensembles erklart werden. Wahrend das Ensemble insgesamt schnell dephasiert,
konnen einzelne Spins weiter prézedieren. Die Oszillationsfrequenzen w, sind auf
beiden Achsenabschnitten identisch. Demzufolge muss es sich hierbei um das gleiche
Ensemble handeln. Die Frequenz der Spins, die ein ganzzahliges Vielfaches N der
Laserwiederholungsfrequenz wg = 27 /Ty ist, erfiillt die folgende Phasensynchroni-

sationsbedingung [36]:

2
we:N~—7TENwR. (4.1)
Tr

Dieser Effekt ist in der Literatur als Mode-Locking-Effekt bekannt [29,36] und lésst
sich auf die Inhomogenitaten innerhalb der Probe zuriickfithren. Durch die spektrale
Breite der Laserpulse und Inhomogenitaten der QDs werden Elektronen mit verschie-
denen g-Faktoren angeregt. Diese prézedieren mit unterschiedlichen Frequenzen w,
(Moden), wobei sie alle zum gleichen Zeitpunkt in Phase starten. Der Zeitpunkt
wird durch den Pump-Puls definiert. Danach dephasiert das Ensemble; die einzel-
nen Spins préizedieren aber weiter und laufen zum Zeitpunkt des néchsten Pulses

wieder in Phase. Es findet konstruktive Interferenz statt.

4.1.3 Phasensynchronisation durch Kerne

Der im Abschnitt beschriebene Mode-Locking-Effekt wird nur durch Spins ver-
ursacht, deren Préazessionsfrequenz eine ganzzahlige Anzahl an Drehungen zwischen
zwei Pump-Pulsen erlaubt und somit die Phasensynchronisationsbedingung
erfiillt. Diese Spins werden nicht mehr vom néchsten Pump-Puls beeinflusst, da sie
schon die ,richtige* Ausrichtung, z.B. |1), besitzen. Alle anderen Spins, die noch
nicht der Bedingung geniigen, erfahren durch den néachsten Puls eine erneute
Ausrichtung in den selben Zustand. Aufgrund von Kern-Hyperfeinwechselwirkung
(vgl. Abschnitt polarisieren diese Spins die Kerne in ihrer Nahe, so dass mit
Hilfe des Kernmagnetfeldes die Phasensynchronisationsbedingung erfiillt wird. Die-
ser Vorgang geschieht bei jedem Puls. Dabei werden die Kerne ,lokal® polarisiert,

d.h. es gibt keine makroskopische Kernpolarisation.
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Abbildung 4.2: (a) Die rote Kurve zeigt das FR-Signal mit der Wiederholungsperiode
des Lasers von Tg = 13,2ns. Die schwarze Kurve zeigt das gleiche Spinensemble, das
mit zwei identischen Pulsen angeregt wird. Sie sind um Tp = 1,85 ns zeitlich versetzt.
Die blaue Kurve wurde direkt nach der schwarzen Kurve aufgenommen, wobei der zweite
Puls geblockt wurde. Nach der Zeit Ty ist die Phasensynchronisation durch die Kerne
detektierbar. (b) Eine detaillierte Messung nahe des 0. Bursts zeigt, dass auch nach 40 min
die Spinpolarisation weiterhin bestehen bleibt. Die Abbildungen wurden entnommen aus
Ref. [40].

Die Phasensynchronisation durch Kerne wurde durch das folgende Experiment nach-
gewiesen [76]. Zwischen zwei Pump-Pulsen wurde das Spinensemble mit einem wei-
teren identischen Pump-Puls, in einem zeitlichen Abstand Tp zusétzlich angeregt.
Dadurch miissen die Spins, die zum Mode-Locking-Signal beitragen, zwei Phasen-

synchronisationsbedingungen erfillen:

we:N-m, wg:N’-T—D. (4.2)
In Abbildung[4.2)(a) sind die Ergebnisse des Experiments dargestellt. Die obere Kur-
ve beschreibt das FR-Signal bei B = 6T, mit einem zeitlichen Pump-Puls-Abstand
von Tg = 13,2 ns. Die mittlere Kurve zeigt die Anregung des Spinensembles, gleich-
zeitig mit den zwei Pump-Pulsen. Nach einer Zeit 271, entsteht ein sogenannter
Burst durch konstruktive Interferenz, ausgehend von denjenigen Spins, welche die
beiden Phasensynchronisationsbedingungen erfiillen. Der Burst kann auch nach der
Zeit 31p detektiert werden. Wird der zweite Pump-Puls geblockt, so wird ein Burst
an der Stelle Tp detektiert. Dieser ist auch Minuten spater zu sehen, wie die Detail-
messung in Abbildung 4.2(b) verdeutlicht. Es ist auf die langlebige Kernpolarisation

zuriickzufiihren, welche eine Relaxationszeit von mehreren Stunden hat.
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4.1.4 Relevanz der Detektionsmethode

Die Unterschiede zwischen den optischen Detektionsmethoden wurden experimentell

aus Messungen der Signalamplituden der FR und Elliptizitat in Abhdngigkeit von

der energetischen Verstimmung des Probe-Strahls, relativ zu der Resonanzenergie

des QD-Ensembles (Probe I), bestimmt. Die Resonanzenergie entspricht hierbei der

Energie des s-Schalenexzitons, das von dem Pump-Laser resonant adressiert wird"]

Die wichtigsten experimentellen Ergebnisse lassen sich wie folgt zusammenfassen

[67):

i) Die Amplitude des Elliptizitatssignals nimmt mit dem zeitlichen Abstand zwi-

schen Pump- und Probe-Puls ab, wahrend das FR-Signal zusatzlich zu der

abfallenden Komponente eine wachsende Komponente enthélt.

ii) Fir eine relativ grofle energetische Verstimmung, verglichen mit der Spektral-

breite des Pump- bzw. Probe-Pulses, verschwindet die wachsende Komponente

des FR-Signals, so dass es dem Elliptizitéitssignal ahnlich wird.

iii) Die abklingende Elliptizitatsamplitude bildet in Abhéngigkeit von der Phase

und damit von der Verstimmung zwischen Pump und Probe eine gerade Funk-

tion; wihrend die Amplitude des FR-Signals eine ungerade Funktion formt, da

sich die Phase in der Resonanz um 7 éndert, siehe dazu Abbildung

ViIn diesem Fall wird fiir den Pump- und Probe-Strahl jeweils ein anderer frequenzsynchroni-
sierter Ti:Saphir-Laser verwendet, um die Energie des Probe-Strahls unabhéngig von der Energie

des Pump-Strahls zu verdndern.

Abbildung 4.3: Signalstirke von Elliptizitdt und
Faraday-Rotation als Funktion der Energieverstim- :
mung des Probe-Strahls gegeniiber der Resonan-
zenergie des QD-Ensembles (Probe I). Die Reso-
nanzenergie entspricht hierbei der Energie des s-
Schalenexzitons und damit dem Pump-Strahl. Diese
Abbildung wurde entnommen aus Ref. [65].

Elliptizitat / FR (willk. Einh.)
o

Elliptizitit

Faraday-
Rotation

0
Energieverstimmung
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iv) Die Abhangigkeit des Elektron-g-Faktors von der spektralen Lage des Probe-
Strahls ist fiir FR und Elliptizitat als Detektionsmethode ebenfalls unter-
schiedlich.

In Abbildung[4.4]sind die Elektron-g-Faktoren einerseits fiir die positiven Achsenab-
schnitte (Kreise), andererseits fiur die negativen Achsenabschnitte (Quadrate) fiir FR
und Elliptizitat, in Abhéngigkeit der energetischen Verstimmung dargestellt. Die ge-
strichelte schwarze Linie reprisentiert die bekannte g-Faktor-Dispersion aus [76] und
die diinne, gestrichelte schwarze Linie die Spinverteilung nach dem Pump-Puls. Bei
energetisch resonanten Pump- und Probe-Lasern wird der g-Faktor von den Spins
im Maximum der Verteilung bestimmt. Die Verteilung, ermittelt mit Hilfe Elliptizi-
tatsmessungen, folgt in etwa der bekannten Dispersion, wiahrend die mit FR gemes-
sene Verteilung eine wesentlich geringere Steigung besitzt. Dieses Verhalten kann
durch die spektrale Abhangigkeit der Detektionsmethoden erklart werden. Wird die
Energie zwischen Pump- und Probe-Laser beispielsweise um 0, 5 meV verstimmt, so

detektiert man mit Elliptizitdt das Subensemble an Spins, die mit dem Maximum

N\ Elliptizitét (a)

0,555

0,550

g-Faktor, |g |

0,545

Abbildung 4.4: g-Faktor in
Abhéngigkeit von (a) FR und
AE (meV) (b) Elliptizitat detektierten
N Faraday-Rotation (b) Messku.rven, als Funk.tion der
energetischen  Verstimmung.
Die gestrichelte schwarze Linie
reprasentiert die bekannte g-
Faktor-Dispersion aus [76]. Die
diinne, gestrichelte schwarze
Linie stellt die Spinverteilung
nach dem Pump-Puls dar.
Die Farblinien entsprechen
einer Modellrechnung aus [67].
Die Abbildungen  wurden
entnommen aus [64).
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der Probe-Energie resonant sind. Diese besitzen eine andere Prazessionsfrequenz als
die, die mit dem Maximum der Pump-Energie resonant sind. Bei der FR fiihrt die
antisymmetrische Verteilung dazu, dass das Subensemble, das in Resonanz mit dem
Maximum der Pump-Energie ist, ohne Verstimmung mit einer geringen Amplitu-
de detektiert wird. Infolge der Verstimmung wird dasselbe Subensemble mit einer
hoheren und gegebenenfalls negativen Amplitude detektiert. Durch den langsamen
Abfall der FR-Amplitude (Abbildung[4.3)) tragen Spins mit héherer bzw. niedrigerer
Energie zusatzlich zum Signal bei, was zu einer flachen Dispersion fiihrt. Bei ener-
getisch resonanten Pump- und Probe-Lasern ergeben sich fiir FR und Elliptizitat
fast identische g-Faktoren. Deshalb findet im weiteren Verlauf dieser Arbeit keine

Unterscheidung zwischen FR und Elliptizitat statt.

4.2 Universelle Elektron-g-Faktor-Dispersion

Eine intrinsische Eigenschaft der hier vorgestellten selbstorganisierten QD-Struk-
turen ist die Dispersion, in der Zusammensetzung und Grofle der einzelnen QDs.
Diese Tatsache fithrt zur Variation der optischen Ubergangsenergie, wie durch die
inhomogene Verbreiterung der Photolumineszenz belegt wurde (vgl. Abbildung.
Diese Inhomogenitaten beeinflussen auch die Spineigenschaften der Ladungstrager
in den QDs, was eine Dispersion des g-Faktors mit sich fithrt. Im Folgenden wird
die Abhéngigkeit des Elektron-g-Faktors von den Parametern der QD-Strukturen
in seinen Einzelheiten untersucht. Das Verstandnis dieser Abhéngigkeit ist fiir die
Realisierung von Spintronik-Bauelementen von groflem Interesse. Es wurde bereits
demonstriert, dass der g-Faktor in Quantenschichten durch das Anlegen von elek-
trischen Feldern gesteuert werden kann [77]. Bei selbstorganisierten QDs kann der
g-Faktor besonders durch den Herstellungsprozess beeinflusst werden. Um die Ab-
héngigkeit des g-Faktors vom Herstellungsprozess zu untersuchen, wurde die Probe
IT in einer anderen MBE-Anlage hergestellt. Die QDs besitzen sowohl eine andere
Zusammensetzung, als auch eine leicht unterschiedliche Geometrie (vgl. Abschnitt
4.1.1)).

Fir die Probencharakterisierung wird zunachst die Resonanzenergie der Probe II
bestimmt. Dabei wird die Probe auf 6 K gekiihlt und mit einer Energie von 2,33 eV
tiber der Barriere optisch angeregt. In Abbildung[4.5]ist die gemessene PL der Probe
IT durch die gestrichelte rote Kurve dargestellt, verglichen mit der PL der Probe I
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Abbildung 4.5: Photolumineszenz der beiden Quantenpunktproben aufgenommen bei
einer Anregungsenergie von 2,330eV und der Probentemperatur von T' = 6 K.

(blaue Kurve). In beiden Fallen ist die PL der s-Schale zu sehen. Das Maximum
der Resonanzenergie fiir Probe II liegt mit 1,388¢eV energetisch tiefer, als das der
Probe I, das sich bei 1,395 €V befindet. Geméafl der Angaben, zur Charakterisierung
der Proben, sind die Hohen der QDs in Probe II durchschnittlich kleiner, als die in
Probe I (vgl. Tabelle . Somit ist die niedrigere Emissionsenergie auf einen gerin-
geren Ga-Anteil bzw. héheren In-Anteil in den (In,Ga)As QDs zuriickzufithren. Die
Diffusion der Ga-Atome aus der umliegenden Schicht in die QDs héngt stark von
der Durchfithrung des Ausheilungsprozesses und der Qualitdt des Wachstumspro-
zesses selbst ab. Eine ineffiziente Ausheilung der QDs in der Probe II lasst auch eine
groflere Halbwertsbreite von etwa 30 meV vermuten. Die s-Schale-PL von Probe I
ist im Vergleich um einen Faktor 2 schmaler. In Probe I sind die QD-Groé8en ho-
mogener und fokussierter um den mittleren Wert verteilt. Der energetische Abstand
zwischen s- und p-Schalen-PL betragt fiir beide Proben etwa 20 meV. Damit sind
die horizontalen Einschlusspotentiale fiir die Elektronen sehr ahnlich und es kann
ein nahezu identischer, durchschnittlicher Durchmesser der QDs fiir beide Proben

angenomimern werden.

Als Néchstes wird die Spindynamik ohne externes Magnetfeld, bei Anregung mit
der Energie von 1,388eV, mittels FR untersucht. Die Anregungsleistung des Lasers
wird dabei so gewéhlt, dass eine Pulsfliche von © = 7 erreicht wird [34], was in
diesem Fall einer Leistung von 10 mW entspricht. Die Leistung des Probe-Strahls

wird auf 1 mW eingestellt; diese ist einerseits stark genug, um das Signal der Spins
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Abbildung 4.6: FR-Messungen an Probe II in Abhéngigkeit vom externen transversalen
Magnetfeld, bei einer Temperatur 7' = 6 K und der Anregungsenergie von 1,388¢V (PL-
Maximum).

vom Rauschsignal zu unterscheiden, andererseits klein genug, um das System nicht
zu stark zu storen. Die Messergebnisse sind in Abbildung veranschaulicht. Bei
B = 0T weist das Signal, nach der Initialisierung der Spinorientierung bei At = 0,
zwei Komponenten auf (siehe schwarze Kurve): Eine schnelle Abnahme der Signal-
amplitude innerhalb von 500 ps, gefolgt von einer langsamen Abnahme der Am-
plitude. Die schnelle Komponente liegt in der GroBenordnung der Lebensdauer von
Exziton-Zustanden in QDs [63]. Demzufolge ldsst sich das Signal auf die Rekombina-
tion von Elektron-Loch-Paaren in undotierten QDs zurtickfithren. Nach dem Zerfall
der Exziton-Zustande reduziert sich die gesamte Polarisation auf den Beitrag der re-
sidenten Elektronen. Die langsame Komponente lasst sich durch die Spinprazession
der Elektronen, um das willktrlich orientierte Magnetfeld der Kerne, erklaren. Die-
ses Magnetfeld wird durch Kernspin-Fluktuation (englisch: nuclei spin fluctuations
(NSF)) hervorgerufen. Das entsprechende effektive Magnetfeld lasst sich beschreiben
durch [7§]:

h
MBgeTQ* ‘

Bnsr = (4.3)
Die Dephasierungszeit 75 = 830 ps wurde fiir die Messkurve bei B = 0T bestimmt.
Dabei wurden explizit Zeiten At > 600 ps beachtet, um den Beitrag der Exziton-
Zusténde auszuschlieen. Der Elektron-g-Faktor von |g.| = 0,557 ergibt sich aus
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Messungen im externen transversalen Magnetfeld (vgl. Abbildung [£.6). Aus diesem
experimentell bestimmten Wert folgt fiir Probe II ein Magnetfeld von Bygp = 25mT.
Fiir die Probe I erhélt man ein Magnetfeld von Bysp = 7,5 mT [79]. Diese Magnet-
felder lassen Riickschliisse auf die Grofle und Zusammensetzung der QQDs zu, denn
es gilt [78]:

16
Bigp=— S A2[(I: +1). 4.4
NSF 3Nu}239§; J ](]+ ) ( )

Dabei ist N die Anzahl der Kerne im QD, wahrend die Summe tiber alle Kerne in
der Einheitszelle gebildet wird. A; gibt die Hyperfeinwechselwirkungsenergie fiir ein
Elektron an, mit einem bestimmten Kern j und dem Kernspin I;. Die Hyperfein-
wechselwirkungsenergie betrigt fiir Ga 38 eV, In 56 peV und fiir As 46 peV, dabei
haben Ga und As einen Kernspin von 3/2 und In einen Kernspin 9/2. Aus dieser
Rechnung ergibt sich, dass die Anzahl der Kerne in den QDs von Probe II viermal
kleiner ist, als in den QDs der Probe I. Dieses Ergebnis ist eine realistische Ein-
schatzung, da sich die QD-Hohe und damit das gesamte Volumen in den Proben
wesentlich unterscheiden (vgl. Tabelle [.1)). Die verbleibende Differenz lésst vermu-

ten, dass eine doppelt so hohe Konzentration von In-Kernen in Probe II vorliegt.

Zur weiteren Untersuchung der Probe II werden die Dephasierungszeiten und die
Prézessionsfrequenzen der Elektronenspins, in Abhéngigkeit des externen Magnet-
feldes gemessen. Dabei wird das externe Magnetfeld in z-Richtung angelegt (Voigt-
Geometrie) und in 0,5 T Schritten variiert. Die Ergebnisse sind in Abbildung [4.7|(a)
fiir jeden zweiten Schritt dargestellt. Das Signal der Probe II lasst sich ebenfalls in
zwei Kernkomponente zerlegen, wie Abbildung (b) aufzeigt: In die Komponente
der residenten Elektronen und in die Komponente der Locher, entsprechend dem
Exziton-Zustand im neutralen QD. Bei einem Magnetfeld von etwa B = 6T kommt
eine dritte Komponente zur Geltung, der Beitrag der photogenerierten Elektronen
aus dem Exziton-Zustand in einem neutralen QD. Dieser Beitrag ist auch bei ge-
ringeren Magnetfeldern vorhanden, jedoch ist der Frequenzunterschied hierbei zu
klein. Dementsprechend ist die Periode der Schwebung gréfler als die Lebensdauer
des Exziton-Zustandes, weshalb sich der Beitrag nicht vom Signal der residenten
Elektronen unterscheiden lasst. Deswegen wird im weiteren Verlauf der Arbeit nur
noch Bezug auf die residenten Elektronen und optisch erzeugten Locher in neutralen

QDs genommen.
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Abbildung 4.7: (a) Elliptizitdtsmessungen fiir verschieden grofle externe transversa-
le Magnetfelder (B;). (b) Aufspaltung des Signals (schwarz) in Elektron- und Loch-
Komponenten. (c) Elektron- und Loch-Spinprézessionsfrequenzen in Abhéngigkeit vom
externen Magnetfeld. Die Linien sind lineare Anpassungen mit Formel .

Die Dephasierungszeiten Ti der Elektronenspins werden durch Anpassungskurven
nach der Formel fir Zeiten At > 600 ps bestimmt, siehe Abbildung . Mit
steigendem externen Magnetfeld nimmt 75 ab und lésst sich fiir beide Proben mit
einer 1/B-Abhéngigkeit beschreiben. Dabei ist zu beachten, dass die Dephasierung
in Probe II deutlich schneller ist. Da das externe Magnetfeld einige Groflenordnungen
grofler als das NSF-Feld ist, wird die Dephasierung durch die unterschiedlichen g¢-
Faktoren dominiert. Diese hangen wiederum von den verschiedenen Parametern der
QDs innerhalb des angeregten Ensembles ab. Die Halbwertsbreite Ag, der g-Faktor-
Dispersion innerhalb des Ensembles lasst sich aus 75 und dem externen Magnetfeld

bestimmen durch:

T n

? MBBAge ( 5)

Aus den Anpassungskurven in Abbildung folgt Ag. = 0,005 £ 0,002 fiir Probe I
und Ag, = 0,014+0,002 fiir Probe II. Dieses Ergebnis bestéatigt die Annahme aus der
PL-Untersuchung, dass in Probe II eine groflere Variation in der Zusammensetzung
und Grofle der QDs vorliegt.
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Abbildung 4.8: Dephasierungszeit 75 in Abhéngigkeit vom externen Magnetfeld, ge-
messen im Photolumineszenzmaximum. Die Linien sind bestmdgliche Anpassungen an die
Daten, die eine 1/B-Abhéngigkeit zeigen.

Die mittleren Prézessionsfrequenzen des Elektron- und Lochspinensembles werden
ebenfalls durch Anpassungskurven nach der Formel fiir verschiedene externe
Magnetfelder bestimmt, siche Abbildung [4.7|(c). Beide weisen eine lineare Abhén-
gigkeit auf; dieses Verhalten ist von Elektronen bereits bekannt [34]. Bei Lochern
kann nicht lineares Verhalten aufgrund der Mischung von Bandern vorkommen [80].
Die Abhéngigkeit der Frequenzen vom Magnetfeld kann durch die Formel

beschrieben werden.

Zur Untersuchung der Elektron-g-Faktor-Dispersion innerhalb des gesamten QD-
Ensembles wird ein Experiment durchgefiihrt, bei dem die Pump-Probe-Laserenergie
variiert Wir In Abbildung sind die Elektron-g-Faktoren in Abhéngigkeit der
Pump-Probe-Laserenergie dargestellt. Fiir beide Proben zeigt sich innerhalb der PL
eine lineare Dispersion des g.-Faktors. Aus fritheren Untersuchungen der Probe I
ist bekannt, dass der transversale g.-Faktor ein negatives Vorzeichen besitzt [63].
Der g.-Faktor in Probe II besitzt somit, aufgrund des parallelen Verlaufs, eben-
falls ein negatives Vorzeichen. Im PL-Maximum ergibt sich fiir Probe I |g,| = 0,557
und fir Probe II |g.| = 0,540. Beim Vergleich des g.-Faktors fiir gleiche Anre-
gungsenergien resultiert zu jedem Wert eine Differenz von 0,025. Diese Differenz
macht 5% des g.-Faktors aus und spiegelt nicht die unterschiedlichen Parameter
der Proben wieder. Theoretische Berechnungen ergeben, dass eine Anderung des
QD-Volumens um 100%, beim g.-Faktor lediglich einen Unterschied von 10% her-

ViiDje detaillierte Untersuchung des Loch-g-Faktors wird in Abschnitt vorgestellt.
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Abbildung 4.9: Photolumineszenz der beiden Quantenpunktproben, aufgenommen bei
T = 6K. Die roten Punkte und blauen Kreise zeigen die transversalen g-Faktoren, be-
stimmt aus FR-Messungen. Der Fehler liegt innerhalb des Symbols. Die schwarzen gestri-
chelten Linien sind bestmogliche Anpassungen der g-Faktor-Dispersionen, mit der Formel
(2.10]).

vorruft [81]. Der g.-Faktor hangt somit nicht von den Parametern der QDs ab,
sondern wird wesentlich durch die Gréle der Bandliicke bestimmt. Dieses Verhal-
ten kann durch die Roth-Lax-Zwerdling-Gleichung beschrieben werden. Die
in Abbildung schwarzen gestrichelten Linien sind Anpassungskurven nach der
Roth-Lax-Zwerdling-Gleichung, mit einer Spin-Bahn-Wechselwirkung A,, = 0,4eV
und einer effektiven Elektronenmasse m. als Anpassungsparameter. Das beste An-
passungsergebnis ergibt sich fiir Probe I mit m, = 0,0591 m( und fiir Probe II mit
me = 0,0598 my, die keinen wesentlichen Unterschied aufweisen. Das Ergebnis sug-
geriert einen universellen g.-Faktor in QDs, der in erster Linie von der Bandliicke
abhangt und nicht von der QD-Grofle.

4.3 Nichtresonante optische Erzeugung von

Spinkoharenz

Die Realisierung von Quanten-Bits in QDs und ihre Kontrolle, durch nichtresonante
optische Pulse, macht die nichtresonante optische Erzeugung von Spinkohérenz zu

einem interessanten Forschungsgebiet. Durch die nichtresonante optische Anregung
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Abbildung 4.10: (a) FR-Messungen fiir unterschiedliche Pump-Probe-Energien (7' =
6 K). Das Signal weist bei Anregung auBerhalb der PL fiir B = 2T und Zeiten At >
600 ps Schwebungen auf. (b) Photolumineszenz der Quantenpunktprobe II aufgenommen
bei T'= 6 K, mit der Anregungsenergie von 1,55¢eV. Die blauen und roten Punkte zeigen
die g-Faktoren, bestimmt aus FR-Messungen bei nichtresonanter Anregung.

ist es nicht nur moglich die Spins in jede beliebige Position auf der Bloch-Kugel zu
drehen [16], sondern auch Logikgatter zu erzeugen [82]. Damit kénnten Spintronik-

Bauelemente zur Quanteninformationsverarbeitung realisiert werden.

Zur Untersuchung der Spinkohérenz bei nichtresonanter Anregung wird das Expe-
riment aus Abschnitt [£.2] erweitert, indem die Pump-Probe-Laserenergie systema-
tisch zu hoheren Energien verdndert wird. Abbildung [4.10(a) zeigt exemplarisch
die FR-Kurven fiir verschiedene Energien. Das externe Magnetfeld wird so gewéahlt,
dass einerseits eine hohe Anzahl an Prazessionen gemessen werden kann, anderer-
seits die Dephasierungszeiten nicht zu kurz werden. Dabei soll das Signal fiir Zeiten
At > 600 ps betrachtet werden, um den Einfluss von Exziton-Zusténden von un-
geladenen QDs auszuschlieBen. Somit wird ein transversales Magnetfeld von 1T
angelegt. Das Signal weist bei Anregungsenergien am Rand der PL von 1,398 eV
und 1,404 eV (bei dieser Energie schwach zu sehen) Schwebungen auf. Dies ist ein

Indiz fiir residente Elektronen mit verschiedenen g-Faktoren.

Die Analyse der FR-Messungen in Abbildung [4.10[a) durch Anpassungskurven:
Op(At) = Aexp(—At/Ty ) - cos(we1 At) + Bexp(—At/Ty,) - cos(weaAt)  (4.6)

ergibt zwei deutlich unterschiedliche Frequenzen bei Anregungsenergien am Rand

der PL. Die Parameter A und B geben die Amplitude des Signals an. Die Fre-
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quenzen w, entsprechen den Larmor-Frequenzen der Elektronenspins, die nach Glei-
chung zu einem absoluten g.-Faktor umgerechnet werden. Die damit bestimm-
ten g.-Faktoren sind in Abbildung [4.10(b) in Abhéngigkeit von der Pump-Probe-
Laserenergie dargestellt. Fiir den energetischen Bereich von 1,36eV—1,39eV wird
jeweils nur eine Prézessionsfrequenz detektiert. Dieses Ergebnis stimmt mit der ge-
messenen g.-Faktor-Dispersion tiberein (vgl. Abschnitt .

Im Bereich von 1,39 eV—1,41 eV ergeben sich bei der Analyse zwei Frequenzen. Dieser
Energiebereich begrenzt die Hochenergieflanke der PL. In dem Bereich lasst sich
einerseits die bekannte g.-Faktor-Dispersion weiter verfolgen, andererseits wird ein
go-Faktor gemessen, der dem g.-Faktor bei einer Energie von 1,36 eV entspricht. Der
Verlauf des zweiten g.-Faktors spiegelt den Verlauf innerhalb der PL wieder. Dieses
Ergebnis suggeriert, dass Spinkohérenz, in den gegebenen QDs, erneut bei Erhéhung
der Pump-Energie um etwa 20 meV erzeugt Wir. Ab einer Anregungsenergie von

1,41 eV wird wiederum nur noch eine Frequenz detektiert.

Die Probe II kann nicht nur undotierte und einfach negativ geladene QDs, sondern
auch mehrfach negativ geladene QDs enthalten. Der Signaleinfluss der undotierten
QDs ist vernachlassigbar, da die Lebensdauer der neutralen Exzitonen etwa 500 ps
entspricht. Aus den mehrfach negativ geladenen QDs kann es fiir den Grundzustand
(einfach negativ geladene QDs) keinen Beitrag geben. Héhere Zustande (p-Schale)
konnten zum FR-Signal beitragen. Dagegen spricht jedoch: (i) Die Anregungsenergie
liegt unterhalb der Benetzungsschicht, so dass die QDs nicht zuséatzlich geladen
werden. (ii) In geladenen QDs konnen dunkle Exzitonen nicht gebildet werden. (iii)
Auflerdem wird bei PL unter den gleichen Bedingungen, wie fiir die Messungen der
FR, kein angeregter Zustand signifikant beobachtet, vgl. Abbildung 4.10|(b).

Um zu verstehen, wie ein Elektronenspin in einem QD durch zwei polarisierte La-
serpulse mit sehr unterschiedlichen Energien beeinflusst wird, wird zunéchst die
Niveaustruktur fir einen negativ geladenen QD [83], die in Abbildung [4.11](a) sche-
matisch dargestellt ist, ndher diskutiert. Den Grundzustand e4 bildet ein residentes
Elektron, das sich in der s-Schale des QD befindet. Es besitzt einen Spin entlang der

viliDije verdffentlichten Daten in Ref. [73] wurden an einem anderen Stiick der Probe II an dem
Instituto de Fisica, Universidade de Sao Paulo, reproduziert. Sowohl die PL, als auch die nétige
Pump-Energie zur Erzeugung erneuter Spinkohérenz weichen von den hier vorgestellten Ergebnis-
sen ab. Ein Grund dafiir ist, dass die Probenstiicke beim Ausheilen in unterschiedlichen Abstanden
zur Heizquelle positioniert wurden und somit effektiv bei verschiedenen Temperaturen ausgeheilt
worden sind. In diesem Fall wurden die reproduzierten Ergebnisse an QDs mit geringerer Grofie
gemessen. Deshalb sind alle Werte zu hoheren Energien verschoben (vgl. Abschnitt .
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Abbildung 4.11: (a) Schematische Darstellung des trionischen Energieniveaus (Ss, T
und S,,) eines QDs bei resonanter Anregung der s- bzw. p-Schale, ausgehend vom Grund-
zustand eg. Der Abstand zwischen Ss und T}, entspricht 20 meV, abgeleitet aus den vor-
liegenden FR-Messungen. Die Pfeile zeigen die erlaubten Ubergéinge bei ot polarisiertem
Anregungslicht. (b) Energie der Trion-Zustédnde Ss; und 7, in Abhéngigkeit der Ener-
gieliicke e — S5 innerhalb des angeregten Spinensembles. Mit der Anregungsenergie von
1,410€V ist es moglich zwei Subensembles anzuregen: Das Eine in den Ss-Zustand bei
Punkt A und ein Zweites in den T)-Zustand bei Punkt B.

z-Quantisierungsachse von +1/2 oder —1/2. Der Bahndrehimpuls ist null. Nach der
optischen Erzeugung eines Elektron-Loch-Paares, durch einen o' polarisierten La-
serpuls, konnen Trion-Zustédnde gebildet werden. Solch ein negativ geladener Trion-
Zustand wird durch die Spin- und Bahndrehimpulse der beteiligten Elektronen und
des Lochs charakterisiert. Der energetisch niedrigste Trion-Zustand ist das Singulett
S, bei dem die beiden Elektronen einen antisymmetrischen Zustand mit Gesamtspin

0 bilden; die entsprechende Wellenfunktion lautet:

15,) = ¢1§ (1= 141 1. (4.7)

Dieser Singulett-Zustand in der s-Schale wird aus zwei Elektronen mit entgegenge-
setztem Spin und einem Loch mit Drehimpulsquantenzahl ju, . = +3/2 gebildet.
Die nachst hoherenergetisch liegenden Trion-Zustande bilden das Triplett 7, bei
dem die beiden Elektronen eine der drei symmetrischen Zustiande mit Gesamtspin
1 bilden; mit den Wellenfunktionen:

er,o>—j§<m>+ D) ), T) =W, baw. [T, ) =) (4.8)
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mit der Projektion auf die z-Quantisierungsachse 0, +1 und —1. Die Trionen im
Triplett werden von dem residenten Elektron aus der s-Schale, dem Elektron aus
der p-Schale und dem Loch aus dem Valenzband gebildet [83]. Das energetisch dar-
iberliegende Singulett .S, wird ebenfalls vom residenten Elektron aus der s-Schale,
dem Elektron aus der p-Schale und dem Loch aus dem Valenzband mit einer anti-

symmetrischen Wellenfunktion gebildet:

5, = ;5 (M= 141) 1), (4.9)

mit Gesamtspin 0. Das Triplett 7T}, liegt aufgrund von Elektron-Elektron-Wechsel-
wirkung Ae um einige meV unter dem Singulett S, [84,85] und besitzt durch
Elektron-Loch-Wechselwirkung A, (~ 50 — 200 peV [83]) eine Feinstruktur. Die-
se wird im Folgenden nicht berticksichtigt, da der Einfluss von A, wesentlich grofier

ist.

Wird die Probe II mit der Energie von 1,39 eV angeregt, so werden sowohl die Singu-
lett Ss-Zustande, als auch Triplett 7)-Zustande in zwei Subensembles angeregt. Das
eine Subensemble besteht aus QDs, deren erster angeregter Zustand S mit dieser
Energie iibereinstimmt. Im zweiten Subensemble wird mit dieser Energie der 7,,-
Zustand angeregt. Hier kann das Elektron innerhalb des QD durch Auger-Prozesse
oder unter Erzeugung von Phononen innerhalb von 20 — 30 ps aus dem 7),-Zustand,
in den Sy-Zustand relaxieren™| [87]. Somit wird in beiden Subensembles iiber den

Ss-Zustand eine langlebige Spinkohérenz erzeugt.

Die Spinkohérenz aus beiden Subensembles wird, trotz des Unterschiedes von 20 meV,
von dem Probe-Puls registriert. Diese Art Detektion von zwei energetisch unter-
schiedlichen Zustdnden wurde bereits an Quantenschichten mittels Kerr-Rotations-
messungen beobachtet [21] und kann fir FR-Messungen durch den Verlauf der
Amplitudenfunktion, in Abhéngigkeit von der energetischen Verstimmung, erklart
werden [66]. Die Amplitude fallt mit der energetischen Verstimmung sehr langsam
ab und kann niederenergetische Zustande detektieren, vgl. Abschnitt [4.1.4] Die Si-
gnalamplitude des energetisch niedrigeren Subensembles miisste jedoch geringer sein.
Eine Abschétzung der angeregten QDs [88] in der Niahe des PL-Maximums (1,38 ¢V)
ergibt etwa 10° QDs und die Anzahl der QDs am PL-Rand (1,40€V) ist um einen

XDieses Verhalten wurde mit Hilfe von differentiellen Transmissionsmessungen von H. Kurtze
[86] in seiner Dissertation aus dem Jahr 2011 detailliert fiir Probe I untersucht.
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Faktor zwei kleiner. Dieser Faktor wirkt sich auf die Signalamplitude aus und kom-

pensiert den Unterschied.

Um eine langlebige Spinkohérenz innerhalb des energetisch niedrigeren Subensem-
bles zu erzeugen, darf die Spinpolarisation nach dem Relaxationsprozess nicht ver-
loren gehen, d.h. der Intrabandiibergang ist spinerhaltend, wobei die Bahnimpuls-
quantenzahl um 1 erniedrigt wird. Eine Erklarung dafiir gibt die polarisationsab-
héngige Untersuchung der PL von negativ geladenen QDs [89]. Die nichtresonante,
polarisierte Anregung der Elektronen in héhere Niveaus aus dem Valenzband oder
der Elektronen aus der Benetzungsschicht, fiihrt zur Emission von entgegengesetzt
polarisiertem Licht. Daraus léasst sich schlussfolgern, dass die residenten Elektronen,
nach dem Zerfall der Trion-Zustéinde aus hoheren Schalen, die gleiche Spinorientie-
rung besitzen, wie die bei resonanter Anregung. Demzufolge kann das Prinzip der
resonanten Anregung von Spinkohérenz (vgl. Abschnitt auf die Anregung von
es — T, und e, — S, erweitert werden, bei dem sich das residente Elektron in der
s-Schale und das angeregte Elektron in der p-Schale befindet. Bei nichtresonanter
Anregung gibt es mehrere Moglichkeiten eines Elektroniibergangs. Wird zunéchst
einmal von dem einfachen Fall ausgegangen, dass durch z.B. o*-polarisiertes Licht
nur die |])-Spinkomponente angeregt wird und die Energie resonant mit dem S,-
Zustand ist, wie in Abbildung[4.11fa) durch den blauen Pfeil symbolisiert, dann wird
das residente Elektron |1) geméafl Formel im Trion gebunden und hat nach
der Relaxation keinen definierten Spinvektor. Die Spins in den QDs mit || )-Zustand
bilden das Spinkohérenzsignal, vgl. Abschnitt [2.5] Ist jedoch die Anregungsenergie
resonant mit dem 7,-Zustand (energetische Pulsbreite 1,5 meV), kann dieser durch
beide Zustédnde des residenten Elektrons in ein Trion angeregt werden, wie in Ab-
bildung (a) durch die griinen Pfeile symbolisiert. Der erste Ubergang bindet das
residente Elektron in einem Spin-Triplett mit der Projektion von -1 auf der opti-
schen Achse, der zweite Ubergang bindet es in einem Triplett mit der Projektion
von 0. Als Folge kann es zu einer makroskopischen Spinpolarisation kommen, da
beide Elektronenspin-Zustiande vollstindig (bei Anregungsleistung von 7) im Trion
gebunden werden. Die dabei gemessene Spinkohérenz ist ein komplexer Prozess aus
Relaxationen in den Grundzustand, Spinprazessionen und Rekombinationen inner-
halb des Spinensembles aus allen 7),-Zustanden. Nahere Details hierzu lassen sich in

Ref. |83] finden.
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4.4 Nichtresonante optische Erzeugung von
Mode-Locking

Die Moglichkeit der Erzeugung von Spinkohérenz bei nichtresonanter Anregung wirft
die Frage auf, ob Mode-Locking ebenfalls durch Anregung der p-Schale erzeugt wer-
den kann? Um dieser Frage nachzugehen, wird das folgende Experiment durchge-
fithrt. Die zeitaufgeloste FR wird mit zwei Ti:Saphir-Lasern an Probe I gemessen.
Die Probe I wird fiir das Experiment gewahlt, da sie eine schmale PL zeigt und
somit weniger Inhomogenitiaten besitzt. Ein weiterer Vorteil ist, dass bei einer Anre-
gungsenergie von 1,550 eV mit einem gepulsten Ti:Saphir-Laser, der Grundzustand
von den hoherenergetischen Zustanden unterschieden werden kann. Diese werden
in der PL-Messung sichtbar (siche z.B. Abbildung . Die Laser sind mit einer
Genauigkeit von 0, 1 ps miteinander synchronisiert und erlauben es, die Pump- und
Probe-Energie unabhéngig voneinander zu variieren. Dabei wird die Probe-Energie
resonant mit dem S;-Zustand eingestellt, wahrend die Pump-Energie, von der Re-
sonanz mit der Probe-Energie bis zur Resonanz mit der d-Schale, der QDs variiert
wird (siehe Abbildung [4.14). Die Anregungsleistung von 8 mW entspricht der Puls-
fliche von 6 = 7. Die Leistung des Probe-Strahls mit 1 mW ist klein genug, um das

System nicht allzu stark zu stoéren.

Die untere Kurve in Abbildung zeigt eine FR-Messung mit resonanter Pump-
Probe-Energie bei einem externen Magnetfeld von 1 T. Bei dieser Messung ist sowohl
das Dephasierungssignal (positive Zeiten), als auch das Mode-Locking (negative Zei-
ten) zu sehen. Fiir beide Signale ergibt sich aus den Prézessionen der Elektronen-
spins ein mittlerer g-Faktor von g, = |0, 55|. Diese Kurve soll als Referenzkurve fur
alle weiteren Messungen dienen. Wird nun die Pump-Energie zu hoheren Energi-
en verschoben, nimmt die Signalamplitude ab, da andere QDs angeregt werden als
die, welche mit der Probe-Energie detektiert werden. Aufgrund der bereits erwahn-
ten FR-Abhéngigkeit von der Energieverstimmung (vgl. Abschnitt konnen beide
Signale fiir positive und negative Zeiten beobachtet werden, siehe dazu in Abbildung
die Kurve bei der Pump-Energie von 1,402¢eV. Ein Schritt weiter, zu hoheren
Energien, geht die Resonanz mit der s-Schale verloren, wobei die Resonanz mit der
p-Schale noch nicht erreicht wird. Beide Signale fiir positive und negative Zeiten
sind kaum noch detektierbar. Erreicht die Pump-Energie die p-Schale-Resonanz, so

nimmt die Amplitude von beiden Signalen wieder zu. Das Maximum der p-Schale-
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Abbildung 4.12: FR-Messungen fiir unterschiedliche Pump-FEnergien bei fester Probe-
Energie 1,395eV (T = 6K). Die Modulation der Signalamplitude bei positiven Zeiten
ist die gleichzeitige Anregung von Quantenpunkten auf der Hochenergieflanke in einer
Schale (s-Schale oder p-Schale) und Quantenpunkten auf der niedrigen Energieflanke der
ndchst hoher liegenden Schale (p-Schale oder d-Schale). Die unterschiedlichen Elektron-g-
Faktoren fiir diese Quantenpunkte fithren zu der beobachteten Signalmodulation.

Resonanz liegt bei 1,415V, bei dem auch ein lokales Maximum fiir beide Signale
detektiert wird. Bei Anregungsenergien um 1,433 eV wird ein weiteres lokales Ma-
ximum detektiert, jedoch nur fiir positive Zeiten. Zusatzlich sind in Abbildung
Schwebungen fiir positive Zeiten zu erkennen. Daraus lasst sich schlussfolgern, dass
bei Anregung in hoheren Schalen und Detektion im ez-Zustand ebenfalls unterschied-
liche Subensembles von QDs anregt und detektiert werden kénnen [83], wie bereits
in Abschnitt [£.3] diskutiert wurde.

Das Experiment wird mit gleichen Parametern fiir ein hoheres externes Magnetfeld
durchgefithrt B = 6T. In Abbildung sind exemplarisch die Kurven fiir die
resonante Pump-Probe-Energie in der s-Schale (unten) und Anregung in der p-
Schale (oben) sowie Detektion in der s-Schale dargestellt. Bei hohen Magnetfeldern
kann kein Mode-Locking-Signal detektiert werden. Folglich lasst sich Mode-Locking

nur bei Anregung in der p-Schale und bei nicht zu hohen Magnetfeldern erzeugen.
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Abbildung 4.13: FR-Messungen fiir zwei Pump-Energien bei fester Probe-Energie von
1,395 eV und einem externen Magnetfeld von B = 6T.

Dieses belegt die detaillierte Analyse der FR-Amplitude fiir positive und negative
Zeiten in Abbildung Es wurden dabei fiir die gemessenen Kurven, bei einem
externen Magnetfeld von B = 1T durch Anpassungskurven nach Formel , die
Amplituden fir positive und negative Zeiten bestimmt. Diese wurden durch die
entsprechenden Amplituden der Referenzkurve normiert. Beim Verfahren der Pump-
Energie aus der s-Schale fallt auf, dass die Amplitude fiir beide Signale gleich schnell
abféllt. Bei der Anregung in der p-Schale ist die normierte Amplitude fiir negative

Zeiten um den Faktor 3 bis 4 kleiner, als die fiir positive Zeiten.

Die Erzeugung von Mode-Locking durch Anregung der S,- und 7,-Zustande kann
nur funktionieren, wenn die Spinpolarisation vom Elektron und Loch nach der Rela-
xation des Elektrons in den S;-Zustand nicht verloren geht. Dieses Verhalten wurde
bereits durch die Untersuchung von zum einen polarisationsabhéangiger PL [89], zum
anderen durch Anregung der p-Schale von einzelnen QDs [90] gezeigt und lasst sich
damit erklaren. Jedoch gibt es kein Mode-Locking-Signal bei héheren externen Ma-
gnetfeldern.

Die Anregung der Spinkohérenz in der p-Schale kann aufgrund der zeitlichen Ent-
wicklung von Relaxationsprozessen, mit einer resonanten Anregung durch lange
Pulse (10 — 80ps) verglichen werden. Eine solche Untersuchung wurde an Probe

I durchgefiihrt [91] und ergab, dass die Pump-Pulsdauer kleiner sein sollte, um etwa
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Abbildung 4.14: Faraday-Amplituden detektiert bei 1,395€eV als Funktion der Pump-
Energie. Die gestrichelte Linie stellt die Photolumineszenz des QD-Ensembles dar, bei
einer Anregungsenergie von 1,550eV mit einem gepulsten Laser. Bei Energien hoéher als
1,425 eV wurde kein Mode-Locking beobachtet. Die Signalamplituden bei positiver und ne-
gativer zeitlicher Verzdgerung wurden durch die entsprechenden Amplituden fiir resonante
Anregung normiert.
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da sonst die bevorzugte Orientierung der nicht angeregten Spinkomponente verloren
geht. Fur ein Magnetfeld von B = 1T und dem mittleren g-Faktor g, = |0,55| ist
T, = 127 ps. Das bedeutet, die Elektronen miissen innerhalb von eines Viertels dieser
Zeit (~ 30 ps) relaxieren. Diese kurze Zeit stimmt mit den fritheren Untersuchungen
von Relaxationszeiten tiberein [87]. Bei einem externen Magnetfeld von B = 6T
reduziert sich diese Zeit auf 5 ps. Das ist offenbar zu kurz, um Relaxationsprozesse
fiir eine grofle Mehrheit der optisch angeregten Ladungstréager zu erlauben und damit
eine Spinpolarisation zu ermoglichen. Allerdings ist bei B = 6T die Spinpolarisation
detektierbar, was bedeutet, dass die Relaxation der Elektronen schneller erfolgt. Dies
kann mit Hilfe von Polaronenff erklart werden: Fiir Zeiten direkt nach der Anregung

durch den Pump-Puls, wird die Polaron-Resonanz in der spektralen Funktion stark

*Polarone sind Quasiteilchen, die die Wechselwirkung der angeregten QD-Elektronen und
-Locher mit longitudinalen optischen Phononen beschreiben [92-94].
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verbreitert. Das fithrt zu einer schnellen Relaxation auf der ps-Zeitskala [87]. Da dies
nicht fiir alle beteiligten Ladungstriger gilt, ergibt sich nur eine kleine Amplitude
der Spinpolarisation nach dem Pump-Puls. Das Mode-Locking-Signal kann dann
lediglich von einem Drittel der polarisierten Spins gebildet werden. Dieser Anteil
ist so gering, dass sich das Signal auf dem Rauschniveau befindet (vgl. Abbildung
4.13)).

Die Amplitude des Mode-Locking-Signals in der p-Schale ist um den Faktor 3 bis
4 kleiner, als die des Dephasierungssignals. Frithere Untersuchungen des Mode-
Locking-Signals ergaben, dass ein Drittel der Elektronenspins die Phasensynchro-
nisationsbedingung aus Formel ([£.1)), ohne Kernfokussierung (vgl. Abschnitt [£.1.3),
erfiilllt [76]. Aufgrund dessen, dass die Kernfokussierung abhéngig von der resonan-
ten Anregung ist, suggeriert der genannte Faktor, dass fiir nichtresonante Anre-
gung kein Effekt der Kernfokussierung vorliegt. Dementsprechend wird das Mode-
Locking-Signal nur durch Elektronenspins, welche die Formel von Anfang an
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erfiillen, gebildet. Um diese Annahme zu tiberpriifen, wird das folgende Experiment
durchgefiihrt. Die Probe I wird resonant mit dem S;-Zustand angeregt und ebenfalls
resonant detektiert, die Pulsflache entspricht 7. Bei einem externen Magnetfeld von
B = 1T wird die Verzogerungszeit At auf der negativen Zeitachse fixiert, so dass ein
Mode-Locking-Signal detektierbar ist. AnschlieSend wird die Anregung zwischen ho-
hen und niedrigen Pump-Leistungen schnell verdndert [95]. Abbildung [4.15(a) zeigt,
dass sich die Amplitude innerhalb von 10—40s dndert. Dieses Verhalten war auch zu
erwarten, da die Kerne gegeniiber den Elektronen relativ langsam auf die Verande-
rung der Pump-Leistung reagieren. Bei gleichen experimentellen Parametern, aufler
der Verschiebung der Pump-Energie zur p-Schale, ergibt sich nach jeder Variation
der Pump-Leistung eine direkte Anderung der Amplitude, siche Abbildung (b)
Das bestatigt die Annahme, dass in diesem Fall die Kerne die Spinkohérenz nicht

verstarken.

Zur genauen Untersuchung der Spinkohérenz und des Mode-Locking in Abhéngigkeit
von der Pump-Leistung wird diese variiert, um gegebenenfalls eine Rabi-Oszillation
der Amplitude zu beobachten; denn es wurden bereits Rabi-Oszillationen an Probe
I, bei resonanter Anregung des Ss-Zustandes, fiir verschiedene Pulsflichen demons-
triert [34]. Diese Schwingungen zeigen aufgrund der Inhomogenitét der optischen
Uberginge innerhalb des Ensembles eine erhebliche Dampfung. Abbildung (c)
zeigt die Amplitudenabhéngigkeit von Spinkohérenz und Mode-Locking von der
Pump-Leistung in der p-Schale. Durch Erhohung der Pump-Leistung steigt die Am-
plitude sowohl vor, als auch nach dem Pump-Puls. Dabei betrégt die Amplitude des
Mode-Locking-Signals ein Drittel der Spinkohérenz fiir positive Zeiten. Fiir hohere
Pump-Leistungen ist jedoch kein Anzeichen von Rabi-Oszillationen zu erkennen, wie
bereits fiir Einzel-QD-Messungen demonstriert wurde [96]. Das lasst die Schlussfol-
gerung zu, dass die Inhomogenitét einen groferen Einfluss auf die Spinkohérenz und
das Mode-Locking-Signal, bei nichtresonanter Anregung, hat. Dies war zu erwarten,
da zusétzlich zu den Inhomogenititen, in Bezug auf die optischen Uberginge, Sto-
rungen durch die Relaxationsprozesse hinzugekommen sind, die sich auf das Signal

flir positive wie auch negative Zeiten auswirken.

Der Einschub in Abbildung4.15(c) zeigt das Verhéltnis zwischen dem Mode-Locking-
Signal und der Spinkohérenz fiir positive Zeiten, in Abhéangigkeit von der Pump-
Leistung. Es ist deutlich zu erkennen, dass das Verhéltnis anfanglich mit der Pump-

Leistung steigt bis es in eine Séattigung iibergeht. Dieses Verhalten ldsst sich auf
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Folgendes zuriickfithren: Das Signal fiir positive Zeiten wird durch alle polarisier-
ten Elektronenspins innerhalb des QD-Ensembles gebildet. Das Signal fiir negative
Zeiten wird nur von den wenigen Spins erzeugt, welche die Phasensynchronisations-
bedingung aus Formel erfiillen. Der Anteil der Spins, die dazu beitragen, kann
durch Erhohung der Pump-Leistung gesteigert werden. Denn bei hoheren Pump-
Leistungen wird das Spektrum der synchronisierten Préazessionsfrequenzen erwei-
tert. Frequenzen, die nahe zu den Mode-Locking-Frequenzen liegen, tragen dann
auch zum Signal bei [7]. Als Konsequenz verlauft die Amplitudenabhangigkeit des
Mode-Locking-Signals nicht linear mit der Pump-Leistung, sie hat ein Maximum
zwischen den Pulsflichewerten m und 27. Im Gegensatz dazu, liegt das Amplitu-
denmaximum fir positive Zeiten bei einer Pulsfliche von 7 [59]. Das hat zur Folge,
dass das Signal fiir positive Zeiten frither mit der Pump-Leistung steigt, als das fiir

negative Zeiten. Das duflert sich im Verlauf des Verhéltnisses, der im Einschub der
Abbildung 4.15(c) dargestellt ist.

4.5 Anisotropie der Elektron- und
Loch-g-Faktoren

Mehrere Experimente zur Messung von Elektron- und Loch-g-Faktoren wurden be-
reits an QDs durchgefiihrt; in Abhéngigkeit von der Anregungsenergie, Stérke des ex-
ternen Magnetfeldes und auch fiir verschiedene Magnetfeldrichtungen [63,97]. Letz-
tere geben das Verhalten des Spins in verschiedenen Richtungen relativ zur Wachs-
tumsrichtung der Probe wieder, jedoch nur innerhalb der QD-Ebene. Es wurden auch
theoretische Berechnungen auf der Basis der k-p Theorie, unter Beriicksichtigung
von Bandmischung und Verspannung des Kristallgitters durchgefithrt [47,98,99];
allerdings gibt es noch kein umfassendes Modell fiir den Einfluss solcher Parameter.
Aufgrund des angenommenen s-Orbitals wird erwartet, dass der g-Faktor des Elek-
trons isotrop ist; wahrend der g-Faktor des Lochs aufgrund des p-Orbitals anisotrop
ist. In diesem Abschnitt sollen das Experiment und die Ergebnisse zur Bestimmung

des Elektron- und Loch-g-Faktor-Tensors in QDs vorgestellt werden.

Dazu wird die Probe II im 3D-Vector-Rotate-Magnet-Kryostaten platziert. Dieser
bietet den Vorteil, dass das Magnetfeld durch Steuerung der Strome innerhalb der

Spulen in jede beliebige Raumrichtung ausgerichtet werden kann. In fritheren Unter-
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Abbildung 4.16: (a) Elliptizitdtsmessungen fiir verschiedene Magnetfeldwinkel ¢, rela-
tiv zur x-Achse in der z-y-Ebene der QD-Probe. (b) Entsprechende Messungen fiir den
Magnetfeldwinkel 6, relativ zur z-Achse in der z-z-Ebene.

suchungen mit einem Standard-System mit nur einem Spulenpaar musste die Probe
I1, selbst relativ zum Magnetfeld gedreht werden. Dies fiihrte dazu, dass einerseits
die Zusammensetzung des angeregten Spinensembles variiert wurde, und sich dem-
zufolge der mittlere g-Faktor &nderte. Andererseits kam es dazu, dass die optische
Achse nicht mehr senkrecht zu der Probenebene war. Die zirkulare Polarisation des
Pump-Strahls verdnderte sich fiir grofle Kippwinkel zwischen der Wachstumsrich-
tung der Probe und dem Pump-Strahl. Daher wurden die Spins nicht mehr effektiv
ausgerichtet. Im 3D-Vector-Rotate-Magnet-Kryostaten wird die Probe nicht bewegt,
weshalb immer das gleiche Spinensemble angeregt und die Polarisation des Pump-
Strahls nicht verandert wird. Die Ausrichtung der Probe II innerhalb des Kryostaten
ist so gewahlt, dass die Kristallachsen parallel zu den Hauptachsen des Magnetfeldes
sind: z ist parallel zu [001], z und y entsprechen [110] und [110]. Diese Achsen fallen
auch mit den Hauptachsen des Elektron- bzw. Loch-g-Faktor-Tensors zusammen.
Die Variation des Magnetfeldes wird durch die Winkel ¢ und 6 beschrieben, wie in
Abbildung definiert. Mit diesen Winkeln konnen auch die absoluten Werte der
g-Faktoren fiir beliebige Richtungen, durch die Komponenten entlang der Tensor-

Hauptachsen, ausgedriickt werden
9i(¢,0)* = (i x cos ¢ cos 0)® + (g;,, sin ¢ cos 0)* + (g; . sin ). (4.11)

In Abbildung 4.16{a) sind exemplarisch Elliptizitdtsmessungen bei B = 1T fiir ver-
schiedene Winkel ¢ (z-y-Ebene) dargestellt. Alle Kurven starten mit gleicher Spin-
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Abbildung 4.17: Konturdiagramm des Elektron- und Loch-g-Faktor-Tensors, bestimmt
aus den Elliptizitdtsmessungen.

orientierung und weisen qualitativ das gleiche Verhalten auf. Betrachtet man jedoch
den zeitlichen Phasenverlauf, 1lasst sich feststellen, dass nach 2ns eine Phasenédnde-
rung von m moglich ist. Die Phase éndert sich aufgrund von leicht unterschiedlichen

Prézessionsfrequenzen, was auf eine Variation von g-Faktoren schlieffen lasst.

Durch das Variieren des Winkels # wird das Magnetfeld in der z-z-Ebene rotiert,
bei festem Winkel ¢ = 0°. Die dabei gemessenen Kurven unterscheiden sich sehr
deutlich in ihren Verlaufen, vgl. Abbildung b). Bei 6 = 0° und 180° handelt es
sich um die Voigt-Geometrie, der Kurvenverlauf entspricht dem gleichen Verlauf wie
in Abbildung 4.16[a) dargestellt. Die Kurve, bei der das Magnetfeld um 90° gedreht
ist, wurde in der Faraday-Geometrie aufgenommen. Dabei kénnen keine Spinpra-
zessionen gemessen werden, denn die Richtung der Spinorientierung, die durch den
Laser erzeugt wird, entspricht der Richtung des Magnetfeldes. Demzufolge kénnen
die Spins nicht prézedieren, die Spinpolarisation geht mit der Zeit durch verschiede-
ne Spinrelaxationsmechanismen verloren und kann durch eine Exponentialfunktion
beschrieben werden. Fiir alle anderen Winkel (z.B. 45° bzw. 135°) besteht das Si-
gnal, aufgrund von Inhomogenititen, aus einer Uberlagerung von Oszillationen und
den exponentiellen Relaxationsprozessen. Dies fiihrt dazu, dass fiir Winkel 6 > 25°

kein Signal der Lochspins detektierbar ist.

Die experimentellen Daten werden mit Hilfe von Kurvenanpassungen ab der zwan-

zigsten Pikosekunde analysiert. Fir das langlebige (~ 4ns), schnell oszillierende
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Abbildung 4.18: Magnetfeldwinkel abhéngiger Elektron- und Loch-g-Faktor in (a) x-y-,
(b) 2-z- und (c) y-z-Ebene. Die Linien sind Anpassungen der Daten mit der Formel (4.11]).

Elektronenspinsignal lasst sich die Frequenzverteilung am besten durch eine Gauf-
Funktion [63] nach Formel anpassen, wahrend sich das kurzlebige (~ 500 ps),
langsam oszillierende Lochspinsignal am besten durch eine Exponentialfunktion
nach Formel wiedergeben léasst. Die unterschiedlichen Gleichungen sind so ge-
wahlt, um eine bestmogliche Anpassung an die Daten erreichen zu kénnen. Aus den
auf diese Weise bestimmten g-Faktoren lésst sich, durch Anpassung nach Formel
, der g-Faktor-Tensor fiir Elektronen und Lécher ermitteln. Abbildung |4.17)
ist eine Konturdarstellung des (a) Elektron- bzw. (b) Loch-g-Faktor-Tensors. Dabei
ist der Elektron-g-Faktor nahezu isotrop, wiahrend der Loch-g-Faktor eine starke

Anisotropie aufweist, was durch die hantelférmige Form verdeutlicht wird.

Weitere Details werden durch Schnitte durch die Konturdarstellung, entlang der je-
weiligen Achsen, sichtbar. In Abbildung [4.18(a) sind sowohl die absoluten Werte
des g-Faktors der Elektronen, als auch des g-Faktors der Locher in der z-y-Ebene
dargestellt. Die Skalierung fiir den Elektron-g-Faktor wird so gewéhlt, dass die Ab-
weichungen von der Isotropie sichtbar sind. Die Darstellung zeigt eine Anisotropie
innerhalb der QD-Ebene (z-y) mit |ge,| = 0,54 £ 0,01 und |ge,| = 0,52 £ 0,01 auf.

Diese Asymmetrie kann durch einen Anisotropiefaktor

Py = Jer " 9w g, (4.12)
Jex Tt Geyy

beschrieben werden. Fiir das Loch ist dabei die Anisotropie ohne Skalierung zu er-

kennen, denn fiir die Hauptachsen ergibt sich aus |gy.| = 0,08 £ 0,01 und |gy,| =

0,23+0,01 ein Anisotropiefaktor von B, ,,, = —48,0 %. Diese Daten bestétigen die Er-

gebnisse fiir Probe I, vorgestellt in [97]. Das negative Vorzeichen zeigt, dass die Loch-

g-Faktor- Anisotropie senkrecht zu der Elektron-g-Faktor-Anisotropie angeordnet ist.
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H |g$| |gy| |gz| ‘ PCEy Prz Pyz
Elektron || 0,54 0,52 0,60 | 1,8% —56% —-74%
Loch 0,08 0,23 0,53 | —48,0% —-74,0% —-35,0%

Tabelle 4.2: Elektron- und Loch-g-Faktoren mit den dazugehorigen Anisotropiefaktoren
der QD-Probe II.

In z-Richtung betragt der gy-Faktor etwa |gp .| ~ 0,53+0,05, was einen Anisotropie-
faktor von P, ., = —74,0% in der z-z-Ebene und B, ,, = —35,0 % in der y-z-Ebene
ausmacht. Diese Werte sind im Vergleich zu den Werten der Elektron-g-Faktor-
Anisotropie relativ hoch, denn es ergibt sich P.,. = —5,6% und F,,, = —7,4%.
Alle Werte sind in Tabelle zusammengefasst.

Somit bestétigt sich die Erwartung von einem fast isotropen g-Faktor des Elek-
trons. Der geringe Anisotropiefaktor in der xz-y-Ebene ist auf eine leicht elliptische
Form der QDs zuriickzufiihren. Theoretische Berechnungen des Anisotropiefaktors
in Abhéngigkeit der Form ergeben ein Seitenverhéltnis von etwa 1,7 [81], demnach
sind die QDs in Probe II in der z-Richtung ldnger, als in y-Richtung. Die geringe
Anisotropie in der z-z- bzw. y-z-Ebene kann durch die Mischung von Schwer- und
Leichtlochern hervorgerufen werden [100]. Die Mischung kann z.B. durch geringe

mechanische Verspannung innerhalb der Struktur entstehen [98,/101].

Die Anisotropie des Loch-g-Faktors hangt entscheidend von der Groéfle und Form
der QDs ab [99]. In der z-y-Ebene kann sich sogar das Vorzeichen des Loch-g-
Faktors dndern [97]. Die Anisotropie in der z-z- bzw. y-z-Ebene ist, im Vergleich
zu der Elektron-g-Faktor-Anisotropie relativ grof. Im Vergleich zur Loch-g-Faktor-
Anisotropie in QWs ist sie klein (vgl. Abschnitt . Diese kann einen Anisotro-
piefaktor von 100% erreichen und ist von der Breite der QW abhéngig [52,53|. Die
Ergebnisse bestéatigen und unterstreichen die Notwendigkeit weiterer Studien, sowohl
experimentell, als auch theoretisch, um ein umfassendes Verstédndnis der g-Faktoren

zu erhalten.



5 Spinkoharenz in
ZnSe/(Zn,Mg,S)Se-

Quantenschichten

Innerhalb des letzten Jahrzehnts wurden viele Untersuchungen an bindren II-VI-
Verbindungshalbleitern, in Form von Quantenschichten, durchgefiihrt. Dabei wurden
Zeeman-Aufspaltung |102], Spinkohérenz [103], resonante Spinamplifikation [104] bis
hin zu der optischen Kontrolle der Elektronenspinkohérenz in QWs [6] untersucht.
Die meisten dieser Studien wurden als Grundlagenforschung an Cadmiumtellurid-
QWs (CdTe) durchgefithrt. Bei Dotierung mit Mangan-Ionen (Mn) ergab sich sogar
ein neuer Kandidat fiir die Quanteninformationsverarbeitung [105]. Im letzten Jahr
sind insbesondere ZnSe-basierte QWs, mit Eisen (I) oder Fluor (F) dotiert, in den
Fokus der Forschung geriickt [106,[107]. Allerdings gibt es kaum Grundlagenfor-
schung zu ZnSe-Quantenschichten. Daher ist es von entscheidendem Interesse, ein
umfassendes Verstandnis der Spinkohédrenz von Elektronen und Loéchern und ihrer

g-Faktoren zu erhalten.

5.1 Einfiithrung

An dieser Stelle wird zunéchst die Probe charakterisiert und vorherige Reflektivi-
tatsuntersuchungen, durchgefithrt von G. V. Astakhov und D. R. Yakovlev, vor-
gestellt [102]. Dabei wird der Ladungszustand des Trions innerhalb der QW be-
stimmt. Anschliefend werden die Ergebnisse zur optischen Erzeugung von Elektron-
und Lochspinkohdrenz dargestellt und mit Ergebnissen der Messungen an CdTe-
QWs verglichen. Zum Schluss werden die Messungen zur Bestimmung des g-Faktor-

Tensors von Elektronen und Lochern beschrieben.

63
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5.1.1 Probe

Die, in diesem Kapitel vorgestellte, ZnSe-QW Probe wurde schichtweise auf einem
in (100)-Richtung orientierten GaAs-Substrat mittels Molekularstrahlepitaxie auf-
gewachsen. Dabei ist die 8 nm breite Quantenschicht umgeben von einer Barriere
aus Zng g9gMgo.1150,185€0 82, mit einem Abstand von 50 nm zur Oberflache. Zusétzlich
wurde eine 3nm breite §-Schicht in einem Abstand von 1nm zur QW aufgebracht.
Diese wurde mit einer Konzentration von 5 x 107 cm™ Chlor-Tonen (Cl) versehen,
um eine n-Dotierung zu erreichen. In Abbildung [5.1]ist der Aufbau der Probe sche-

matisch dargestellt.

5.1.2 Bestimmung des Ladungszustandes des Trions

Zur Charakterisierung der Probe werden Reflektivitatsmessungen durchgefiihrt .
Dazu wird die Probe in einem Kryostaten auf 1,6 K gekiihlt und mit dem Spektrum
einer Halogenlampe beleuchtet. Dabei wird der hochenergetische Anteil des Halo-
genlampenspektrums mit einem Filter ab 2,95eV abgeschnitten. Aus dem von der
Probe reflektierten Spektrum und der zuvor aufgenommenen Referenzmessung wird
durch Quotientenbildung das eigentliche Spektrum ermittelt. Die Referenzmessung
wird benoétigt, um die Einfliisse der Apparatur zu kompensieren. Bei dieser Mes-
sung wird, anstatt der Probe, ein Spiegel im Kryostaten platziert und genau gleich
ausgerichtet, damit der Absolutwert des Spektrums nicht verfialscht wird. Das so
entstandene Reflektivitatsspektrum ist in Abbildung als gestrichelte Linie dar-
gestellt. Das Spektrum zeigt deutlich die Resonanzen von Xy;,- und Xy,-Zustédnden.

Eine sehr schwache Resonanz wird 3,3 meV von dem Xy,-Zustand entfernt, auf der

Abbildung 5.1: Schematischer Zno,nggo,llso,lgseo,g;z 6-Schicht
Aufbau der ZnSe-Probe. Die
QW  besteht aus einer 8nm

breiten Schicht aus ZnSe, um- Znse 3 nm
geben von einer Barriere aus

ZnoyggMg(),llSO,lgSemgz. Zusétzlich 8 nm

ist die Probe mit einer 3nm +—>

0-Schicht versehen. Diese hat einen 60 nm
Abstand von 1nm zur QW und ist —>
mit Cl dotiert.
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Abbildung 5.2: Reflektivitdtsmessungen der ZnSe-QW mit zusétzlicher Anregung iiber
der Barriere. Die gestrichelte Kurve stellt das Reflektivitdtsspektrum der QW ohne zu-
sitzliche Anregung dar, bei B = 0T und T = 1,6 K. Die anderen Kurven zeigen die
Abhéngigkeit des Reflektivitdtsspektrums von der Anregungsleistung des Ar-ion Lasers
mit einer Anregungsenergie von 3,5¢eV. Die Anzahl der T~ -Zusténde hiangt von der Anre-
gungsleistung des Ar-ion Lasers ab. Diese Abbildung wurde entnommen aus Ref. [102].

niederenergetischen Seite detektiert. Diese Resonanz wird aus polarisations- und ma-
gnetfeldabhangigen Messungen als T*+-Zustand identifiziert, niahere Details finden
sich in Ref. [102]. In Abbildung sind ebenfalls Reflektivitatsspektren in Ab-
héngigkeit von der Leistung einer zusétzlichen Anregung tiber der Barriere (3,5¢€V)
dargestellt. Mit der zusétzlichen Anregung verschwindet der T*-Zustand. Zudem ist
in einem energetischen Abstand von 4,4 meV zum Xj;,-Zustand, auf der niederener-

getischen Seite, die Resonanz des T~ -Zustandes zu sehen [102].

Da die Probe eine n-Dotierung aufweisen sollte, ist es iiberraschend, dass sie ohne
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Abbildung 5.3: Ladungstragerkonzentration in der Quantenschicht in Abhéngigkeit der
Intensitit der zusidtzlichen Anregung iiber der Barriere. Diese Abbildung wurde entnom-
men aus Ref. [102].

zusatzliche Anregung eine p-Dotierung aufzeigt. Die Elektronen aus der 6-Schicht
sind entweder gebunden durch geladene Oberflaichenzustiande, oder befinden sich
weiterhin beim Donator [102]. Dies fithrt zu einem verdinnten Lochgas in der QW,
mit einer Lochkonzentration von n, = 1 x 10'° cm™2. Der Wert wird mittels der
Oszillatorstérke des TT-Ubergangs ermittelt, der fiir kleine Ladungstrigerdichten
linear proportional zur Ladungstragerkonzentration ist (weitere Details hierzu er-
sichtlich in Ref. [108}/109]). Die zuséitzliche Anregung sorgt dafiir, dass Elektronen
in hohere Zustdnde iibergehen. Diese relaxieren in die QW, um ihre potentielle
und kinetische Energie zu minimieren, was dazu fiithrt, dass die Konzentration der
Elektronen in der QW steigt. Die Ladungstragerkonzentration in Abhéngigkeit der
Anregungsleistung ist in Abbildung[5.3| veranschaulicht. Ab einer Anregungsleistung
von etwa 10 uW cm ™2 ergibt sich eine Sittigung der Ladungstrigerkonzentration bei
etwa n, = 6 x 10'° cm~2. Somit lésst sich sowohl der T+-Zustand, als auch der T-
Zustand in ein- und derselben QW untersuchen. Demzufolge ist diese Probe ein
interessanter Kandidat zur Untersuchung der g-Faktor-Anisotropien von Elektronen

und Lochern.

In den folgenden Abschnitten werden die Experimente zur Erzeugung von Elektron-
und Lochspinkohérenz sowie die Experimente zur Bestimmung der Anisotropie der

Elektron- und Loch-g-Faktoren vorgestellt.



5.2. Optische Erzeugung von Elektron- und Lochspinkohérenz 67

5.2 Optische Erzeugung von Elektron- und

Lochspinkoharenz

Zur Bestimmung der Resonanzen wird zunachst die Resonanzenergie der Probe er-
neut bestimmt. Dabei wird die Probe im superfluiden Helium auf 1,7 K gekiihlt und
mit einem Dauerstrichlaser, bei der Energie von 3,061 €V iiber der Barriere, optisch
angeregt. In Abbildung (a) ist die gemessene PL der Probe dargestellt. Es sind
zwei Maxima zu erkennen. Dabei wird das hoherenergetische Maximum durch den
Xpp-Zustand (2,815eV) hervorgerufen, das Niederenergetische von dem T~ -Zustand
(2,809€V). Der T*-Zustand (2,811¢€V) ist in der PL nicht zu erkennen, da durch die
Anregung tber der Barriere die Elektronenkonzentration in der QW erhoht wird;
die Elektronen rekombinieren mit den Lochern, weshalb die Probe eine n-Dotierung
aufweist. Der relative energetische Abstand zwischen den drei Zustdnden entspricht
in etwa den bestimmten Abstdnden mittels Reflektivitdtsmessungen [102]. Jedoch
sind die Resonanzen um etwa 5meV zu niedrigeren Energien verschoben. Dies lésst
sich durch die Stokes-Verschiebung [110] erkléren.

Als Néachstes wird die Spindynamik im externen transversalen Magnetfeld, bei An-
regung mit der Energie von 2,811 eV mittels Kerr-Rotation, untersucht. Dazu wird
das emittierte Laserlicht (882,14 nm) durch einen Lithiumtriborat-Kristall frequenz-
verdoppelt (441,07 nm) und somit die notige Anregungsenergie erreicht. Das externe
Magnetfeld wird in z-Richtung angelegt (Voigt-Geometrie) und in 0,5 T-Schritten
variiert. Die Ergebnisse sind in Abbildung [5.4(b) dargestellt. Das Signal weist bei
allen Magnetfeldstarken langsame Schwingungen auf, vergleichbar mit den Lochspin-
prézessionen in den vorgestellten QDs (vgl. Abschnitt [4.2). Eine genauere Analyse
der Daten mittels Formel ergibt, dass die Prézessionsfrequenz linear von der
Starke des externen transversalen Magnetfeldes abhéngt, vgl. Abbildung (c) Au-
Berdem resultiert ein Loch-g-Faktor von |gy| = 0,08+ 0,01. Die Dephasierungszeiten
lassen sich ebenfalls durch eine 1/B-Abhéngigkeit vom Magnetfeld beschreiben, wo-
bei sich nach Formel ein Ag, = 0,027 £ 0,002 bestimmen lasst. Dieser Wert
ist fast um einen Faktor 2 grofler, als der gemessene Wert in der QD-Probe II, vgl.
Abschnitt [4.2] Somit lassen sich die kurzen Dephasierungszeiten durch die unter-
schiedlichen g-Faktoren der Locher innerhalb der QW erkldaren. Da die QW nicht
wesentlich breiter ist als die Hohe der vorgestellten QDs, kommt es durch Inhomo-

genititen in der Grenzschicht, zwischen dem QW-Material und dem Material der
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Abbildung 5.4: (a) Photolumineszenz der Quantenschicht, angeregt mit einem Dauer-
strichlaser mit einer Photonenenergie von 3,061 eV (iiber der Barriere). (b) Zeitaufgelos-
te Kerr-Rotationskurven bei verschiedenen Magnetfeldern und Pump-Probe-Laserenergie
von 2,811eV (T7). (c) Lochspinpréizessionsfrequenz in Abhéngigkeit vom externen trans-
versalen Magnetfeld. Die schwarze Linie stellt eine lineare Anpassung an die Daten dar.
Dephasierungszeit 75 in Abhédngigkeit vom externen transversalen Magnetfeld. Die An-
passungskurve zeigt eine 1/B-Abhéngigkeit.

Barriere, zu verschiedenen Préazessionsfrequenzen der Lochspins. Dies hat wiederum

eine relativ grole Verteilung der g-Faktoren zur Folge.

Die untere Kurve in Abbildung (a) zeigt die langsame Schwingung, die durch die
Préazession der Lochspins in dem externen transversalen Magnetfeld von B = 2T
erzeugt wird. Die Vergroflerung des entsprechenden Signals, der ersten 100 ps, weist
schnelle Oszillationen auf, die von photogenerierten Elektronen erzeugt werden, sie-
he Abbildung (b) Diese Elektronen haben eine schnelle Dephasierungszeit, die
durch die Exzitonlebenszeit 7 = 55+ 5 ps begrenzt ist. Die oberen Kurven in Abbil-
dung [5.5(a) zeigen die gleichen Messungen, mit zusétzlicher Anregung durch einen
Dauerstrichlaser bei 3,061 ¢V fiir verschiedene Leistungen. Bei kleinen Leistungen
kann das Signal in zwei Komponenten mit unterschiedlichen Schwingungsfrequenzen
getrennt werden. Diese Komponenten werden von schnell prazedierenden Elektro-
nenspins und langsam prazedierenden Lochspins gebildet. Bei hoherer Anregungs-
leistung verschwindet das Signal der Lochspins und es wird nur noch das Signal der

Elektronenspins, mit einem g-Faktor von |g.| = 1,18 £ 0,01 detektiert. Aufgrund der
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Abbildung 5.5: (a) Zeitaufgeloste Kerr-Rotationsmessungen mit zusétzlicher Anregung
durch einen Dauerstrichlaser bei 3,061eV (iiber der Barriere) fiir unterschiedliche An-
regungsleistungen. (b) VergroBerung des entsprechenden Signals der ersten 100 ps, ohne
zusétzliche Anregung; das Signal weist schnelle Oszillationen auf, die von photogenerier-
ten Elektronen erzeugt werden. (c) Elektron- und Loch-Signalamplitude (normalisiert) in
Abhéngigkeit der zusétzlichen Anregungsleistung.

langen Dephasierungszeit von tiber 13,2 ns muss es sich daher um residente Elektro-
nen in der QW handeln [111,/112]. Die Analyse der Amplitude der beiden Signal-
komponenten, in Abhéngigkeit der zuséitzlichen Anregungsleistung, ist in Abbildung
5.5(c) dargestellt. Diese bestétigt die Reflektivitdtsmessungen, dass mit zusatzlicher
Anregung die Elektronendichte in eine Sattigung tibergeht und die Probe daraufhin
eine vollsténdige n-Dotierung aufweist. Bei geringen Anregungsleistungen koexistie-
ren beide Signale. Diese Koexistenz vom Elektron- und Lochspinsignal in der QW
kann durch die Inhomogenitaten an der Grenzschicht erklért werden; durch diese
bilden sich Bereiche, in denen sich nur Elektronen oder nur Loécher aufhalten, die
wiederum durch den gepulsten Ti:Saphir-Laser polarisiert werden. Innerhalb dieser
Bereiche kann durch die zusatzliche Anregung der Ladungszustand der erzeugten

Trionen und somit der Ladungszustand der QW gesteuert werden. Eine solche Ko-
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Abbildung 5.6: (a) Zeitaufgeloste Kerr-Rotationsmessungen bei unterschiedlichen
Pump- und Probe-Energien. Die untere Kurve zeigt eine resonante Trion-Anregung. Bei
hoheren Energien wird die Exzitonresonanz erreicht und es wird eine Koexistenz von lang-
lebigen Elektron- und Lochspinpréazessionen detektiert. (b) Elektron- und Lochspinsignal-
amplitude (normiert) in Abhéngigkeit von der Pump-Leistung (Ti:Saphir-Laser) des Xyy-
Zustandes.

existenz und Steuerung von langlebigen Elektron- und Lochspinspréazessionen wurde
bereits in CdTe-QWs gezeigt, siche Ref. [103]. Jedoch sind die hier vorgestellten De-
phasierungszeiten der Lochspins fiir B = 0,5T mindestens um den Faktor 2 grofler.
Die notwendige zuséatzliche Anregungsleistung um den Ladungszustand vollstdndig
zu dndern, ist eine GroBenordnung kleiner. Ohne zusédtzliche Anregung weist die
Probe eine reine p-Dotierung auf. Damit lasst sich der Ladungszustand vollstandig

von positiv nach negativ und umgekehrt andern.

Eine weitere Moglichkeit den Ladungszustand der QW zu éndern, basiert auf der
Verdnderung der Anregungsenergie des Ti:Saphir-Lasers [103]. In Abbildung [5.6{a)
sind die Ergebnisse der entsprechenden Messreihe dargestellt. Dabei wird die Pump-
und Probe-Energie von der T*-Resonanz zu Xy, verdndert. Wie deutlich erkennbar
ist, nimmt die Amplitude des Lochspinsignals ab, sobald die Anregungsenergie zu
hoheren Energien verschoben wird (2,813¢V). Dabei wird bereits Elektronenspin-

koharenz erzeugt, jedoch mit einer geringen Effektivitat. Bei resonanter Anregung
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des Xyp-Zustandes (2,815 €eV) ist die Erzeugung von Elektronenspinkohérenz wesent-
lich effektiver, was man an der Amplitudenzunahme erkennt. Jedoch kann weiter-
hin Lochspinkohérenz detektiert werden. Dementsprechend kann Elektronen- und
Lochspinkohérenz, bei resonanter Anregung des Xy,-Zustandes, ebenfalls in der QW
koexistieren. Die Koexistenz wird bei noch hoheren Anregungsenergien (2,816¢V)
aufgehoben, da nur die Elektronenspinkohéarenz detektiert wird. Diese wird wieder-
um nur noch mit einer geringen Effektivitiat erzeugt, da sich die Anregungsenergie
am Rand der PL befindet.

Die Koexistenz der Elektronen- und Lochspinkohérenz bei der Anregungsenergie von
2,815V kann durch die Pump-Leistung beeinflusst werden. In Abbildung [5.6{b) ist
die Abhéngigkeit der Signalamplitude der Elektronen- und Lochspinkohérenz dar-
gestellt. Die Amplituden sind auf die maximale Amplitude der Elektronenspinko-
héarenz normiert. Beide Spinkohérenzen koexistieren zu gleichen Teilen, bis zu einer
Pump-Leistung von etwa 8kW /cm?. Bei hoherer Leistung nimmt die Amplitude
der Lochspinkohédrenz ab und die der Elektronenspinkoharenz zu, bis nur noch die
Elektronenspinkoharenz detektierbar ist. Dies liegt an der hohen Pump-Leistung,
die einerseits die Elektronenspinkoharenz erzeugt und andererseits die Elektronen-
konzentration erhoht. Es fiihrt zu einer hoheren Rekombinationsrate der Elektronen

mit den Lochern, womit das Signal der Lochspinkoharenz verschwindet.

5.3 T5-Zeiten der Elektronenspinkoharenz

Die langen Dephasierungszeiten (75 > 13,2ns) der Elektronenspins in der QW kon-
nen aufgrund der Wiederholungsperiode T = 13,2 ns nicht genau bestimmt werden.
Die T-Zeiten kénnen mittels resonanter Spinamplifikation, die im Abschnitt [3.2]vor-
gestellt ist, bestimmt werden. Dazu wird folgendes Experiment durchgefithrt: Die
Wellenlange und damit die Anregungsenergie des Ti:Saphir-Lasers wird so einge-
stellt, dass sie, nach einer Frequenzverdopplung der Wellenlénge, resonant mit dem
T+-Zustand (2,811eV) ist. Der zeitliche Abstand zwischen Pump- und Probe-Puls
betriagt At = —55ps. Das externe transversale Magnetfeld wird kontinuierlich ge-

andert, um die Elektronenspinresonanzen detektieren zu konnen.

Da das Signal bei Anregung des T*-Zustandes in den ersten 55 ps schnelle Elektro-

nenspinprézessionen aufweist, wird das Experiment ohne zusétzliche Anregung tiber
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Abbildung 5.7: RSA-Messung bei resonanter Anregung des Tt-Zustandes (2,811eV),
mit einem zeitlichen Abstand zwischen Pump- und Probe-Puls von At = —55 ps.

der Barriere durchgefiihrt. Dies dient dazu, um einerseits sicherzugehen, dass es unter
diesen Bedingungen keine langlebige Elektronenspinkohérenz gibt und andererseits
um zu uberpriifen, ob bei geringeren Magnetfeldern eine langlebige Lochspinkohé-
renz existiert. In Abbildung ist das Ergebnis der Messung veranschaulicht. Es
wird ein Maximum des Signals bei sehr geringen Magnetfeldern AB = 8 mT fir
B = 0mT detektiert. Eine solche Resonanz wird bei jeder RSA-Messung detek-
tiert [4]. Die Amplitude hdngt von der anisotropen Spinrelaxationszeit der beteilig-
ten Ladungstriager ab [59]. Die Anisotropie der Spinrelaxationszeiten wurde kiirzlich
fiir CdTe-QWs untersucht; Details hierzu lassen sich in Ref. [104] finden. Da das Si-
gnal unter diesen Anregungsbedingungen keine periodischen Resonanzen aufweist,
kann davon ausgegangen werden, dass keine langlebige Elektronen- oder Lochspin-

koharenz auf diese Weise erzeugt werden kann.

Das Experiment wird mit zuséatzlicher Anregung wiederholt. Dabei entspricht die
Pump-Leistung des Ti:Saphir-Lasers etwa 3 kW cm ™2 und die Leistung der zusétzli-

2 um eine reine p-Dotierung zu gewéhrleisten. Das

chen Anregung etwa 40 mW cm™
unter den genannten Bedingungen gemessene Signal ist in Abbildung [5.8[(a) darge-
stellt. Das Signal weist periodisch wiederkehrende Resonanzen auf bei denen, mit
steigendem Magnetfeld, die Amplitude reduziert wird. Es wird das zweite Maximum
auf der negativen Magnetfeldachse ausgewertet, um die Dephasierungszeit der Elek-
tronenspinkohérenz zu bestimmen. Dieses Maximum wird ausgewéahlt, da es sich
zum einen bei einem noch relativ geringen Magnetfeld befindet, zum anderen kein
Einfluss des nullten Maximums vorliegt: Bei Magnetfeldern um B = 0 mT wird die

Dephasierungszeit der Elektronenspins durch Fluktuationen des Kernmagnetfeldes,
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Abbildung 5.8: (a) RSA-Messung bei resonanter Anregung des TT-Zustandes (2,811 ¢eV)
mit zusétzlicher Anregung tiber der Barriere (3,061€V). (b) Auswertung des zweiten Ma-
ximums durch die Anpassung nach Formel (3.5]).

iiber die Kern-Hyperfeinwechselwirkung bestimmt [78,/113]. Die Anpassungskurve
nach Formel an das zweite Maximum ist in Abbildung (b) gezeigt. Die De-
phasierungszeit liegt hier bei 75 = 20,0£0,5 ns. Der Elektron-g-Faktor wird aus dem
Abstand der Maxima bestimmt, es ergibt sich ein Wert von |g.| = 1,31 + 0,01.

Im Vergleich dazu werden die Dephasierungszeiten der Elektronenspins bei Anre-
gung des Xy,-Zustandes, ohne zusétzliche Anregung bei gleicher Pump-Leistung von
etwa 3kW em ™2 bestimmt. Die Messdaten sind in Abbildung [5.9)(a) dargestellt. Wie
deutlich zu erkennen ist, nimmt die Amplitude der Maxima mit steigendem Magnet-
feld wesentlich schneller ab. Die Analyse des zweiten Maximums ergibt eine Depha-
sierungszeit von 75 = 10,0 & 0,5 ns. Der Elektron-g-Faktor ergibt sich ebenfalls aus
dem Abstand der Maxima |g.| = 1,39 + 0,01. Die unterschiedlichen Dephasierungs-
zeiten der Elektronenspins kénnen durch den Dyakonov-Perel-Mechanismus (vgl.
Abschnitt begriindet werden. Bei der Anregung des T*t-Zustandes wird durch
die zusétzliche Anregung mit hoher Leistung, die Elektronenkonzentration maxi-
miert (vgl.Abbildung [5.5(c)). Dies fithrt dazu, dass ein Elektron nur eine geringe
Zeit zwischen der Streuung an den anderen Elektronen hat, um seine Polarisati-
onsrichtung zu andern. Es tragt schliefllich zu langeren Dephasierungszeiten bei.
Durch Anregung des Xy,-Zustandes wird die Elektronenkonzentration nicht maxi-
miert, demnach hat das einzelne Elektron mehr Zeit seine Polarisationsrichtung zu

andern und die Dephasierungszeit nimmt ab.

Die ermittelten Elektron-g-Faktoren aus den RSA-Messungen |g. | = 1,31 £ 0,01
und |gex| = 1,39 £ 0,01 weichen deutlich von den Werten aus den Kerr-Rotations-
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Abbildung 5.9: (a) RSA-Messung bei resonanter Anregung des Xypp-Zustandes
(2,815¢V). (b) Auswertung des zweiten Maximums durch die Anpassung nach Formel

B3)-

messungen |go| = 1,18 + 0,01 ab. Diese Abweichung kann durch Kern-Hyperfein-

wechselwirkung hervorgerufen werden [4].

mit a,, = v, A,|¥(r,)|, wobei v, das Volumen einer Einheitszelle ist. ¥(r,) ist die
Wellenfunktion des Elektrons, an der Stelle des n-ten Kerns. A, gibt die Kopp-
lungskonstante wieder, I und S sind der jeweilige Kern- bzw. Elektronenspin. Diese
Wechselwirkung ist fiir s-artige Bloch-Funktionen 4 — 5 mal starker, als fiir die
p-Artigen [114]. Bei sehr geringen Magnetfeldern (B < 100mT) ist die Hyperfein-
wechselwirkung, die vorherrschende Wechselwirkung zwischen Elektronen und Ker-
nen [4]. Diese wirkt sich, ahnlich wie bei der Phasensynchronisation durch Kerne in
den QDs (siehe Abschnitt , auf die Prazessionsfrequenzen der Elektronen aus,

was wiederum zu abweichenden g-Faktoren fiihrt.

5.4 Anisotropie der Elektron- und
Loch-g-Faktoren

In diesem Abschnitt sollen die Ergebnisse zur Bestimmung des Elektron- und Loch-
g-Faktor-Tensors in der QW vorgestellt werden. Dazu wird das Experiment mit den

gleichen Parametern fiir das externe Magnetfeld durchgefiihrt, wie bereits in Ab-
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Abbildung 5.10: Konturdiagramm des Elektron- und Loch-g-Faktor-Tensors, bestimmt
aus den Elliptizitdtsmessungen.

schnitt [4.5] beschrieben. Es wird lediglich die Anregungsenergie an die Resonanz
vom T*-Zustand angepasst und die zeitaufgeloste Spindynamik der Locher mittels
Kerr-Rotation, im externen Magnetfeld von B = 2T gemessen. Zur Bestimmung des
Elektron-g-Faktor-Tensors wird die Probe, bei gleicher Anregungsenergie (Ti:Saphir-
Laser), zusitzlich iiber der Barriere, mit einer Leistung von etwa 40 mW cm™~2 ange-

regt, um hiermit eine reine p-Dotierung zu gewéahrleisten.

In der Voigt-Geometrie zeigt das Signal der Lochspins fiir verschiedene Magnet-
feldwinkel ¢, nach der Initialisierung der Spinpolarisation, qualitativ den gleichen
Verlauf (&hnlich wie in Abbildung [5.4{b)). Im Laufe der Zeit dndert sich die Pha-
senentwicklung und damit die Prézessionsfrequenz fiir verschiedene Orientierungen

des Magnetfeldes. Demnach liegen g-Faktor-Variationen vor.

Durch das Variieren des Winkels 6 wird das Magnetfeld in der z-z-Ebene bei festem
Winkel ¢ = 0° rotiert. Das Drehen des Magnetfeldes aus der QW-Ebene fiithrt dazu,
dass die Amplitude des Kerr-Rotationssignals schwécher wird. Wenn das Feld in
Faraday-Geometrie orientiert ist, also senkrecht zur Ebene der QW, gleich der opti-
schen Achse, tritt keine Prézession der Spins mehr auf. Stattdessen wird ein reiner
exponentieller Abfall der Signalamplitude detektiert. Dieses Verhalten gleicht dem,
der in Abschnitt bereits fiir Locher in QDs vorgestellt wurde. Fiir Magnetfeld-
ausrichtungen in z-Richtung wird die Spinprézession zu schwach, um zuverléssige

Werte fiir die g-Faktoren zu erhalten. Dies geschieht iiblicherweise fiir Winkel 6 > 8°.
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Abbildung 5.11: Magnetfeldwinkelabhéngiger Elektron-g-Faktor in (a) z-y und (b) x-2-
Ebene. Die Linien sind Anpassungen der Daten mit der Formel (4.11)).

In diesem Fall werden die Daten soweit wie moglich gemessen und mit Hilfe von
Kurvenanpassungen nach Formel analysiert. Die fehlenden Loch-g-Faktoren
werden mittels der Formel bestimmt, woraus der g-Faktor-Tensor fiir Locher
resultiert. Abbildung [5.10(b) ist eine Konturdarstellung des Loch-g-Faktor-Tensors.
Der Loch-g-Faktor weist eine sehr starke Anisotropie auf, was durch die hantelfor-
mige Form verdeutlicht wird. Die Konturdarstellung des Elektron-g-Faktor-Tensors
in Abbildung [5.10(a) ist auf die gleiche Art und Weise, aus den Messungen mit zu-

sitzlicher Anregung, bestimmt worden. Der Elektron-g-Faktor ist nahezu isotrop.

Weitere Details werden anhand von Schnitten durch die Konturdarstellung, entlang
der jeweiligen Achsen, sichtbar. In Abbildung[5.11|(a) und [5.11{(b) sind die absoluten
Werte des g-Faktors der Elektronen, fiir die verschiedenen Ebenen dargestellt. Auf
eine Messung und Darstellung in der y-z-Ebene wird verzichtet, da der Elektron-g-
Faktor in der z-y-Ebene isotrop ist. Die Punkte in den Abbildungen sind g-Faktor-
Werte, die aus den Messungen ermittelt werden; die Kreise sind g-Faktor-Werte,
die aus Symmetriegriinden an den Hauptachsen gespiegelt werden. Die Skalierung
fiir den Elektron-g-Faktor wird so gewéhlt, dass die Abweichungen von der Isotro-
pie sichtbar sind. Die Darstellung zeigt keine Anisotropie innerhalb der QD-Ebene
(2-y) mit |ge,| = 1,18 £0,01 und |ge,| = 1,18 £ 0,01 auf. Demzufolge ist der Ani-
sotropiefaktor in dieser Ebene P. ., = 0%. In z-Richtung ergibt sich ein geringerer
Wert des Elektron-g-Faktors |g..| = 1,13 £ 0,02, was zu einem Anisotropiefaktor
von P, ,, = Py, = 2,2% fiir beide Ebenen fiihrt.
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Abbildung 5.12: Magnetfeldwinkelabhéngiger Loch-g-Faktor in (a) z-y-, (b) z-2- und
(c) y-2-Ebene. Die Linien sind Anpassungen der Daten mit der Formel (4.11)).

Die detaillierte Betrachtung des Loch-g-Faktors ist in Abbildung dargestellt.
Fir das Loch wurde die Skala ebenfalls angepasst, um die Anisotropie zu erkennen:
Denn fiir die Hauptachsen ergibt sich aus |gy .| = 0,06+0,01 und |gy | = 0,08+0, 01
ein Anisotropiefaktor von B, ,, = —14,3%. In z-Richtung betrégt der g,-Faktor et-
wa |gn,.| & 1,84+0,2, was einen Anisotropiefaktor von A, ., = —93,5 % ausmacht. Die
starke Anisotropie in dieser Ebene wird in Abbildung [5.12(b) verdeutlicht. Der gj-
Faktor dndert sich innerhalb von wenigen Grad (Anderung der Magnetfeldrichtung),
um einen Faktor 4 — 5. Unter Beriicksichtigung der Fehler und der sehr starken Ani-
sotropie in z-Richtung kann der Loch-g-Faktor, innerhalb der z-y-Ebene, als relativ
isotrop bezeichnet werden. Die Werte der Elektron- und Loch-g-Faktoren, mit den
dazugehorigen Anisotropiefaktoren, sind zum Vergleich in Tabelle zZusammenge-

fasst.

Das isotrope Verhalten des Elektron-g-Faktors in der x-y-Ebene, war aufgrund sei-
ner s-artigen Bloch-Funktion zu erwarten |4]. Die geringe Anisotropie in der z-z-
bzw. y-z-Ebene kann durch geringe mechanische Verspannung innerhalb der Struk-

tur und/oder durch die Inhomogenitéiten an den Grenzschichten entstehen [98,101].
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H |g$| |gy| |gz| ‘ PCEy Prz Pyz
Elektron || 1,18 1,18 1,13 0% 2.2% 2.2%
Loch 0,06 0,08 1,80 | —143% —-93,5% —-91,5%

Tabelle 5.1: Elektron- und Loch-g-Faktoren mit den dazugehorigen Anisotropiefaktoren
der QW-Probe.

Diese Anisotropie zeigt ein dhnliches Verhalten auf, wie die in Abschnitt [2.4] vorge-
stellte Anisotropie fir GaAs-QWs [21]: Denn fiir beide Anisotropien gilt g, ,, > g..

Das der Loch-g-Faktor in der z-y-Ebene von 0 abweicht, kann von verschiedenen
Aspekten abhéngen [51]: Die Anisotropie kann durch den Parameter des Kohn-
Luttinger- (oder Bir-Pikus-) Hamiltonoperator beschrieben werden. Der Loch-g-
Faktor hangt zudem von der Verteilung der Wellenfunktion des Schwerlochs im Ma-
terial der Barriere und von der Spin-Bahn-Aufspaltung ab. Dartiber hinaus entsteht,
durch geringe mechanische Verspannung innerhalb der Struktur, eine Mischung der
Schwer- und Leichtlécher. Unter Berticksichtigung der Fehler des Loch-g-Faktors ist
der Anisotropiefaktor in der z-y-Ebene im besten Fall P, ,, = P.,. < 1%, woraus
sich schlussfolgern lédsst, dass der Elektron-g-Faktor so gut wie keine Anisotropie
aufweist. Der g-Faktor in z-Richtung ist von der QW-Breite abhéngig und kann
einen Wert von |gn| ~ 2 annehmen. Dieses Verhalten wurde bereits in verschiede-
nen QWs nachgewiesen [52,53,/112], was den Wert von |gp .| ~ 1,8 £ 0,2 als einen

realistischen Anpassungswert bestétigt.



6 Zusammenfassung

Die in dieser Arbeit untersuchten Elektron- bzw. Lochspinkohirenzen sowie die da-
zugehorigen Elektron- bzw. Loch-g-Faktoren in Halbleiter-Quantenstrukturen zei-
gen auf, dass es viele unterschiedliche Moglichkeiten gibt Spintronik-Bauelemente

zu realisieren.

Die Untersuchung der Elektron-g-Faktor-Dispersion hat ergeben, dass die Zusam-
mensetzung und die Grofle der QDs einen Einfluss auf den Elektron-g-Faktor haben.
Jedoch wird der Elektron-g-Faktor im Wesentlichen von der Grofle der Bandliicke be-
stimmt, wiahrend die Spinkohérenzzeit von der Homogenitéit der QDs abhéngt. Diese
wird dabei stark von der Durchfiihrung des Ausheilungsprozesses und der Qualitét
des Wachstumsprozesses beeinflusst. Die beobachtete Abhéangigkeit des Elektron-g-
Faktors von der optischen Ubergangsenergie suggeriert eine universelle Abhingig-

keit, die fiir weitere QDs tiberpriift werden sollte.

Hingegen fithrt Inhomogenitat der QDs dazu, dass Spinkoharenz durch nichtreso-
nante optische Anregung erzeugt werden kann, indem zwei QD-Subensembles mit
ein- und derselben Energie angeregt werden; das Eine wird tiber den s-Schalen-
Singulett-Zustand, das Andere iiber den p-Schalen-Singulett- bzw. Triplett-Zustand
erzeugt. Im zweiten Fall relaxieren die Spins innerhalb von etwa 20 — 30 ps von den
hoherenergetischen Zusténden in den s-Schalen-Singulett-Zustand. Eine solche Me-
thode, zur Erzeugung von Spinkohérenz in zwei Subensembles, konnte verwendet
werden, um zwei Quanten-Bits mit ein- und derselben Anregungsenergie zu initia-
lisieren. Diese konnten dann als Logikgatter benutzt werden, vorausgesetzt es gibt

eine Wechselwirkung zwischen den Ensembles, wie in Ref. [88] aufgefithrt wird.

Die verschiedenen Elektron-g-Faktoren in den QDs fithren zum Mode-Locking-Effekt,
der durch Kernfokussierung verstarkt wird. Die Kernfokussierung hat zwar den Vor-
teil, dass die Signalamplitude grofler wird, zugleich aber den Nachteil, dass ,,schnelle

Kontrolle® der Elektronenspins, z.B. durch einen weiteren Laser-Puls nicht moglich

79
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ist. Dies lasst sich dadurch begriinden, dass die Kerne, im Vergleich zu den Elek-
tronen, sehr langsam relaxieren und somit die Elektronen beeinflussen. Durch die
nichtresonante optische Erzeugung von Mode-Locking kann der Kernfokussierungs-

effekt umgangen werden, um ,schnelle* Spintronik-Bauelemente zu realisieren.

Die Anisotropie der Elektron- und Loch-g-Faktoren in QDs kdnnte ebenfalls fiir die
Realisierung von Spintronik-Bauelementen interessant sein. In diesem Fall sollte sie
fiir die Elektronen entweder reduziert werden, um nicht als Storfaktor zu fungieren,
oder im Gegenteil erh6ht werden, um eine bessere Unterscheidung der Signale zu
gewahrleisten. In beiden Fallen kann der g-Faktor nur iiber den Ausheilungsprozess
und/oder den Wachstumsprozess beeinflusst werden, indem die GroBe und die Form
variiert werden. Der Loch-g-Faktor in der QD-Ebene hiangt dabei entscheidend von
der Form des QD ab.

Neben den Quantenpunkten wurde innerhalb dieser Arbeit auch Quantenschichten
néher untersucht. In diesem Kontext wurde die Erzeugung von Elektron- und Loch-
spinkohérenz aufgezeigt. Dabei gibt es verschiedene Moglichkeiten den Ladungszu-
stand vollstandig zu verdndern; einerseits mit zusétzlicher Anregung iiber der Barrie-
re, andererseits durch Variation der Anregungsenergie und -leistung des Ti:Saphir-
Lasers. Zusatzlich ist es moglich eine Koexistenz von Elektron- und Lochspinkohé-

renz zu erzeugen.

Die Untersuchung der Elektron- und Loch-g-Faktor-Anisotropie in der QW ergab,
dass der Elektron-g-Faktor in allen Ebenen nahezu isotrop ist. Im Vergleich dazu,
weist der Loch-g-Faktor lediglich in der z-y-Ebene ein isotropes Verhalten auf, wiah-
rend sich in der x-z- bzw. y-z-Ebene ein Anisotropiefaktor von tiber 90% ergibt.
In der z-Richtung hiangt der Loch-g-Faktor von der Breite der QW ab. Mit einer
systematischen Studie der g-Faktor-Anisotropie flir verschieden hohe QDs koénnte
zukiinftig iiberpriift werden, ob die gleiche Abhéngigkeit fiir QDs wie fir QWs gilt.
Die QW bietet gegeniiber dem QD den Vorteil von einem nahezu isotropen Elektron-
g-Faktor. Der Nachteil ist jedoch, dass die Elektronen nicht so stark lokalisiert sind,

was wiederum die Kontrolle dieser erschwert.

Die Ergebnisse dieser Arbeit bestéitigen das weitere Studien sowohl experimentell, als
auch theoretisch notwendig sind, um ein umfassendes Verstédndnis der Spinkohérenz
sowie der g-Faktoren zu erhalten und somit Spintronik-Bauelemente zukiinftig zu

realisieren.
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