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Zusammenfassung

Wiéhrend die Spineigenschaft quantenmechanischer Objekte in metallbasierten Bauteilen,
wie Datenspeichern oder Sensoren, bereits seit vielen Jahren kommerziell genutzt wird, ist
deren Einsatz als Informationstrager einer halbleiterbasierten sog. ,Spinelektronik” (oder
kurz ,,Spintronik*) noch immer Gegenstand intensiver Forschung. Schwerpunkte dieser For-
schung bilden die gezielte Erzeugung (,Injektion“), der Transport, die Manipulation, die
Speicherung und das Auslesen einer spincodierten Information. Ziel der vorliegenden Ar-
beit war es, durch die Kombination nanostrukturierter, metallischer Ferromagnete mit
einem magnetisch dotierten Halbleiter neue Wege zur Manipulation sowohl inkohérenter
als auch kohérenter Spinensembles im Halbleiter aufzuzeigen. Verdiinnt-magnetische Halb-
leiter (DMS)! bieten im Vergleich zu nicht-magnetischen Halbleitern wie GaAs oder ZnSe
einen erweiterten Gestaltungsspielraum, welcher sich aus der Kopplung der Ladungstra-
gerspins mit den Spins der magnetischen Fremdatome des Halbleiters ergibt. Aufgrund
der Kopplung ist beispielsweise in einem DMS die spinabhéngige Energieaufspaltung von
Valenz- und Leitungsband bei Tieftemperatur schon fiir ein geringes Magnetfeld von eini-
gen zehn Millitesla so grofs, dass eine deutliche Spinpolarisation der Ladungstréager auftritt.
Infolgedessen kann das Streufeld optimierter ferromagnetischer Mikro- oder Nanostruktu-
ren ausreichen, um auch ohne Anwesenheit eines externen Magnetfeldes ein inkohdrentes
Ensemble von Ladungstrager-Spins im DMS lokal zu polarisieren und zu manipulieren. Dies
stellt den ersten Ansatz des Ferromagnet-DMS-Hybridkonzeptes dar. Der zweite Aspekt
des Konzeptes nutzt ebenfalls die Kopplung beider Spinsysteme im DMS: Durch optische
Injektion spinpolarisierter Ladungstriager kann eine kohdrente Spinprazession der magneti-
schen Fremdatome um ein externes Magnetfeld initiiert werden. Deren Dynamik lasst sich
ebenfalls iiber ferromagnetische Streufelder manipulieren.

Die magneto-optischen  Eigenschaften des in der Arbeit verwendeten
(Zn,Cd,Mn)Se/ZnSe-DMS-Quantenfilmes wurden mittels polarisationsaufgeloster Mikro-

lengl.: Diluted Magnetic Semiconductor



2 Zusammenfassung

Photolumineszenz-Spektroskopie untersucht. In Faraday-Geometrie, d. h. bei paralleler
Orientierung von externem Magnetfeld und Detektionsrichtung der Photolumineszenz
(PL), konnte schon fiir ein geringes Magnetfeld von Bey = 100 mT eine starke spinab-
héngige Energieaufspaltung der Schwerloch-Exzitonen von AFEy; ~ 2 meV nachgewiesen
werden. Da AFEy bei der gegebenen Probentemperatur von T' = 4,2 K wesentlich grofser
war als die thermische Energie? kT, hatte dies auch einen hohen Spinpolarisationsgrad
der Schwerloch-Exzitonen von px(100 mT) > 30 % zur Folge. Die Bestimmung von px
erfolgte iiber den dazu identischen zirkularen Polarisationsgrad pp;, der PL mithilfe einer
besonders empfindlichen Modulationsmesstechnik (typische Genauigkeit < 0,5 %).

Das magnetische Streufeld lasst sich fiir den einfachen Fall eines homogen magneti-
sierten Quaders mithilfe der Maxwell-Gleichungen analytisch berechnen. Die fiir die Ex-
perimente notwendige Faraday-Geometrie bedingt, dass moglichst starke und ausgedehnte
vertikale Streufelder benotigt werden. Die beispielhafte Rechnung fiir einen 100 nm di-
cken Ferromagneten mit lateralen Abmessungen von 1 pym x 1 pum zeigte, dass dies nur
bei vertikaler Magnetisierung des Ferromagneten zu erreichen ist und zudem nur in den
vom undurchsichtigen Ferromagneten bedeckten Bereichen des Halbleiters. Die zweite Be-
schrankung konnte durch geschickte Wahl einer sog. ,,Antidot“-Struktur umgangen werden,
welche aus kleinen Aperturen innerhalb eines grofseren Ferromagneten besteht. Die Bedin-
gung einer vertikalen, moglichst remanenten Magnetisierung stellte hingegen eine nicht-
triviale materialtechnische Anforderung an den Ferromagneten dar. Im Allgemeinen liegt
die remanente Magnetisierung diinner ferromagnetischer Schichten némlich aufgrund der
Formanisotropie in der Schichtebene. In speziellen magnetischen Vielfachschicht-Systemen,
bestehend aus abwechselnden, nm-diinnen Lagen von Fe und Tb, fiihrt jedoch die starke
Einionen-Anisotropie des Tb zu einer vertikalen Vorzugsausrichtung der Fe-Momente an
den Fe/Tb-Grenzflichen. SQUID?-Messungen des Magnetisierungsverhaltens eines plana-
ren 40 x (3,5 nm Fe/1,9 nm Tb)-Vielfachschicht-Ferromagneten zeigten, dass bei Tieftem-
peratur eine starke remanente vertikale Magnetisierungskomponente von M, = 470 mT /i
auftrat, welche oberhalb der Ordnungstemperatur des Th nahezu verschwand.

Nachdem sowohl ein DMS-Halbleiter als auch ferromagnetische Nanostrukturen mit
geeigneten magneto-optischen bzw. magnetischen Eigenschaften gefunden waren, wurden
Hybridsysteme per Elektronenstrahl-Lithographie, Aufdampfen und Lift-Off-Technik her-
gestellt und mittels polarisationsaufgeloster Mikro-PL-Spektroskopie untersucht. Tatséch-

lich konnte in Gegenwart der magnetisierten Ferromagnete ein strukturabhingiger, rema-

2kp = 86,2 peV /K ist die Boltzmann-Konstante
3engl.: Superconducting Quantum Interference Device



Zusammenfassung 3

nenter Polarisationsgrad ppr, der DMS-PL nachgewiesen werden. In qualitativer Uberein-
stimmung mit Streufeldberechnungen war ppy, fiir die ferromagnetischen Drahtstrukturen
grofser als fiir quadratische Strukturen und am hochsten fiir die Antidot-Strukturen mit
moglichst kleinen Aperturen. An einer einzelnen Antidot-Struktur mit inneren und &ufie-
ren Abmafen von 2 x 2 yum? bzw. 10 x 10 um? wurde demonstriert, dass das zusitzlich in
der Apertur auftretende vertikale Streufeld zu einer Hysterese im Magnetfeldverlauf des
Polarisationsgrades ppr,(Bex) der DMS-PL fiithrt. Ohne externes Magnetfeld betrug ppr,
in der Apertur je nach Magnetisierungsrichtung des Antidots +12 %. Der hohe remanen-
te Spinpolarisationsgrad erlaubte eine Untersuchung der rdumlichen Verteilung von ppr,
entlang einer Symmetrieachse des Antidots. Es zeigte sich, dass ppr(z) dem theoretisch
berechneten, ortsabhéngigen Verlauf des vertikalen Streufeldes des Antidots quantitativ
folgte. Eine Erhohung der Spintemperatur der magnetischen Mn?*-Ionen des DMS, verur-
sacht entweder durch das Heizelement des Kryostaten oder durch den Laser, verringerte
die Spinpolarisation, doch selbst bei T" = 80 K war pp;, &~ 1 % noch deutlich messbar.
Damit war der Nachweis erbracht, dass sich die Inhomogenitéit ferromagnetischer Streu-
felder dazu nutzen lasst, bei Probentemperaturen von bis zu 80 K eine auf sub-pum-Skala
verdnderliche Spinpolarisation im DMS-Halbleiter zu definieren. Der Grad der erzeugten
Spinpolarisation konnte iiber den Wert der remanenten, vertikalen Magnetisierung M, des
Ferromagneten manipuliert werden. Dies wurde demonstriert, indem M, einerseits iiber
das zur Magnetisierung verwendete externe Magnetfeld und andererseits iiber die Proben-
temperatur variiert wurde.

Die ferromagnetischen Streufelder der Hybridstrukturen konnten nicht nur zur Mani-
pulation eines inkohérenten Ladungstréger-Spinensembles genutzt werden, sondern auch
zur Beeinflussung der kohirenten Spindynamik lokalisierter Mn?*-Ionen im externen Mag-
netfeld. Die Initiierung der kohirenten Mn?*-Spinprizession geschah wie folgt: Mit einem
gepulsten, zirkular polarisierten Laserstrahl wurden zu definierten Zeiten spinpolarisier-
te Ladungstrager im (Zn,Cd,Mn)Se/ZnSe-DMS Quantenfilm erzeugt. Das hauptséchlich
durch die schweren Locher hervorgerufene Austauschfeld fithrte zu einer kohérenten Auslen-
kung der Mn?*-Spins aus ihrer anfinglichen Ruhelage, welche parallel zum externen Mag-
netfeld und parallel zur Quantenfilm-Ebene orientiert war (Voigt-Geometrie). Die resultie-
rende Spinpriizession wurde mithilfe der zeitaufgelosten Kerr-Rotationstechnik (TRKR)?
detektiert. Wahrend eine Prézession der optisch erzeugten Elektronen aufgrund ihrer kurz-

en Spinlebensdauer nicht beobachtbar wurde,® konnte die Mn?*-Spinpriizession in dem nur

4engl.: Time-resolved Kerr Rotation
5Eine Spinprézession der schweren Locher ist im Quantenfilm prinzipiell ausgeschlossen.



4 Zusammenfassung

wenige nm-diinnen Quantenfilm iiber den aus der Préizessionsfrequenz v(Bey;) extrahierten
Mn-g-Faktor von g ~ 2 eindeutig nachgewiesen werden.

Auf dem DMS-Halbleiter wurden ferromagnetische Co-Nanostrukturen definiert und ihr
Einfluss auf die Dynamik der Mn?*-Spins analysiert. Es zeigte sich, dass die Priizessions-
frequenz v der Mn?*-Spins in Gegenwart eines Feldes mikroskopischer Co-Drihte (Breite
480 nm, Hohe 55 nm, Lénge 150 pum) gegeniiber einer unstrukturierten Stelle des DMS bei
Bext = 780 mT (Ausrichtung von Bey parallel zur Drahtbreite) um Av = 1,56 GHz erhoht
war. Da der g-Faktor der Mn?*-Spins weitgehend unabhiingig ist von anderen Parametern
des Hybrids, wie beispielsweise einer lokalen Gitterverspannung, konnte das gemessene Av
direkt als Wirkung eines mittleren Streufeldes von ca. (By) = 55 mT interpretiert werden.
Damit war bewiesen, dass sich die mittlere Frequenz v der Mn?*-Spinprizession durch ein
ferromagnetisches Streufeld manipulieren lasst.

Die direkte Untersuchung der aus der Inhomogenitdat des Streufeldes resultierenden
lokalen Variation der Spinprézession war wegen der zu geringen Ortsauflosung des TRKR-
Aufbaus nicht moglich (der Durchmesser des Laserspots betrug etwa 20 pm). Dennoch
erlaubte es der lokalisierte Charakter der Mn?*-Spins, zwei indirekte Konsequenzen der
Streufeld-Inhomogenitét in der Ensemblemessung zu beobachten: Zum einen war die mitt-
lere Dephasierungszeit T der Mn?*-Spins im Co-DMS-Hybrid stets kleiner gleich der T -
Zeit einer unstrukturierten Stelle der DMS-Probe. Zum anderen blieb, wie eine detaillierte
Analyse der TRKR-Messungen im Co-DMS-Hybrid zeigte, die Prazessionsfrequenz v des
Spinensembles zeitlich nicht konstant, sondern énderte sich wéhrend der Spinlebensdau-
er um fast 1 GHz. Zur Interpretation der Beobachtungen wurde ein Modell entwickelt,
welches anstelle einer gleichférmigen Prizession aller Mn?"-Spins, jedem einzelnen Spin
gemaf seiner Position zwischen den Ferromagneten und dem dort wirkenden Streufeld ei-
ne eigene Prazessionsfrequenz zuordnete. Anhand dieses Modells liefen sich beide Effekte
auf eine Uberlagerung der TRKR-Signale unterschiedlich schnell prizedierender Einzel-
spins zuriickfithren. Interessanterweise gelten die durch das Modell getroffenen Aussagen
nicht nur fiir inhomogene ferromagnetische Streufelder, sondern fiir jede Art der inho-
mogenen Ensemble-Spinprazession: Wahrend sich die Ensemble-Dephasierungszeit 7% fiir
jede beliebige Inhomogenitéat verringert, muss fiir das Auftreten einer zeitlich variieren-
den Ensemble-Frequenz v(t) die Haufigkeitsverteilung der einzelnen Prézessionsfrequenzen

asymmetrisch beziiglich ihres Mittelwertes sein.



Kapitel 1
Einleitung

Halbleiter und metallische Ferromagnete stellen zwei wichtige Grundbausteine der gegen-
wartigen Informationstechnologie dar: Wéhrend die Informationsverarbeitung durch die
Kontrolle kleinster elektrischer Ladungsmengen in halbleitenden Bauelementen realisiert
wird, erfolgt die dauerhafte Datenspeicherung neben optischen Medien in der Regel durch
Ausrichten kleinster Doménen in diinnen, ferromagnetischen Schichten. Diese unterschied-
liche Nutzung beider Materialklassen hat erstaunlicherweise schon seit den Anfingen des
Computerzeitalters vor iiber 50 Jahren Bestand. Die Datenspeicherung auf Magnetband
erfolgte erstmals 1951 bei dem Computer ,UNIVAC I“! der Entwickler John Presper Eckert
und John William Mauchly. Fiinf Jahre spiter baute IBM mit dem ,JBM 305 RAMAC*?
den ersten Computer mit einer magnetischen Festplatte [Noy57|. Der erste ausschliefslich
halbleitende Transistoren nutzende Computer ,,TRADIC*? wurde zwischen 1953 und 1955
in den ,Bell Laboratories* entwickelt [Bro99].

Es ist interessant zu beobachten, dass die klare Trennung zwischen ladungsbasierter Da-
tenverarbeitung in Halbleitern und dauerhafter magnetischer Datenspeicherung in Metal-
len im Zuge aktueller ingenieurtechnischer Entwicklungen zu verwischen beginnt. Beispiels-
weise konnen in sogenannten ,Flash“-Speichern Informationen dauerhaft in Form elektri-
scher Ladungen speichert werden. Wegen ihrer kompakten Bauweise, dem geringen Gewicht
und der Storunanfilligkeit kommen sie in tragbaren, elektronischen Gerdten wie Handys
oder Digitalkameras und selbst als Festplattenersatz in Laptops zum Einsatz. Der derzeit

aus halbleitenden Transistoren bestehende Hauptspeicher des Computers kénnte anderer-

lengl.: Universal Automatic Computer I
2engl.: Random-Access Method of Accounting and Control
3engl.: Transistorized Airborne Digital Computer
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seits schon in wenigen Jahren aus nichtfliichtigen, magnetischen MRAM?*-Zellen bestehen
[Gal06]. Eine MRAM-Speicherzelle ist aus zwei magnetischen Heteroschichten aufgebaut,
welche durch eine nm-diinne Isolatorschicht getrennt sind. Das Bit ist durch die relative
Orientierung der Magnetisierung beider magnetischer Schichten definiert und wird iiber
den magnetischen Tunnelwiderstand (TMR)® ausgelesen. Letzterer unterscheidet sich fiir
die parallele und antiparallele Magnetisierungskonfiguration, da das Tunneln der Ladungs-
trager durch die Isolatorschicht ein spinerhaltender Prozess ist und die Tunnelrate eine
Funktion der spinaufgespaltenen Zustandsdichten in den ferromagnetischen Schichten. Man
bezeichnet dies als TMR-Effekt [Jul75]. Das Schreiben eines Bits erfolgt in der neuesten
Generation von MRAMs durch einen zum TMR-Effekt inversen Vorgang: Fin ausreichend
starker Strom spinpolarisierter Ladungstréager éndert die Magnetisierungsrichtung in einer
der beiden ferromagnetischen Schichten (,spin-torque“-Effekt [Slo96, Kat00]). So ist eine
MRAM-Zelle zwar auch ein Speicherelement, es unterscheidet sich jedoch in der Funkti-
onsweise fundamental vom klassischen Festplattenspeicher. Es werden nicht mehr nur die
dauerhaften magnetischen Momente des Ferromagneten zur Speicherung von Informatio-
nen genutzt, sondern auch der Spin injizierter Ladungstriager zum Lesen und Schreiben
dieser Informationen. Auf dem TMR-Effekt bzw. dem dazu verwandten Riesenmagnetowi-
derstand (GMR)® [Bai88, Bin89| beruht auch die Funktionsweise der extrem empfindlichen
Lesekopfe moderner Festplatten. Fiir die Entdeckung des GMR-Effektes erhielten Albert
Fert und Peter Griinberg 2007 den Nobelpreis in Physik.”

Wie die Beispiele von TMR~ und GMR-Effekt verdeutlichen, sind neue technische Ent-
wicklungen haufig durch neue wissenschaftliche Erkenntnisse bedingt. Daher verwundert es
nicht, dass auch in der aktuellen Forschung eine Vielzahl weiterer Bauteilkonzepte zu finden
sind, bei denen halbleitende und metallische, elektronische und magnetische Bestandteile
auf neue Art und Weise kombiniert werden. So haben u. a. Allwood et al. [All02] und Imre
et al. [Imr06| zeigen kénnen, dass sich logische Operationen nicht nur in halbleitenden Bau-
elementen, sondern auch durch rein metallische Mikro- und Nanoferromagnete ausfithren
lassen. Das Forschungsgebiet der ,Spintronik* [Wol01, Zut04, Aws07| verfolgt das Ziel, den
Spinfreiheitsgrad von Ladungstriagern nicht nur in Metallen, sondern auch in Halbleitern
nutzbar zu machen. Informationen sollen dabei nicht mehr durch eine Anzahl von Ladungen

reprasentiert werden, sondern durch die Orientierung ihrer Spins. Eine solche ,magnetische

4engl.: Magnetoresistive Random Access Memory

Sengl.: Tunneling Magneto Resistance

6Giant Magneto Resistance

"siehe: http://nobelprize.org/nobel _prizes/physics/laureates /2007 /info.pdf


http://nobelprize.org/nobel_prizes/physics/laureates/2007/info.pdf

Datenverarbeitung” konnte im Vergleich zum elektronischen Gegenstiick verschiedene Vor-
teile bieten: Ladungen benotigen zur Lokalisierung eine Potentialbarriere ausreichender
Hohe, die beim Schaltvorgang erniedrigt werden muss. Dies bedingt eine minimale Schalt-
energie [Lan61|. Eine als Spin gespeicherte Information bleibt wiahrend der Spinlebensdauer
auch ohne Potentialbarriere erhalten und kann durch eine kohdrente Rotation der Spinori-
entierung im Prinzip ohne jeden Energieaufwand geschaltet werden. Die Rotation erfolgt
typischerweise mit Frequenzen im GHz- bis THz-Bereich, so dass extrem kurze Schaltzeiten
von einzelnen Pikosekunden moglich waren. Zudem ist der Spinfreiheitsgrad eine quanten-
mechanische Eigenschaft, die erlaubt, nicht nur zwei zueinander orthogonale Zusténde 1
und 0 (Spin-up und Spin-down) darzustellen, sondern auch kohirente Uberlagerungen der-
selben. Verschiedene Rechenschritte konnen dadurch superpositioniert und damit parallel
ausgefithrt werden. Dies ermoglicht einer vollig neuen Klasse von Berechnungsalgorithmen

ohne klassisches Analogon, das sog. ,Quantum Computation* [DiV95].

Die kontrollierte Manipulation von spintragenden Objekten im Halbleiter ist einer
der entscheidenden Schritte auf dem Weg zu einer spinbasierten Elektronik. In der
vorliegenden Arbeit soll demonstriert werden, dass sich aus der Kombination metalli-
scher Mikro- und Nanoferromagnete mit einem magnetisch dotierten Halbleiter hierfiir
einzigartige Moglichkeiten ergeben. Bereits 1990 wies G. A. Prinz darauf hin, dass
sich die technologischen Fortschritte in der Herstellung ferromagnetisch-halbleitender
Hybridsysteme dazu nutzen liefen, neue Bauteilkonzepte zu entwickeln [Pri90|. Inzwischen
wurde nachgewiesen, dass sich Ferromagnete als Injektor [Gar99, Ham99, Lee99] und
Detektor [Cro05] spinpolarisierter Ladungstriger im Halbleiter eignen. Der Grad der
Spinpolarisation ist besonders hoch, wenn eine geeignete Tunnelbarriere verwendet wird
[Han02, Mot02, Ade05, Jia05]. Die Reflexion der Ladungstriager eines Halbleiters an der
Grenzflache zu einem Ferromagneten kann ebenso zu einer bevorzugten Spinausrichtung
fithren. Man bezeichnet diesen Prozess als ,ferromagnetic proximity polarization* (FPP)
oder ,dynamic ferromagnetic proximity* (DFP) [Eps02, Eps03, Ciu02, Bau04]. Auch ohne
direkten Kontakt der Ladungstriger des Halbleiters zum Ferromagneten ist eine Definition
und Manipulation ihrer Spinzustdnde moglich, und zwar unter Nutzung des ferromagneti-
schen Streufeldes. Durch nanostrukturierte Ferromagnete erzeugte Magnetfelder betragen
typischerweise einige zehn bis hundert Millitesla und konnen extrem starke Gradienten
von 10* — 10° T/m aufweisen. Wrobel et al. verwendeten diese Eigenschaften lokaler
Streufelder zur Konstruktion eines ballistischen Spinfilters fiir ein zweidimensionales
Elektronengas auf Basis eines GaAs/(Al,Ga)As-Halbleiters mit Kontakten aus Kobalt-
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und Permalloy-Mikromagneten [Wr604].

Das in dieser Arbeit in Kapitel 4 vorgestellte und umgesetzte Konzept eines
Ferromagnet-Halbleiter-Hybrids ist verwandt mit Ideen von Crowell et al. [Cro97b]
und Redlinski et al. [Red05a, Red05b|: Das inhomogene Streufeld mikroskopischer
Ferromagnete verursacht mit Unterstiitzung der magnetischen Fremdatome im Halbleiter
eine starke und lokal variierende Energieaufspaltung der Ladungstriger-Spinzusténde
[Pul00, Sch04a, Sch04b, Sak04]. Durch energetische Relaxation der Ladungstriger erzeugt
man eine ausgepragte, raumlich veranderliche Spinpolarisation im Halbleiter. Der Grad

der Polarisation kann iiber die Magnetisierung der Ferromagnete gesteuert werden.

Der Prozess der Spinpolarisation ist allerdings wnkohdrent, da der Spinfreiheitsgrad
der einzelnen Ladungstrager keine definierte Phasenbeziehung aufweist. Fiir zahlreiche
spintronische Anwendungen, wie die oben erwédhnte ,magnetische Datenverarbeitung",
bedarf es einer Manipulation kohdrenter Spinensembles, welche sich beispielsweise durch
optische Orientierung [Mei84] im Halbleiter erzeugen lassen. In Kapitel 5 ist dargelegt, dass
auch der kohérente Prozess der Prézession eines Spinensembles im externen Magnetfeld
durch ferromagnetische Streufelder beeinflusst werden kann. Sowohl die Prézessions-
frequenz als auch die Prézessionsachse der Spins lassen sich mithilfe eines rdumlich
variierenden Streufeldes modulieren. Dies wurde, parallel zur hier vorgestellten Arbeit,
fiir bewegliche Ladungstriger in einem (In,Ga)As/GaAs-Quantenfilm unter Einfluss des
Streufeldes ferromagnetischer Fe-Drihte von Meier et al. nachgewiesen [MeiO6a, MeiO6b].
Im Falle des in dieser Arbeit verwendeten verdiinnt-magnetischen Halbleiters préazedieren
interessanterweise nicht die Spins der beweglichen Ladungstriger, sondern die der lokali-
sierten magnetischen Fremdatome. Dies fiihrt in Kombination mit der Inhomogenitéat des
Streufeldes zu Besonderheiten im Ensembleverhalten, wie der Beobachtung einer zeitlich

variierenden Ensemble-Prézessionsfrequenz.

Die vorliegende Arbeit gliedert sich wie folgt:

e Thema von Kapitel 2 sind verdiinnt-magnetische Halbleiter. Es wird erlautert, wie
der Einbau paramagnetischer Mn?*-Ionen in die Matrix eines II-VI-Halbleiters die
strukturellen, elektronischen und magneto-optischen Eigenschaften des Wirtskristalls
beeinflusst. Neben der Kopplung der Mn?*-Spins untereinander spielt ihre Wechsel-

wirkung mit den Spins der Ladungstriger aus Valenz- und Leitungsband des Halblei-



ters eine entscheidende Rolle. Diese sog. sp-d-Austauschwechselwirkung hat zur Fol-
ge, dass die spinabhéngige Aufspaltung der Energieniveaus im externen Magnetfeld
in diesen Halbleitern verglichen mit dem gewo6hnlichen Zeeman-Effekt um ein Vielfa-
ches erhoht ist. Das Magnetfeld-Verhalten der relevanten optischen Ubergénge sowie
der zugehorige Grad der Ladungstrager-Spinpolarisation werden im Elektronen- und
Exzitonen-Bild diskutiert.

Kapitel 3 befasst sich mit den in dieser Arbeit genutzten technologischen und expe-
rimentellen Techniken. Das beinhaltet zum einen die Herstellung der Hybridproben,
also des verdiinnt-magnetischen Halbleiters per Molekularstrahlepitaxie und der fer-
romagnetischen Mikro- und Nanostrukturen per Elektronenstrahl-Lithographie, Me-
tallisierung und Lift-Off-Technik. Zum anderen sind hier die Messverfahren der po-
larisationsaufgelosten Mikro-Photolumineszenz-Spektroskopie sowie der zeitaufgelos-
ten Kerr-Rotation dargestellt, mit denen die Spinensembles im Halbleiter untersucht

wurden.

In Kapitel 4 wird demonstriert, wie man mithilfe des Streufeldes mikroskopischer
Ferromagnete ein inkohérentes Spinensemble in einem verdiinnt-magnetischen Halb-
leiter auf sub-um-Skala polarisieren und manipulieren kann. Dazu werden zunéchst
die magneto-optischen Eigenschaften des verwendeten Halbleiters per polarisations-
aufgeloster Mikro-Photolumineszenz-Spektroskopie untersucht. Die analytische Be-
rechnung des Streufeldes eines homogen magnetisierten Quaders ergibt, dass magne-
tische Strukturen mit einer remanenten Magnetisierung senkrecht zur Probenoberfla-
che vonnoten sind. Fe/Th-Vielfachschichtferromagnete erfiillen diese Voraussetzung,
wie Untersuchungen ihrer magnetischen Eigenschaften zeigen. Aus dem Vergleich
der durch Nanoferromagnete unterschiedlicher Geometrie erzielten Spinpolarisation
ergibt sich, dass das Streufeld im Halbleiter im Falle kleiner Aperturen innerhalb ei-
nes ausgedehnten, ferromagnetischen Filmes maximal ist. Anhand einer solchen sog.
LS2Antidot-Struktur wird nachgewiesen, dass die Spinpolarisation der Ladungstriger
dem ortsabhiingigen Verlauf des ferromagnetischen Streufeldes folgt. Uber die rema-
nente Magnetisierung des Ferromagneten kann die lokale Spinpolarisation in Betrag

und Richtung manipuliert werden.

Die Dynamik eines kohdrenten Ensembles von Mn?*-Spins und die Moglichkeiten
zur Einflussnahme auf diese Spindynamik mittels ferromagnetischer Streufelder sind

Gegenstand von Kapitel 5. Uber das Austauschfeld optisch injizierter, spinpolarisier-
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ter Ladungstriger kann das Mn?"-Spinensemble zu einer kohirenten Priizession um
ein externes Magnetfeld angeregt werden. Die Prazession wird mithilfe der aufterst
empfindlichen Messtechnik der zeitaufgelosten Kerr-Rotation nachgewiesen. Es wird
demonstriert, dass sich die Prizessionsfrequenz der Mn?*-Spins, welche proportional
zum Wert des Magnetfeldes ist, durch das zusétzliche Streufeld ferromagnetischer
Nanostrukturen lokal beeinflussen ldsst. Aus dem lokalisierten Charakter der préze-
dierenden Mn?*-Spins und der Inhomogenitéit des wirkenden Streufeldes ergeben sich
Besonderheiten fiir das beobachtete Ensembleverhalten, welche abschlieffend disku-

tiert werden.



Kapitel 2
Verdiinnt-magnetische Halbleiter

Ein ,yverdiinnt-magnetischer* Halbleiter (DMS)! ist ein Halbleitermischkristall, welcher
einen geringen Anteil paramagnetischer Ionen enthélt. Als magnetische lonen kommen auf-
grund der teilweise ungepaarten Elektronen in der d- oder f-Schale Ubergangsmetalle bzw.
Seltenerden in Betracht. Durch Hybridisierung der d- oder f-Schalen-Orbitale der Fremd-
atome mit den Wellenfunktionen der Bandelektronen, kommt es zu einer Vermischung
der magnetischen und elektronischen Eigenschaften beider Komponenten, die in einer vol-
lig neuen Klasse von Materialien resultiert. So wird etwa die Bandstruktur eines DMS
stark durch die Ordnung der enthaltenen magnetischen Ionen beeinflusst, und umgekehrt
die Art des kollektiven magnetischen Verhaltens durch Parameter wie die Dotierung des
Halbleiters bestimmt. Es ergibt sich also fiir DMS eine Vielzahl neuartiger physikalischer
Phénomene, deren Verstdndnis von grundlegendem Interesse ist. Aus dem zusétzlichen
Freiheitsgrad ihrer magnetischen Eigenschaften folgt dariiber hinaus auch ein technologi-
sches Interesse, besonders fiir den Einsatz im Gebiet der ,Spintronik® (siehe Kap. 1). Seit
der Entwicklung ferromagnetischer Halbleiter wie GaMnAs [Ohn96, Ohn98|, p-ZnMnTe
[Fer01] oder ZnCrTe [Sai03] sowie der theoretischen Vorhersage von Ferromagnetismus bei
Raumtemperatur fiir GaMnN und ZnMnO [Die00| hat sich die Forschungsaktivitiat auf
dem Gebiet der DMS enorm verstérkt. Jedoch sind bislang selbst zentrale Fragen wie der
Ursprung des Ferromagnetismus in einigen dieser Materialien noch nicht eindeutig geklart
[Fuk04, Coe05, Die07]. Auch steht ein technischer Einsatz DMS-basierter Bauelemente in
groferem Mafstab weiterhin aus.

Das folgende Kapitel befasst sich mit der fiir diese Arbeit relevanten und bereits gut
verstandenen Klasse der Al _Mn,BYL-DMS (mit Ausnahme der Oxide). Es werden grund-

lengl.: Diluted Magnetic Semiconductor
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legende strukturelle, elektronische und magneto-optische Eigenschaften dargestellt und die
Besonderheiten erlautert, welche sich aus der Wechselwirkung zwischen Bandelektronen

und den d-Schalen-Elektronen des Mangans ergeben.

2.1 Strukturelle Eigenschaften

[1-VI-Halbleiterkristalle vom Typ A'BV! entstehen aus der Verbindung eines Elementes A
der 2. Neben- oder Hauptgruppe (z. B.: A = Zn, Cd, Hg, Be oder Mg) mit einem Element B
der 6. Hauptgruppe (z. B.: B = O, S, Se oder Te). Die s-Orbitale der zwei Aufenelektronen
des Gruppe-II-Elementes hybridisieren mit den p-Orbitalen der sechs Aufsenelektronen des
Gruppe-VI-Elementes zu tetraedrisch angeordneten sp®-Hybridorbitalen. Die so gebildeten
Kristalle weisen in der Regel eine Zinkblende- oder Wurtzitstruktur (siehe Abb. 2.1) auf.
Wiéhrend sich die Zinkblendestruktur aus zwei, jeweils um eine Viertel Raumdiagonale
versetzten flichenzentrierten, kubischen Einzelgittern fiir die Atomsorten A und B ergibt,
handelt es sich bei der Wurtzitstruktur um zwei, ineinander gesetzte hexagonale Gitter.
Beide Gitter entsprechen einer dichtesten Kugelpackung, lediglich mit unterschiedlicher

Stapelfolge.

Zinkblende Wurtzit

Abb. 2.1: Kristallstruktur eines Zinkblende- und eines Wurtzitgitters

Wird in den II-VI-Kristall zusatzlich Mangan eingebaut, so erhélt man einen Halbleiter
vom Typ Al Mn,BY!. Mangan, mit einer Elektronenkonfiguration von [Ar|3d®4s?, nutzt
die 4s*-Elektronen zur Bindung mit dem Gruppe-VI-Anion. Der Einbau erfolgt substitu-

tionell auf einem Gruppe-II-Kationenplatz und isoelektronisch, d.h. ohne eine Dotierung
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hervorzurufen. Im Gegensatz zu den Gruppe-II-Elementen besitzt Mn jedoch eine teilge-
fiillte 3d-Schale und somit ein permanentes magnetisches Moment, welches fiir die beson-
deren magnetischen, elektronischen und optischen Eigenschaften der DMS verantwortlich
ist. Da die 3d-Schale des Mn genau zur Halfte gefiillt ist, ist das Hinzufiigen eines weiteren
Elektrons in ein 3d-Orbital energetisch sehr ungiinstig (etwa 6-7 eV sind notig, siehe auch
Abb. 2.3). Mn verhélt sich daher einem Gruppe-II-Element mit abgeschlossener d-Schale

sehr dhnlich, und es lassen sich stabile Kristallphasen in einem weiten Mischungsbereich

erzeugen.
Mn-Anteil x Kristallstruktur d(z) (A)
Zmi_,Mn,Se 0<x<0,30 Zinkblende 4,0090 + 0,1645x
0,30 < x < 0,57 Wurtzit 4,0090 + 0,1645x
Cd;_Mn,Se 0<x<0,50 Wurtzit 4,296 — 0,123z
Zny_,Mn,Te 0<2x<0,86 Zinkblende 4,315 + 0,168z
Cd;_,Mn,Te 0<ax<0,77 Zinkblende 4,587 + 0,105x

Tab. 2.1: Gittertyp und mittlerer Kationenabstand d(x) als Funktion der Mn-Konzentration x
fiir einige Halbleiter des Typs A Mn,BY! (nach [Fur88al)

Die Kristallstruktur des terndren verdiinnt-magnetischen Halbleiters ist i. Allg.
durch den nicht-magnetischen bindren Halbleiter gegeben. Eine Ausnahme hierzu bilden
Zn;_,Mn,S und Zn;_,Mn,Se, bei denen ab einer bestimmten Mn-Konzentration ein Uber-
gang vom Zinkblende- zum Wurtzitgitter erfolgt. Bei Kristallen mit Zinkblende-Struktur
dndert sich die Gitterkonstante a (siehe Abb. 2.1) in sehr guter Naherung linear mit der
Mn-Konzentration x, d.h. sie folgt dem Vegardschen Gesetz |Veg21]

a(z) = (1 — ) - an—vi + - anm-vr, (2.1)

wobei ap_y1 und ay,_v1 jeweils die Gitterkonstanten fiir die Kristalle mit x = 0 und z = 1
sind. Wurtzitstrukturen sind durch zwei Gitterkonstanten a und ¢ gekennzeichnet (siche
Abb. 2.1), die jedoch im idealen Modell der dichtesten Kugelpackung nicht unabhéngig
voneinander sind. Es gilt ¢ = /8/3 a, was fiir die realen Al Mn,BY' Wurtzitkristalle
sehr gut erfiillt ist. Ersetzt man die Gitterkonstante a(z) in Gl. (2.1) durch den mittleren
Abstand zweier Kationen d(z), so lidsst die Gleichung auch fiir Halbleiter mit Wurtzit-

Struktur und konzentrationsabhéngiger Struktur anwenden. Es gilt fiir Zinkblende d =
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a/ V2 und fiir Wurtzit d = a. In Tab. 2.1 sind Kristallstruktur und Kationenabstinde

einiger verdiinnt-magnetischer Halbleiter zusammengefasst.

2.2 Elektronische Eigenschaften in Abwesenheit eines
Magnetfeldes

Bereits ohne ein externes Magnetfeld beeinflusst der Einbau von Mangan die elektronischen
und optischen Eigenschaften eines II-VI Halbleiters. Mangan besitzt eine mit 5 Elektronen
exakt halbgefiillte 3d-Schale. Die Spins der 3d-Elektronen sind im Grundzustand nach der
zweiten Hundschen Regel parallel ausgerichtet. Es ergibt sich nach Abb. 2.2 eine Quanten-
zahl fiir den Gesamtspin von S = | Y. m,;| = 5/2 und fiir den Gesamtbahndrehimpuls von
L =|> . my;| = 0. Hierbei sind m,; und m;; die magnetischen Quantenzahlen fiir Spin
und Bahndrehimpuls der einzelnen d-Elektronen (man beachte, dass die globale Wahl des
Vorzeichens fiir die m,; und m;; willkiirlich ist). In der spektroskopischen Notation 25417,
mit den Bezeichnungen S, P, D, F, G fir L = 0, 1, 2, 3, 4 entspricht der Zustand also
6S. Da der Gesamtbahndrehimpuls L = 0 verschwindet, liegt reiner Spinmagnetismus vor.
Mangan muss jedoch nicht immer im Grundzustand ¢S vorliegen. Durch den Einbau in die
Kristallmatrix sind auch optische Ubergéinge in angeregte Zustinde, wie den in Abb. 2.2

dargestellten Zustand *G, moglich. Sie werden in Abschn. 2.2.2 genauer beschrieben.

Grundzustand angeregter Zustand

+V2 +a +2 +2 +2 mg 0 +2 +%2 +»2 m,
ss |t — G [

2 1 0 -1 2 m 2 1 0 -1 2 m

Abb. 2.2: Besetzung der d-Orbitale des Mangans im Grundzustand ©S und im ersten
angeregten Zustand *G.

2.2.1 Bandstruktur

Entsprechend ihrer Bandstruktur lassen sich die DMS in drei Klassen einteilen: mit kleiner
bis verschwindender Bandliicke (z. B. Hgy_,Mn,Te), mit grofer Bandliicke und Wurtzit-
struktur (z. B. Cd;_,Mn,Se) sowie mit groker Bandliicke und Zinkblendestruktur (z. B.
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Zmy_,Mn,Se fir z < 0,3). Fiir diese Arbeit ist die dritte Klasse von DMS von Bedeutung.
Ohne ein externes Magnetfeld unterscheidet sich die Bandstruktur eines DMS qualitativ

zunéchst nicht von seinem binaren Wirtskristall.

E
__________ 3d 5/6
Ib
rG
Eg
r
- k
Band [ s J m; A s
I'e 0 1/2 1/2 +1/2 r I
7
rgy 1 1/2 3/2 £3/2
rdo1o1/2 3/2 +£1/2 0
r., 1 1/2 1/2 +1/2 @ ————————— 3d 4
Tab. 2.2: Drehimpulsquanten- Abb. 2.3: Schematische Darstellung der Bandstruk-
zahlenl, s, j und m; der verschie- tur in der Nihe des T'-Punktes (k ~ 0) fir einen II-VI-
denen Bandelektronen DMS mit Zinkblende-Struktur und grofer Bandliicke.

Zusitzlich sind das Donator- (3d°/*) und das Akzep-
torniveau (3d°/%) des Mn**-Ions vor der Hybridisie-
rung gekennzeichnet.

Abbildung 2.3 zeigt den schematischen Bandverlauf des s-artigen Leitungsbandes (b,
I'¢-Symmetrie) sowie der p-artigen Valenzbander des Schwerlochs (sl), des Leichtlochs (11,
beide I's-Symmetrie) und des Split-Off-Bandes (so, I';-Symmetrie) fiir einen undotierten
Zinkblende-Kristall. Die Energie E, zwischen Leitungsband-Unterkante und Valenzband-
Oberkante entspricht der direkten Bandliicke des Materials. Schwerloch- und Leichtloch-
band sind im Volumenhalbleiter bei k& = 0 entartet. In niederdimensionalen Strukturen
wird diese Entartung jedoch aufgrund der unterschiedlichen Lochmasse und der daraus re-
sultierenden Quantisierungsenergie aufgehoben. Die Abspaltung des Split-Off-Bandes um
die Energie A von Leicht- und Schwerlochband ist Folge der Spin-Bahn-Wechselwirkung.
Fiir direkte Halbleiter mit Zinkblendestruktur liefert das Modell von E. O. Kane [Kan56]
eine einfache theoretische Beschreibung, welche ein genaueres Verstiandnis der Bandstruk-

tur ermoglicht. Es ist in Anhang A kurz dargestellt. Erwéhnt werden sollen an dieser
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Stelle lediglich die zu den jeweiligen Bandkanten gehérigen Drehimpulszustinde |l s jm;),
gekennzeichnet durch die Quantenzahlen fiir den Bahndrehimpuls [, den Spin s, den Ge-
samtdrehimpuls 7 sowie die Magnetquantenzahl m;. Sie sind in Tab. 2.2 zusammengefasst.

Zusitzlich zur Bandstruktur sind in Abb. 2.3 das Donator- (3d°/*) und das Ak-
zeptorniveau (3d°/%) eines Mn?*-Tons gekennzeichnet.? Thre Lage relativ zur Halbleiter-
Bandstruktur ist entscheidend fiir das magnetische Verhalten des DMS: Liegt das Dona-
torniveau oberhalb der Leitungsbandkante oder das Akzeptorniveau unterhalb des Valenz-
bandkante, so treten locker an das Mn®*"- bzw. Mn'*-Ton gebundene Ladungstriger auf,
welche eine langreichweitige, ferromagnetische Kopplung der magnetischen Momente her-
vorrufen konnen [Die02|. Bei II-VI Halbleitern liegen die Niveaus jedoch umgekehrt weit
im Valenz- bzw. Leitungsband (jeweils etwa 3,5 eV [Has88, Wei92|). Infolgedessen wird das
magnetische Verhalten durch eine kurzreichweitige, antiferromagnetische Austauschwech-
selwirkung der Mn*"-Spins, den sog. ,Superaustausch® [Lar85, Lar88|, dominiert (siche
folgender Abschnitt 2.3). Nur durch zusétzliche Dotierung lasst sich in diesen Materialien
eine langreichweitige, ferromagnetische Ordnung erreichen [Hau97, Fer01].

Der Einbau von Mn fiihrt i. Allg. zu einer Erhohung der Bandliicke E, des II-VI-
Wirtskristalls. Der Verlauf der Bandliicke mit der Mn-Konzentration x ergibt sich in gu-
ter Niaherung durch lineare Interpolation zwischen den biniren Komponenten A'BY! und

MnBY!, wobei der letztere Kristall auch hypothetischer Natur sein kann. Es gilt also
Eg(l’) = (1 — CL’) . Eg,II—VI +x- Eg,Mn—VI- (22)

Eine Abweichung von diesem linearen Verhalten wurde bei Zn;_,Mn,Se [Kol86],
Zn;_,Mn,Te [Twa84b| und Cd;_,Mn,S [Ike68| fiir z < 0,1 beobachtet. Aufgrund der
sp-d-Austauschwechselwirkung zwischen dem Mn-System und den freien Ladungstrigern
kommt es zu einem ,Durchbiegen* (engl. ,bowing“) der E,(x)-Kurve und zum Ausbilden
eines Minimums. Man beachte, dass sich diese Art des,bowing* prinzipiell von dem anderer
nichtmagnetischer, ternarer Halbleiter unterscheidet. So ist es beispielsweise, genau wie die
ihm zugrundeliegende Spin-Spin-Wechselwirkung, temperaturabhéngig [Goe88|. Ein theo-
retisches Modell zu dessen Beschreibung findet man in [Tak99].

Um die Bandliicke oder Gitterkonstante eines DMS unabhéngig von der Mn-
Konzentration und damit unabhéngig von seinen magnetischen Eigenschaften einstellen zu
konnen, lassen sich quaterndre Halbleiter verwenden. Fiir sie kann in Analogie zu den ter-

naren Systemen eine lineare Interpolation der Bandliicke angenommen werden. Die Band-

2Sie sind nicht zu verwechseln mit Donator- bzw. Akzeptorniveaus des Halbleiters!
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liicken einiger binédrer II-VI Halbleiter bei Raum- und Tieftemperatur sind in Tab. 2.3

aufgefiihrt.

E,(4.2 K) (V) E,(300 K) (V)
ZnSe  2,821* |Loz91] 2,71
CdSe 1,821 [Goes8| 1,75
ZnTe 2,381° [Vens0] 2,28

Tab. 2.3: Bandlicken einiger

CdTe 1,595* [Goe88] 1,528" bindren II-VI-Halbleiter bei Tief-
MnSe 3,3 2.9 und  Raumtemperatur (Quelle,

falls  nicht anders angegeben
MnTe 3,2 2,9 [Fur88a])

& Energie des freien Exzitoneniiberganges

2.2.2 Intra-d-Schalen-Uberginge des Mangans

Der Einbau von Mn &ndert nicht nur die Bandliicke des Halbleiters, sondern verursacht
auch zusitzliche optische Ubergéinge. Bei allen A" Mn,BY-DMS mit grofer Bandliicke
lsisst sich in Absorption und Emission ein Ubergang bei ca. 2,1 — 2,2 eV beobachten, des-
sen energetische Lage unabhéngig von der Mn-Konzentration ist. Es handelt sich dabei um
einen internen Ubergang zwischen zwei Zustinden des Mn-Multipletts, d. h. er entsteht
durch Umklappen des Spins (engl. ,spin flip") eines der Mn?*-3d-Elektronen. Man betrach-
tet zunéchst ein einzelnes, freies Mn-Atom. Im Grundzustand ¢S (siehe Abb. 2.2) sind
alle fiinf Spins parallel ausgerichtet. Das Umklappen eines Spins fiihrt je nach beteiligtem
Elektron der d-Schale zu den angeregten Zustinden *G, P, *D oder *F, von denen *G
die niedrigste Energie aufweist. Es dominiert also der Ubergang S — *G. Wihrend fiir
ein einzelnes Atom ein Ubergang mit Spin-Flip aufgrund der Dipolauswahlregel AS = 0
verboten ist, ist er fiir Mn?* im Kristallgitter erlaubt, weil Spin-Bahn-Wechselwirkung
und ein fehlendes Kristall-Inversionszentrum die Auswahlregel aufweichen. Im elektrischen
Feld der umliegenden Kristallriimpfe spaltet der neunfach (=(2L+1)fach) entartete, ato-
mare *G-Zustand des Mn weiter auf, wobei der Zustand #7} nach Kristallfeld-Notation
[Sch97] wiederum der giinstigste ist. Der Grundzustand %S ist nicht entartet und spiirt das
Kristallfeld nicht, bekommt hier jedoch die Bezeichnung % A;. Der Ubergang 54, = T} ent-
spricht einer Energie von ca. 2,1 — 2,2 eV und ist in Emissions- oder Absorptionsspektren

sichtbar (siehe auch [Fur88al).
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2.3 Magneto-optische Eigenschaften

Die besonderen magneto-optischen Eigenschaften von II-VI-DMS sind Folge der Wechsel-
wirkungen zwischen den Ladungstragern aus s- und p-Béndern mit den lokalisierten 3d-
Elektronen der Mn?*-Tonen. Welche Art der Wechselwirkung dominiert, ist durch die relati-
ve energetische Lage der Bander zueinander und durch deren Symmetrie vorgegeben (siehe
Abb. 2.3). Aufgrund des grofen energetischen Unterschieds zwischen dem s-Band und dem
besetzten 3d*/*-Niveau der Mn?*-Ionen sowie ihrer unterschiedlichen Symmetrie kommt es
nur zu einer sehr schwachen s-d-Hybridisierung. Die p-d-Hybridisierung ist hingegen fiir die
d-Orbitale mit geeigneter Symmetrie (3dyy, 3dx, und 3dy,) stark [Bha83, Tan87, Pon97].
Die p-d-Hybridisierung ist sowohl Grundlage der Kopplung der lokalisierten Mn?*-Momente
untereinander, als auch der Kopplung zwischen Mn?*-Momenten und Ladungstriger-Spins,

wie in den folgenden zwei Unterkapiteln beschrieben wird.

2.3.1 Das Mangan-Spinsystem

Im Vergleich zu klassischen ferromagnetischen oder antiferromagnetischen Materialien, bei
denen jedes Kation im Kristallgitter magnetische Eigenschaften aufweist, sind bei den DMS
die Tonen mit magnetischem Moment nur auf einige der Gitterplatze des Wirtskristalls sta-
tistisch verteilt. Es gibt daher selbst fiir ein bestimmtes magnetisches Fremdatom (wie z. B.
Mn) kein einheitliches, makroskopisches magnetisches Verhalten aller DMS. Vielmehr ist
es von verschiedenen Parametern, wie der Kristall- und Bandstruktur des Wirtskristalls,
dessen Dotierung, der mittleren Konzentration an magnetischen Ionen und deren loka-
ler Verteilung (homogen, inhomogen oder in getrennten chemischen Phasen) abhéngig. So
kann etwa p-dotiertes Zn;_,Mn,Te je nach Mn-Konzentration x, Dotierung und Tempera-
tur sowohl ferromagnetisches, paramagnetisches als auch antiferromagnetisches Verhalten
zeigen |FerOl, Fur88al. Eine generelle Beschreibung der magnetischen Eigenschaften von
DMS ist daher zwangslaufig sehr komplex, so dass sich dieser Abschnitt auf die hier re-
levanten, undotierten DMS vom Typ A',_ Mn,BV! mit A" = Zn, Cd und BY! = Se, Te
beschrénkt.

Antiferromagnetische Kopplung per Superaustausch

Das mikroskopische magnetische Verhalten benachbarter Mn?*-Ionen ist bei allen
A, Mn,BVL-DMS gleich: Sind zwei Mn?*-Ionen durch ein gemeinsames Anion verbun-

den, so kénnen aufgrund der p-d-Hybridisierung Elektronen aus der d-Schale des Mn?*
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in die p-Schale des Anions transferiert werden. Per Austauschwechselwirkung kommt es
zu einer Spinpolarisation des Anions und einer wechselseitigen Ausrichtung der Mn?*-
Momente, welche im Falle der A", _,Mn,BY-DMS antiferromagnetisch ist. Man bezeichnet
diese Art der Wechselwirkung als ,Superaustausch®. Allgemein beruht eine Austauschwech-
selwirkung darauf, dass die Gesamtwellenfunktion fiir ein System von Fermionen immer
antisymmetrisch sein muss (Pauli-Prinzip). Die relative Spinausrichtung der Fermionen
gibt die Symmetrie der Spinwellenfunktion vor und bestimmt damit auch die Symmetrie
der Ortswellenfunktion. Aus letzterer ergibt sich aber die rdumliche Verteilung der Fer-
mionen und damit deren Coulomb-Energie. Die direkte Wechselwirkung der magnetischen

Momente iiber deren Dipolfelder ist vernachlassigbar gering.

Die Austauschwechselwirkung zwischen den Mn?"-Ionen, auch als d-d-
Austauschwechselwirkung bezeichnet, lédsst sich theoretisch durch den folgenden
Hamilton-Operator beschreiben |Lar85, Lar88|

~

]:Id—d = — Z Jd_d(Ri — RJ) S’z . Sj. (23)
i#]

Hierbei sind S; und S'j die Spinoperatoren der Mn?**-Ionen an den Orten R; bzw. R;
und Jy_4(R; — R;) die abstandsabhingige Austauschkonstante. Die Summation erfolgt
iiber alle Mn?"-besetzten Gitterplitze. Die Rechnung zeigt, dass der Hauptbeitrag zur
Summation, wie oben anschaulich beschrieben, durch direkt benachbarte Mn?*-Ionen
hervorgerufen wird. Fiir iiberndchste Nachbarn erfolgt ebenfalls eine antiferromagneti-
sche Kopplung, sie ist jedoch wesentlich geringer als fiir néchste Nachbarn. Prinzipiell
kimen auch Leitungsband-Elektronen als Vermittler einer Austauschwechselwirkung
in Frage, sie spielen jedoch bei den A!,_ Mn,BYI-DMS aufgrund der sehr schwachen
s-d-Hybridisierung kaum eine Rolle [Lar88].

Aus der mikroskopischen antiferromagnetischen Kopplung einzelner Mn?*-Momente er-
gibt sich das makroskopische magnetische Verhalten, welches sich je nach relativer Kon-

zentration & der Mn?*-Ionen und Temperatur 7 in verschiedene Bereiche einteilen lisst:

e Im verdiinnten Bereich mit < 0,01 ist der Abstand zwischen benachbarten Mn?*-
Ionen so groft, dass zwischen ihnen keine Wechselwirkung auftritt. Das System un-

abhéngiger magnetischer Momente verhélt sich paramagnetisch.
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e In einem Zwischenbereich mit 0,01 < x < 0,20 (wobei die Obergrenze temperaturab-
hingig ist, z = 0,2 gilt fiir T & 4 K) tritt zwischen einigen, eng benachbarten Mn?*-
Ionen eine antiferromagnetische Wechselwirkung auf. Das Verhalten des Gesamt-
systems lasst sich dennoch mit einer empirischen Formel als quasi-paramagnetisch

beschreiben.

e Oberhalb der Perkolationsgrenze von ca. z = 0,2 spiirt ein Grofteil der Mn**-Ionen
die gegenseitige, antiferromagnetische Wechselwirkung. Ist die Temperatur niedriger
als die Ordnungstemperatur Ty (Néel-Temperatur) tritt ein Phaseniibergang in eine
sog. ,Spin-Glas“-Phase auf. Je groker die Mn-Konzentration z eines A";_,Mn,BVI-

DMS ist, umso hoher ist auch dessen Néel-Temperatur Ty.

e Oberhalb der Ordnungstemperatur Ty lasst sich das magnetische Verhalten durch das
Curie-Weiss-Gesetz [Ash76] beschreiben. Die Curie-Weiss-Temperatur 6 ist negativ,

was eine Folge der antiferromagnetischen Kopplung bei tieferen Temperaturen ist.

Verdiinnter Bereich

Die magnetischen Mn?*-Ionen liegen bei einer Konzentration von x < 0,01 stark verdiinnt
vor und verhalten sich als paramagnetisches Spinsystem. Der Hamilton-Operator Hpgq zur
Dipol-Energie Egq der Mn?*-Spins S’, mit ihren magnetischen Momenten f; im externen
Magnetfeld B lautet

R Niin Nuin R
Hpa=—> fui- B=guaps/h-»_ Si- B. (2.4)
=1 1=1

Dabei ist ug das Bohrsche Magneton, i das Plancksche Wirkungsquantum, Ny, die Anzahl
der Mn?"-Spins im Kristall und g, ihr Landéscher g-Faktor. gy, stimmt in sehr guter
Néherung mit dem atomaren Mn-g-Faktor tiberein, welcher sich mit L = 0, S = 5/2 und
J = 5/2 (siehe Einleitung zu Abschn. 2.2) und

J(J+1)+S(S+1)— L(L+1)

9l 5, L) =1+ 2J(J + 1)

(2.5)

ZU gy = 2 ergibt (reiner Spinmagnetismus).
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Ersetzt man nach Molekularfeld-Naherung die einzelnen Spinoperatoren S; durch ihren
thermischen Mittelwert (5,) entlang der Magnetfeldrichtung z ((S,) = (S,) = 0), so erhélt

man folgenden Ausdruck fiir den Kristall mit Volumen V
EBd = <ﬁBd> :gMnuB/hN/V:L‘ <Sz> 'B, (26)

wobei N die Gesamtzahl der vorhandenen Kationenplitze im Kristall und z die
Mn-Konzentration ist. Der Faktor 1/V folgt aus der Normierung der Vielteilchen-
Wellenfunktion des Mn?*-Spinsystems. Aus diesem Ausdruck ergibt sich die Magnetisie-

rung M entlang z unter Verwendung von EFgq = —M - B zu
M = —gynps - NJV -z - (S,)/h. (2.7)

Der thermische Mittelwert fiir den Spin eines Mn?*-Tons (S.)/h in Einheiten von £ ist
abhéngig von der Temperatur 7" und dem externen Magnetfeld B und lésst sich nach
[Ash76| durch eine Brillouin-Funktion Bg mit S = 5/2 fiir das Mn-System beschreiben

(S.)/h=—S - Bs (%) . (2.8)

Die Brillouin-Funktion Bg hat dabei die Form

Bs(a) = 2541 coth <2S 1 a) — icoth (L : a). (2.9)

28 28

Man beachte, dass (S.) < 0 ist, da Spin und magnetisches Moment aufgrund der nega-
tiven Elektronenladung entgegengesetzte Vorzeichen besitzen. Zusammenfassend gilt also
fir M(B,T)

(2.10)

5/2 - gnaps B
M(B,T) =5/2 gawpn - N/V - - By (M)

kgT

In Abb. 2.4 ist der Verlauf der Brillouin-Funktion Bg(B,T) fiir das Mn?"-Spinsystem mit
S = 5/2 und gy, = 2 als Funktion des Magnetfeldes B fiir verschiedene Temperaturen T
sowie umgekehrt als Funktion von 7' fiir verschiedene B dargestellt. Der Wert Bs,, = 1
entspricht einer vollstindigen Ordnung des Mn?"-Spinsystem ((S.)/h = —5/2), der Wert
Bs /2 = 0 einer vollstindigen Unordnung ((S.)/h = 0). Um z. B. die Hélfte der Mn*"-Spins
auszurichten (Bs/2 = 1/2), bendtigt man bei einer Temperatur 7" = 4 K ein Magnetfeld
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Abb. 2.4: Verlauf der Brillowin-Funktion Bso(B,T) in Abhdingigkeit vom Magnelfeld B fiir die
Temperaturen T =1 K, 2 K, 4 K, 8 K und 16 K sowie in Abhdngigkeit von T fir B=5T, 4T,
3T,2T und 1 T (Reihenfolge der Kurven jeweils von oben nach unten)

von ca. B = 1,5 T. Verdoppelt man 7', so muss man auch B verdoppeln um den glei-
chen Wert fiir Bs/, zu erhalten. Durch die Beschrinkung der experimentell realisierbaren
Magnetfelder folgt, dass man bei der Untersuchung paramagnetischer DMS i. Allg. auf

niedrige Temperaturen von einigen Kelvin angewiesen ist.

Quasi-paramagnetischer Bereich

Bei einer Mn-Konzentration z > 0,01 kann die antiferromagnetische Kopplung zwischen
benachbarten Mn?*-Spins nicht mehr vernachlissigt werden. Solange die Temperatur T
fiir ein gegebenes = jedoch grofer als die zugehorige Néel-Temperatur ist, entspricht das
qualitative Verhalten der M (B)-Kurve weiterhin einer Brillouin-Funktion. Unter Einfiih-
rung der empirischen Parameter x.g und T.g fiir die effektive Mn-Konzentration bzw. die
effektive Spintemperatur, kann Gl. (2.10) auch fiir den Bereich mit = > 0,01 angepasst
werden |Gaj79]. Es gilt hier

(2.11)

5/2 - gnmpis B
M(B,T)IE)/QQMH/LBN/Vl'eff85/2 (M> .

kpTes

Durch die antiferromagnetische Kopplung zwischen einigen der Mn?*-Spins ergibt sich eine
reduzierte effektive Mn-Konzentration z.s < x und eine erhohte effektive Spintemperatur
Tg=T+1Ty>T.
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Spin-Glas-Phase

Aufgrund der kurzreichweitigen, antiferromagnetischen Wechselwirkung zwischen benach-
barten Mn?*-Spins bilden sich bei ausreichend hoher Mn-Konzentration lokale, antiferro-
magnetisch geordnete Bereiche, sog. ,Cluster. Mit abnehmender Temperatur wichst die
Grofse der einzelnen Cluster, bis sie sich bei der Ordnungstemperatur von Ty schlieflich
gegenseitig berlihren. Die dafiir notwendige Mn-Konzentration entspricht mindestens in
etwa der Perkolationsgrenze fiir ndchste Nachbarn von x = 0,2. Da die Spin-Orientierung
in den einzelnen Clustern unterschiedlich ist, kommt es zum gegenseitigen Blockieren, was
eine weitere Ausrichtung oder ein Wachstum der Cluster verhindert. Experimentell 1dsst
sich dieser Vorgang als Scheitelpunkt in der temperaturabhéngigen magnetischen Suszep-
tibilitat x (7)) = OM/OH (mit Magnetisierung M und magnetischer Feldstarke H, H klein)
beobachten [Ose82]. Man bezeichnet diese Phase des magnetischen Systems als ,Spin-Glas-
Phase*.

Hochtemperatur-Bereich

Bei Temperaturen T > Ty verhilt sich das Mn?*-Spinsystem unabhiingig von der Mn-
Konzentration = paramagnetisch. Fiir kleine Magnetfelder H ist M(H) linear, so dass
eine magnetische Suszeptibilitat x(7") = OM/OH definiert werden kann. Die Temperatur-
abhéngigkeit x(7") folgt dem Curie-Weiss-Gesetz [Ash76]

AT a) = (2.12)
wobei C(z) = Cp - x und 0(z) = 0y - x die konzentrationsabhéngige Curie-Konstante bzw.

Curie-Weiss-Temperatur sind. Cy und 6, folgen einem einfachen, fiir alle A;_,Mn,BV!-

DMS giiltigen analytischen Zusammenhang [Fur88al
Co=N/V(gup)*S(S+1)/(3kg) und 6y =2/3-S(S+1)-12J4_q/ks, (2.13)

wobei S = 5/2 der Spinquantenzahl entspricht und J; 4 < 0 der Austauschkonstanten
zweier direkt benachbarter Mn?*-Tonen. (z) ist, wie oben erwihnt, aufgrund der antifer-

romagnetischen Wechselwirkung negativ.
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2.3.2 Die sp-d-Austauschwechselwirkung

Die besonderen magneto-optischen Eigenschaften verdiinnt-magnetischer Halbleiter be-
ruhen auf der sog. sp-d-Austauschwechselwirkung zwischen den sp-Bandelektronen aus
Valenz- und Leitungsband und den d-Elektronen der Mn**-Tonen [Gaj78|. Zwei verschiede-
ne Effekte tragen zu dieser Wechselwirkung bei: zum einen die starke p-d-Hybridisierung,
welche eine antiferromagnetische Kopplung zwischen Valenzbandelektronen und Mn?*-
Spins verursacht, sowie der direkte Austausch, der Ladungstrager-Spins aus Valenz- bzw.
Leitungsband und Mn?"-Spins parallel zueinander auszurichten versucht, um die Coulomb-
Energie des Systems zu minimieren (ferromagnetische Kopplung). Der erste Effekt iiber-
trifft den zweiten, ist aber nur fiir die Valenzbandelektronen relevant. Daher koppeln
die Valenzbandelektronen antiferromagnetisch, die Leitungsbandelektronen jedoch ferro-
magnetisch an die Mn?*-Spins [Bha83).

Theoretisch lassen sich beide Beitréage zur Austauschwechselwirkung in einem Hamilton-
Operator ﬁsp_d darstellen. Es gilt fiir die Kopplung des Ladungstrager-Spins § am Ort r
mit den Mn?*-Spins S’Z an den Orten R;

Nnn

1 &
Hypi = =25 > Jgpalr — Ri) S - 3. (2.14)
=1

Jsp—a(r — R;) ist die ortsabhéngige sp-d-Austauschkonstante, deren Wert innerhalb einer
Einheitszelle stark variiert (man beachte, dass sich r nur auf die relative Position des
Elektrons innerhalb einer Einheitszelle bezieht, da die Wellenfunktion des Elektrons die
Translationssymmetrie des Gitters besitzt, siche Anhang A). Da die Summe nicht {iber alle
Kationenplédtze 7 = 1... N, sondern nur iiber die Mn-Gitterplédtze ¢ = 1... Ny, erfolgt,

besitzt ﬁsp_d nicht die Translationssymmetrie des perfekten Kristalls.

Diese Schwierigkeit kann umgangen werden, indem man wie bereits in Gl. (2.6) die
Spinoperatoren S; nach Molekularfeld-Niherung durch ihren thermischen Mittelwert (S.)
ersetzt und des Weiteren unter Einfithrung der Mn-Konzentration x die Summation iiber
alle N Kationenplétze ausfiihrt (Virtueller-Kristall-Ndherung). Die z-Richtung sei durch
die Richtung des angelegten Magnetfeldes B gegeben. Gleichung (2.14) lasst sich dann

umformen zu

A

N
1.
Hypa = —(S:) /- 56 ; Jop-a(T — R;). (2.15)
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Dabei wurde s, = 1/2hd, und die Definition der Pauli-Spinmatrixkomponente &, aus
Gl (A.2) in Anhang A verwendet. In dieser Form hat ﬁsp,d die volle Gitterperiodizitét,
so dass zur Bestimmung der Eigenwerte die gleichen Eigenfunktionen verwendet werden
kénnen, wie fiir den Fall ohne Austauschwechselwirkung.

Die Eigenfunktionen ¢r, ;| fiir Ladungstrager an der Leitungs- oder Valenzbandkante
eines Halbleiterkristalls mit Zinkblendestruktur lassen sich fiir den Fall ohne externes Mag-
netfeld (B = 0) mit Hilfe des Kane-Modells [Kan56] bestimmen (siehe Anhang A). Das
Modell wurde von Pidgeon und Brown fiir B # 0 unter Nutzung derselben ¢r,;, als
Basisfunktionen erweitert [Pid66]. Der Hamilton-Operator I:Isp,d ist diagonal in der Basis
der ¢r, 1, so dass dessen Eigenwerte, die Austauschenergien Er, ;| am I'-Punkt (k = 0),
direkt bestimmt werden konnen

U Hepdlor,

o <¢FiT,l|¢FiT,i>

Eine detaillierte Rechnung fiir die einzelnen Bénder ergibt:

e [4-Leitungsband
1 1
Erg = —§N00z ~x2(S,)/h und Ep, = +§Nooc -x(S,)/h, (2.17)
e ['s/-Schwerlochband
1 1
Epay = —5]\705 a(S:)/h und  Epa = —|—§Noﬁ - 2(S.)/h, (2.18)
e I'’Leichtlochband
1 1
e ['7-Split-Off-Band
1 1
Erﬂ‘ = —FaNoﬁ : $<SZ>/h und EF7L = —aNoﬁ : $<5Z>/h (220)

Hierbei ist Ny = N/V die Anzahl der Kationenplétze pro Volumeneinheit. o = (S|.J|S5)
und = (X|J|X) = (Y|J|Y) = (Z]|J|Z) sind die Austauschintegrale fiir das Leitungs-
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und Valenzband (fiir deren explizite Darstellung siehe [Fur88b| S. 185ff.). |S), |X), |Y)
und |Z) entsprechen den Luttinger-Kohn-Amplituden (siehe [Lut55] und Anhang A) und
sind Basisfunktionen zu den ¢r, ;. Die Grofsen Noao und NyB sind materialspezifische
Konstanten und sind fiir einige DMS in Tab. 2.4 aufgefiihrt. Man beachte, dass a > 0
wihrend 3 < 0 ist. Da der mittlere Erwartungswert der Mn?"-Spins (S.) < 0 nega-
tiv ist, folgt daraus, dass Er,| < Erpsq jedoch Epry,, > Erg;. Die aufgrund der sp-d-
Austauschwechselwirkung bevorzugte Ausrichtung der Ladungstriger-Spins ist also, wie
oben beschrieben, entlang der Mn?*-Spins fiir die I'¢-Leitungsband-Elektronen und entge-

gengesetzt fir die I's-Valenzband-Elektronen.

Noa (eV)  Nyf (eV)  Quelle

Zny_Mn,Se 0,26 —1,31  [Twa84a|

Cd;_,Mn,Se 0,26 —1,11 [Agg83]

7n,_.Mn, Te 0,18 ~1,05 [Bars5] Tab. 2.4: Experimentell erm@ttel'-
. te sp-d-Austauschkonstanten ei-

Cd;-,Mn,Te 0,22 —0,88 |Gaj79| niger terndarer DMS

Man beachte weiterhin, dass die Austauschenergien E'r,; | proportional zur mittleren
Ausrichtung der Mn?"-Spins sind Er, 1 o (S,)/h und damit nach Gl. (2.7) auch propor-
tional zur mittleren Magnetisierung der Probe Ep,q| o< M(B,T). Letztere ist wiederum
nach Gln. (2.10) und (2.11) abhéngig von der Temperatur 7" und dem externen Magnetfeld
B.

Die typische Grofenordnung der Er,;; kann anhand von Tab. 2.4 und Abb. 2.4 abge-
schitzt werden. Fiir einen (Zn,Mn)Se-DMS mit einer geringen Mn-Konzentration von nur
x = 0,01 gilt z. B. bei einer Temperatur von 7" = 4 K und einem nicht zu groffen Magnetfeld
(linearer Bereich der Brillouin-Funktion): [Epy| ~ 1,3 meV/T - B, [Era| ~ 2,2 meV/T - B
und |Epg| &~ 6,6 meV/T - B. Die sp-d-Austauschwechselwirkung hat also bei tiefen Tem-
peraturen einen starken Einfluss auf die Lage der Energieniveaus der Bandelektronen im
Magnetfeld. Die grofite Austauschenergie ergibt sich fiir die Elektronen im Schwerlochband.
Mit steigender Temperatur nimmt die Ordnung des Mn?*-Spinsystems fiir ein gegebenes

Magnetfeld ab, so dass sich auch die entsprechenden Austauschenergien verringern.

Da die sp-d-Austauschwechselwirkung dhnlich dem klassischen Zeeman-Effekt zu einer

Aufthebung der Spinentartung der Ladungstrager im Magnetfeld fiihrt, jedoch i. Allg. mit
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einer viel grofseren Energieaufspaltung verbunden ist, bezeichnet man diesen Effekt auch

als ,Riesigen Zeeman-Effekt".

2.3.3 Optische Uberginge im externen Magnetfeld
Magnetfeldabhingige Komponenten des Hamiltonoperators

Neben der sp-d-Austauschwechselwirkung ]:Isp_d existieren weitere magnetfeldabhiangige
Beitrage zum Gesamt-Hamiltonoperator eines Bandelektrons, welche zu betrachten sind.
Das ist zum einen der sog. ,Landau-Diamagnetismus”, welcher sich aus der Bewegung eines
geladenen Teilchen im Magnetfeld ergibt, und zum anderen der ,Pauli-Paramagnetismus®,
welcher aus der Wechselwirkung des Elektronenspins mit dem externen Magnetfeld resul-
tiert. Der zweite Beitrag entspricht dem gewthnlichen Zeeman-Effekt. Die entsprechenden

Hamiltonoperatoren FIL bzw. ﬁp dazu lauten

~

1 A .
Hy, = 2—(13 +eA(r))*> und Hp = gug/h-3- B, (2.21)
mo
wobei mq die Ruhemasse des Elektrons ist, e die Protonenladung und A(r) das Vektorpo-
tential des Magnetfeldes B, d. h. B =V X A. Die zugehorigen Eigenenergien Ep, und Ep
sind beispielsweise fiir ein I'¢(T)-Leitungsband-Elektron
eB

1 . 1
ErLrgm) = (n + 5) hw. mit w. = o und  Ep ) = +§geuBB. (2.22)
6

Es ist dabei ne IN die Quantenzahl der Landau-Niveaus, w. die Zyklotronfrequenz, mr,
die effektive Elektronenmasse und g, der g-Faktor der Leitungsband-Elektronen ohne Be-
riicksichtigung der sp-d-Austauschwechselwirkung.

DMS mit kleiner bis verschwindender Bandliicke, wie z. B. Hg; _,Mn, Te, besitzen typi-
scherweise eine sehr kleine effektive Elektronenmasse (z. B. HgTe: mp, = 0,03my [Str66]),
so dass Fr(n = 0) =~ 2meV/T - B zu beriicksichtigen ist. Bei DMS mit grofer Band-
liicke mit einer vier- bis sechsmal grofseren Elektronenmasse kann Fp, jedoch gegeniiber der
sp-d-Austauschenergie vernachlassigt werden.

Die direkte Wechselwirkung der Ladungstriger-Spins mit dem externen Feld spielt im
Vergleich zur Austauschwechselwirkung nur bei DMS mit sehr geringer Mn-Konzentration
eine Rolle. Der Elektronen-g-Faktor der DMS aus Tab. 2.4 betrégt (ohne Austauschwech-
selwirkung) |ge| =~ 1, so dass |Ep| &~ 0,03meV /T - B. Fiir den in dieser Arbeit untersuchten
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/my_5_,CdyMn,Se-DMS mit einer Mn-Konzentrationen z = 0,08 hat keiner der beiden

Beitrage einen wesentlichen Einfluss auf die Bandstruktur.

Dipol-Ubergiinge in DMS mit grofer Bandliicke

Zur Beschreibung der optischen Ubergéinge im Magnetfeld geniigt es demnach, die aus der
sp-d-Austauschwechselwirkung resultierende Aufspaltung der Energieniveaus an der I's-
Leitungs- und I's-Valenzbandkante zu betrachten. Das ['7-Split-Off-Band liegt energetisch
tiefer und sei hier vernachléssigt. Man erhélt das in Abb. 2.5 dargestellte Schema.

B=0 B#0
+1/2
ct c~ T m;
A 4 -3
VB (Fs) Y Y -12 Abb. 2.5: Schematische Darstellung der
\ 2 \ 2 12 optischen Uberginge an der Bandkante
v eines DMS-Halbleiters mit grofler Band-
+3/2 liicke. Die relativen Intensititen I der
I, 31 13 22 Ubergdinge sind angegeben.

Die nach Dipolauswahlregeln (Al=+1, Am;=0,41, As=0) erlaubten Uberginge sind
mit Pfeilen gekennzeichnet. Die Ubergéinge mit Am; = —1 (Am; = +1) erfolgen aufgrund
der Drehimpulserhaltung unter Emission eines ot (o7) polarisierten Photons mit einem
Spin von +A4 (—h). Das Vorzeichen des Spins und die Zuordnung zu ot bzw. o~ ist
dabei durch die Magnetfeldrichtung vorgegeben. Die Helizitdt der Photonen und damit
die Art der zirkularen Polarisation, welche experimentell detektiert wird, ergibt sich aus
der relativen Orientierung des Photonenspins zu dessen Ausbreitungsrichtung. Sind beide
(anti)parallel orientiert, so ist die Helizitdt 41 (-1), was einer linkszirkular (rechtszirkular)
polarisierten Welle entspricht (siehe [Hec05|, S. 535 und [Ber75|, S. 77, 124f.). Nimmt
man als Beispiel o Photonen, welche sich entlang der positiven Magnetfeldrichtung
ausbreiten, so werden diese als linkszirkular polarisiertes Licht detektiert.

Bei den Ubergéingen mit Am; = 0 wird jeweils ein m-polarisiertes Photon emittiert,
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welches sich in einem kohirenten Uberlagerungszustand der Helizitdten von +1 und —1
befindet. Diese Ubergiinge sind entlang der Magnetfeldrichtung (,Faraday-Geometrie®)

nicht beobachtbar, sondern im rechten Winkel dazu (,Voigt-Geometrie).

Die in Abb. 2.5 dargestellten relativen Intensitéiten I, folgen aus den Ubergangswahr-
scheinlichkeiten W, _ g von Anfangszustand 14 auf Endzustand ¢g. Da die ¥4 und ¢g
bekannt sind (siche Anhang A), lassen sich auch die W, _ g mithilfe ,Fermis Goldener Re-
gel“ leicht bestimmen (siche [Mei84] S. 22ff.). Der Storoperator ist hier der elektrische
Dipolmoment-Operator D = (Dg, Dy, D) x (z,y,2). Es gilt

Wag o (Ve Dla)l> (2.23)

Zur Bestimmung der W, g ist zu bertiicksichtigen, dass die Spineigenfunktionen orthonor-
mal sind. Die einzigen nichtverschwindenden Matrixelemente sind (S|D,|X) = (S|D,|Y) =
(S|D,|Z). Aus der Rechnung ergeben sich sowohl die angegeben relativen Intensitéten, als

auch die Polarisation der emittierten Photonen.

Niederdimensionale Strukturen

Das in Abb. 2.5 dargestellte Energieschema gilt in dieser Form lediglich fiir Volumen-
halbleiter. Die in der vorliegenden Arbeit untersuchten Halbleiterstrukturen sind jedoch
sog. ,Quantenfilme* (QF). Sie bestehen aus einer planaren Halbleiterschicht kleinerer Band-
liicke mit einer Dicke von typischerweise einigen Nanometern, welche per Heteroepitaxie-
Verfahren zwischen zwei Schichten groferer Bandliicke gewachsen wurde. Man erreicht in
der Halbleiter-Heterostruktur einen Einschluss der Ladungstrager in Wachstumsrichtung,
einem eindimensionalen, endlich tiefen Potentialtopf entsprechend, und es kommt zu einer
Diskretisierung der Energieniveaus. Es existiert immer mindestens ein gebundener Zustand,
der eine von Null verschiedene kinetische Energie F besitzt, welche nicht unterschritten
werden kann. Dadurch ergibt sich fiir niederdimensionale Strukturen ein weiterer Energie-
term, welcher im obigen Schema zu beriicksichtigen ist. Nimmt man zur Veranschaulichung
die Formel fiir den unendlich tiefen Potentialtopf mit Breite a, so gilt fiir einen Ladungs-
trager mit der effektiven Masse mr, in Wachstumsrichtung
2

Ey =
0 eri

k2 mit ko=~ (2.24)
a
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Da die Einschlussenergie £y indirekt proportional zur effektiven Masse mp, ist, kommt es
in Quantenfilmen (oder anderen niederdimensionalen Strukturen) zu einer energetischen
Abspaltung des Leichtlochbandes (j = 3/2, m; = £1/2) vom Schwerlochband (j = 3/2,
m; = £3/2) am I'-Punkt. Aufgrund der betragsméfig kleineren, aber negativen effekti-
ven Elektronenmasse |mpu| < |mpg| liegt das Leichtlochband energetisch tiefer als das
Schwerlochband, ist i. Allg. vollsténdig besetzt und daher in Emissionsexperimenten nicht
sichtbar.

In Faraday-Geometrie, welche fiir diese Arbeit relevant ist, reduziert sich das Sche-
ma aus Abb. 2.5 also auf zwei Ubergiinge I's — T'g!, und zwar von m; = —1/2 — —3/2
unter Emission eines o-Photons sowie von m; = 1/2 — 3/2 unter Emission eines o~ -
Photons. Aus der zirkularen Polarisation des emittierten Photons kann somit direkt und
ohne Beriicksichtigung seiner genauen Energie auf den Spinzustand des rekombinieren-
den Elektron-Loch-Paares geschlossen werden. Dies vereinfacht die optische Analyse der

Ladungstréiger-Spinzustdnde im DMS Quantenfilm.

Die Energie der o7~ und o~ -Photonen hv™ bzw. hv~ betragt nach Gln. (2.17) und
(2.18) fiir einen Halbleiter-Quantenfilm mit der direkten Bandliicke E,

hwt = By + §No(a = §) - 2(S.) /h (2.25)

hv™ = Ey — i No(a — f8) - z(S.) /.

Die Differenz AFEz; = hv~ — hv™ zwischen der o0~ - und o™ -polarisierten Emission lasst sich

per Photolumineszenz-Spektroskopie bestimmen. Unter Verwendung von Gl. (2.7) folgt

AE,(B,T) = —No(a — 8) -x - (S.)/h (2.26)
_a—0
= M(BT), (2.27)

Wiéhrend die bisherige Herleitung fiir den verdiinnt-magnetischen Bereich mit = < 0,01
ausgefiithrt wurde, gilt Gl. (2.27) auch fiir den quasi-paramagnetischen Bereich unter der

Voraussetzung, dass fiir M (B,T') der Ausdruck aus Gl. (2.11) verwendet wird. Man erhélt
5/2 - gympsB
ABz(B,T) =5/2- No(a = ) - e - Bs (/g&) :

k(T + Tt) (2.28)
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In Analogie zum Landéschen g-Faktor beim klassischen Zeeman-Effekt lasst sich ein

effektiver g-Faktor des rekombinierenden Elektron-Loch-Paares ges(B,T") definieren mittels
AEz(B,T) = geﬁ(B,T) MBB' (229)

Fiir ausreichend kleine B ist AEy(B,T) o< Bs/2(B,T) < B, so dass ge¢ unabhéngig von B
wird.? Bei niedrigen Temperaturen kann der effektive g-Faktor g.g von II-VI-DMS Werte
von einigen Hundert annehmen. geg iibertrifft dann den ,klassischen” g-Faktor der nicht-

magnetischen, bindren 1I-VI-Halbleiter um mehr als zwei Gréfenordnungen.

2.3.4 Optische Uberginge im Exzitonen-Bild

Die im vorangegangenen Abschnitt dargestellten Uberginge wurden der Klarheit halber
komplett im Elektronen-Bild beschrieben. Das bedeutet, dass eine optische Anregung dem
Ubergang eines Elektrons vom Valenz- ins Leitungsband entspricht, wihrend der umge-
kehrte Prozess unter Aussendung eines Photons als Ubergang des Elektrons vom Leitungs-
ins Valenzband dargestellt wird.

Wie in Anhang A erldutert, kann das nach der Anregung im Valenzband fehlende Elek-
tron negativer Masse i. Allg. auch durch ein Quasiteilchen mit positiver Masse, das sog.
,Loch“, beschrieben werden.* Die optische Anregung entspricht dann der Erzeugung eines
Elektron-Loch-Paares und deren Rekombination der Vernichtung desselben. Um in diesem
Bild die Drehimpuls-Erhaltung nicht zu verletzen, ist das Vorzeichen der Magnetquan-
tenzahl m;,; des Lochs gegeniiber dem Elektronenzustand m;. im Valenzband umgekehrt.
Der Ubergang m;, = —1/2 — —3/2 (Am; = —1) im Elektronen-Bild entspricht z. B. im
Elektron-Loch-Bild der Rekombination eines Elektrons mit m;. = —1/2 und eines Lochs
mit m;; = +3/2 (ebenfalls Am; = —1).

Die Erzeugung eines Elektron-Loch-Paares durch optische Anregung hat unabhéngig
vom verwendeten Bild zur Folge, dass sich das negativ geladene Elektron im Leitungsband
mit der positiv geladenen Fehlstelle im Valenzband iiber die Coulomb-Wechselwirkung
binden kann, was zu einer Verringerung der Gesamtenergie fithrt. Man bezeichnet das so

gebildete neue Quasiteilchen als ,Exziton“.® Die Exzitonen-Bindungsenergie Fx kann fiir

3Hiufig wird geg nur fiir diesen linearen Bereich von AEz(B,T) definiert.

4Das Lochbild funktioniert jedoch z. B. nicht bei der Bestimmung des magnetischen Momentes aus der
Magnetquantenzahl. Hier muss die negative Ladung des fehlenden Elektrons beriicksichtigt werden.

5Man beachte, dass das Elektron-Loch-Paar iiblicherweise auch dann als ,Exziton“ bezeichnet wird,
wenn es nicht als einzelnes Quasiteilchen betrachtet werden darf.
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mje + m;; =m;x

A | | -1
IR\ v
X, +1/2 =372
-1/2 +3/2 ..
LA A Abb. 2.6: Dipolerlaubte, optische Uber-
v I | +1 gdnge der Schwerloch-FExzitonen Xq eines
DMS-Quantenfilmes im externen Magnet-
feld B in Faraday-Geometrie. mje, m;)
ot o~ und mjx sind die Magnetquantenzahlen
von Elektron (blau), Loch (rot) bzw. Ex-
Y \ 4 0 ziton (schwarz) und o™ und o~ die Pola-
B=0 B%0 risationen der emittierten Photonen.

einen Volumenhalbleiter unter Zuhilfenahme des Bohrschen Wasserstoff-Modells berechnet

werden nach ) )
1 e . drege b 9
Ex = : mit rx, = ——j— -
8Tege,r TX e

neN, (2.30)

wobei €y die Vakuum-Dielektrizititskonstante, €, die relative Dielektrizitdtskonstante des
Halbleiters, e die Elektronenladung, A das Plancksche Wirkungsquantum und p die redu-
zierte Masse des Elektron-Loch-Paares darstellt. Mit der effektiven Elektronen- und Loch-
masse m, bzw. my ist p=' = mJ! + m; ! Der mittlere Abstand des Elektron-Loch-Paares
rx,, wird fiir n = 1 als Bohrradius ax des Exzitons bezeichnet. Typische Grofsenordnungen
fiir Fx und ax in II-VI-Volumenhalbleitern sind einige 10 meV bzw. einige Nanometer.
Fiir ZnSe gilt beispielsweise Fx = 19,9 meV, ax = 4,5 nm [Mad99, Nur92| und fiir CdTe
Ex = 10,5 meV, ax = 7,5 nm [Mad99, Yof93|.

Das Exzitonen-Bild eignet sich gut zur Vereinfachung des Schemas der dipolerlaub-
ten, optischen Ubergénge (sieche Abb. 2.5 in Abschn. 2.3.3) eines DMS-Quantenfilmes bei
Beobachtung in Faraday-Geometrie. Man definiert die Magnetquantenzahl des Exzitons
m;x = Mje + m;; als Summe der Magnetquantenzahlen von Elektron und Loch und
erhélt das Schema in Abb. 2.6. Wie man erkennen kann, ist die Polarisation der emittier-
ten Photonen eindeutig an den Spin-Zustand der rekombinierenden Exzitonen gekoppelt.
Sind I, und I_ die Intensititen der o*- bzw. o~ -polarisierten Anteile der Quantenfilm-

Photolumineszenz, so ist der zirkulare Polarisationsgrad ppr,, welcher definiert ist iiber

I, — I

S 2.31
T (2.31)

PPL
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ein direktes Maf fiir den Spinpolarisationsgrad px

_M-N

_ 2.32
N; + N, (2:32)

PX
der beteiligten Schwerloch-Exzitonen (N; und N, ist die Anzahl der Spin-up- bzw. Spin-
down-Exzitonen). Dies ermoglicht eine optische Messung der Spinpolarisation mittels po-

larisationsaufgeloster Photolumineszenz-Spektroskopie (siehe Abschn. 3.2).

2.3.5 Polarisationsgrad der Photolumineszenz

Die riesige Zeeman-Aufspaltung AFEy zwischen dem Spin-up- und Spin-down-Zustand der
Schwerloch-Exzitonen Xy im Magnetfeld (siche Gl. (2.28)) fiihrt zu einer Spinrelaxation
wahrend ihrer Lebensdauer 7. Das Umklappen des Spins aus dem hoheren in das niedrigere
Spin-Niveau geschieht jedoch nicht unendlich schnell, sondern mit einer zur Spinlebensdau-
er inversen Rate 1/7s. Entsprechend dem detaillierten Gleichgewicht ist die Rate fiir den
umgekehrten Prozess um den Boltzmann-Faktor exp (—AEy/kgTx) kleiner. Tx bezeichnet
die Temperatur der Ladungstriager und kg die Boltzmann-Konstante. Die optische Anre-
gung der Ladungstrager erfolge durch einen linear polarisierten Dauerstrichlaser, was einer
zeitlich konstanten, identischen Generationsrate G fiir beide Spin-Niveaus entspricht.® Die

einzelnen Prozesse sind in Abb. 2.7 zusammengefasst.

|
7 (] Ny
—AE, [ kyTy
AE, /7 7

A
A | N Abb. 2.7: Besetzungen Ny und N| der
ot s um AEy, aufgespaltenen Spin-up und Spin-
down-Zustinde der Schwerloch-FEzzitonen.
G G 1/ 1/ Gekennzeichnet sind die Lebensdauer 7x,
Tx Tx die Spinrelazationszeit s sowie die Gene-

YY 0 rationsrate G.

Mittels einer Ratengleichung lassen sich die Exzitonen-Spinpolarisation px und der da-

zu identische optische Polarisationsgrad ppr, (siehe Gln. (2.32) und (2.31)) bestimmen.

6Eine analoge Herleitung des Polarisationsgrades bei spinselektiver Anregung findet man in [Mac03].
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Bezeichnet man den Boltzmann-Faktor mit 5 = exp (—AFEy/kgTx), so gilt fiir die Beset-
zung des Spin-up und Spin-down-Zustandes N; bzw. N|

d N 1
—N; = __T_NT£+NL_
dt TX TS 78
J N ) 5 (2.33)
N =G-"L_ NN
at b lTS + TTS

Im Gleichgewichtszustand gilt %NT = %N | = 0. Eine kurze Rechnung liefert fiir das
Verhéltnis der Besetzungen N, /N;

ﬂ Ts + 20 7%

==~ 2 2.34
Ny 1s+27x ] (2.34)
woraus sich die Spinpolarisation ergibt zu
Ny — N 1— N /N 1—
px = VAL ™) s S (2.35)
NT+Ni 1+N1/NT Ts+(1+6)7'x
Der Polarisationsgrad fiir eine unendlich schnelle Spinrelaxationszeit 7 — 0 ist
1-p AFEy
= —— = tanh . 2.36
=1y (2/<;BTX) (2.36)

Unter der Bedingung, dass § < 1+ 7x/7s kann man den Ausdruck in Gl. (2.35) nidhern zu

_ (1-8)71x ~ (1-p)7x o™X
T+ (1+8)1x A+ s+ 148 1x T8+ 7x

00- (2.37)

Diese Gleichung ist in [Kel01] angegeben. Definiert man einen durch die endliche Spinle-
bensdauer hervorgerufenen Term ps = (1 — ) 7x/7s, so lisst sich Gl. (2.35) auch exakt

umformulieren zu
px =po st (2.38)

Es gilt also festzuhalten, dass der maximal erreichbare Polarisationsgrad durch die
endlich schnelle Spinrelaxation gegeniiber py reduziert ist. Dies kann andererseits genutzt
werden, um aus dem gemessenen Sattigungspolarisationsgrad der Photolumineszenz das

Verhéltnis von Spinrelaxationszeit zur Lebensdauer der Exzitonen 75/7x zu bestimmen.



Kapitel 3

Hybridstrukturen und optische

Messtechniken

Wie in Kap. 1 dargestellt wurde, besteht das Ziel dieser Arbeit darin, den Spinfreiheitsgrad
von Ladungstragern und magnetischen Ionen in einem verdiinnt-magnetischen Halbleiter-
quantenfilm mittels lokaler, ferromagnetischer Streufelder zu manipulieren. Das vorliegende
Kapitel befasst sich mit den experimentellen Voraussetzungen, welche zur Umsetzung dieses
Zieles notwendig waren. Im ersten Abschnitt werden Aufbau und Herstellung der Hybrid-
strukturen erlautert. Die folgenden beiden Abschnitte beschreiben die optischen Messtech-
niken, die zur Analyse der Halbleiter-Spinzusténde auf mikroskopischer Skala verwendet
wurden. Dies ist zum einen die polarisationsaufgeléste Photolumineszenz!-Spektroskopie,
bei der ausgenutzt wird, dass sich der Spinzustand optisch generierter Ladungstriager iiber
den Polarisationsgrad der bei der Rekombination emittierten Photonen auslesen lasst. Bei
der zeitaufgelosten Kerr-Rotation? misst man die mit einer Spinausrichtung verbundene
Anderung der komplexen Brechungsindizes fiir zirkulare Polarisationen der Probe. Man
bedient sich dabei des von John Kerr fiir magnetische Schichten entdeckten Effektes, dass
linear polarisiertes Licht bei Reflexion an der Schicht eine Drehung der Polarisationsach-
se erfihrt. Die Zeitauflosung erreicht man, indem man die Spinausrichtung optisch durch
einen kurzen Laserpuls erzeugt oder andert, um sie mit einem zweiten, zeitlich verzogerten

Laser-Puls auszulesen.

L Abkiirzung: PL
2 Abkiirzung: TRKR, engl.: time resolved Kerr rotation
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3.1 Aufbau und Herstellung der Hybridstrukturen

Drei Hybridproben (Proben A, B und C) mit einheitlichem Aufbau des DMS-Halbleiters,
aber unterschiedlichen ferromagnetischen Mikro- und Nanostrukturen, kamen in der vorlie-
genden Arbeit zum Einsatz. Die Hybridproben A und B dienten der Manipulation inkohé&-
renter Ladungstriager-Spinensembles im DMS (Kap. 4). Es wurden hierfiir spezielle Fe/Tb-
Vielfachschicht-Ferromagnete genutzt, deren remanente Magnetisierung eine Komponente
senkrecht zur Probenoberfliche aufweist. Bei der Hybridprobe C wurden ferromagnetische
Co-Drahtstrukturen verwendet, um die kohirente Dynamik eines Ensembles von Mn?*-
Spins zu beeinflussen (Kap. 5). Im Folgenden seien die Einzelheiten zur Strukturierung der

drei Hybridproben dargestellt.

3.1.1 Die DMS-Heterostruktur

25 nm 7ZnSe Deckschicht

18 ML
1 um ZnSe Puffer Abb. 3.1: Schematische Darstellung der
(Zn,Cd,Mn)Se/ZnSe-DMS-Heterostruktur.
GaAs (001) Substrat ML steht fiir Monolagen und QF fir
Quantenfilm.

Die DMS-Heterostruktur wurde am Institut fiir Physik der Humboldt-Universitéit zu Ber-
lin mittels Molekularstrahlepitaxie hergestellt. Ihr Aufbau ist in Abb. 3.1 veranschaulicht.
Auf ein GaAs(001)-Substrat wurde zunéchst eine 1 pm dicke ZnSe-Pufferschicht aufge-
wachsen. Sie dient dem Ausgleich der lateralen Gitterfehlanpassung zwischen GaAs und
ZnSe von 0,27 % und als Barriere fiir den dartiberliegenden Quantenfilm. Die ZnSe-Schicht
ist vollig relaxiert, so dass der Quantenfilm, bestehend aus 18 Monolagen (~ 5 nm)
Zm 76Cdo 16Mng gsSe, mit der Gitterkonstante von ZnSe aufwuchs. Den Abschluss der He-
terostruktur bildete eine 25 nm dicke ZnSe-Deckschicht.

3.1.2 Ferromagnetische Mikro- und Nanostrukturen

Die Herstellung der Ferromagnet-DMS-Hybridstrukturen erfolgte unter Nutzung der Elek-

tronenstrahllithographie. Abbildung 3.2 veranschaulicht die einzelnen Prozessschritte.
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a) Belacken b) Belichten ¢) Entwickeln

\/ Elektronenstrahl

d) Atzen (Probe B) e) Metallisierung f) Lift-Off

K,Cr,0,-HBr-H,O

- Metall ¢

Abb. 3.2: Prozessschritte zur Herstellung der metallischen Mikro- und Nanostrukturen

Der Strukturierungsprozess begann mit dem Reinigen der Halbleiteroberfliche. Dazu wur-
den die Proben nacheinander je 2 min in siedendes Chloroform, Aceton und Ethanol ge-
taucht. Danach wurden die Proben auf der Lackschleuder bei 800 U/min mit Isopropanol
abgespiilt und auf einer Heizplatte bei 160 °C fiir 5 min ausgebacken. Nach der Reinigung
wurde eine 4%ige Losung eines PMMA?®-Positivlacks (AR-P 671, 950 kg/mol, Firma All-
resist?) in Chlorbenzol aufgeschleudert (a). Die Lackdicke betrug bei den Probe A, B und
C 300 nm, 400 nm bzw. 200 nm. Der Lack wurde bei 160 °C ca. 2 min auf einer Heizplatte
ausgebacken. Mit dem Elektronenstrahl wurden die gewiinschten Strukturen in den Lack
geschrieben (b). Die Bindungen der langkettigen, organischen Molekiile des Lacks werden
durch den Elektronenstrahl lokal aufgebrochen, so dass sich der Lack an den belichteten
Stellen anschliefsend mit einem Entwickler (AR 600-56, Firma Allresist) entfernen lief (c).
Bei Probe B diente der entwickelte PMMA-Lack als Atzmaske, mit deren Hilfe die Struk-
turen durch Eintauchen in eine KyCroO7-HBr-H5O-Losung in den Halbleiter tibertragen

3Polymethylmethacrylat
4http:/ /www.allresist.de
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wurden (d). Die Atztiefe betrug nach einer Atzdauer von 30 s ca. 100 nm. Anschliefend
erfolgte die Metallisierung (e). Im Falle der Proben A und B wurden zwei unterschiedliche
Fe/Tb-Schichtsysteme per thermischer Verdampfung mittels Knudsenzellen im Ultrahoch-
vakuum (107! mbar) bei einer Substrattemperatur von 278 K aufgebracht: Schichtsystem
A mit einer Gesamthohe von 80 nm bestand aus 20 Doppellagen von je 2,6 nm Fe und
1,4 nm Tb und Schichtsystem B, welches auf ein hoheres remanentes Streufeld optimiert
wurde, aus 40 Doppellagen von je 3,5 nm Fe und 1,9 nm Tb (Gesamthohe 216 nm). Die
Hohe der individuellen Schichten wurde mit einem geeichten Schwingquarz kontrolliert. Die
Herstellung erfolgte am Lehrstuhl fiir Angewandte Physik der Universitat Duisburg-Essen.
Fiir die Herstellungsdetails sei auf die Dissertation von E. Schuster verwiesen [Sch07|. Auf
Probe C wurde durch sog. ,Sputtern“, bei dem das Material durch Beschuss mit Ionen
freigesetzt wird, eine 55 nm dicke Co-Schicht aufgebracht. Alle drei metallischen Schichten
wurden abschlieffend durch eine 5 nm dicke Cr-Schicht vor Oxidation geschiitzt. Im letzten
Schritt, dem sog. ,Lift-Off (f), wurde der verbleibende Lack samt dariiberliegendem Me-
tall mit dem Losungsmittel 1-Methyl-2-Pyrrolidon bei ca. 80 °C und unter Zuhilfenahme

von Ultraschall von der Halbleiteroberflache entfernt.

Probe A Probe B Probe C
5 nm Cr 5 nm Cr 5 nm Cr
20x (2.6 nm Fe/1.4nmTb) T 80 nm 40x 216 nm Cobalt I550m
100 nm I (3,5 nm Fe / 1,9 nm Tb)

TR \ \

Quadrate Drihte Antidots einzelner Antidot Drihte
EEE
EEN 20 um meln IIO pum 150 pm
EEN -
- i i i — i 2 pm — —
b b b b b b 480 nm 620 nm
- 10 um < >
20 um 150 uym

Abb. 3.3: Prinzipieller Aufbau im Querschnitt (oben) und schematische Darstellung der
relevanten ferromagnetischen Strukturen (unten) der Hybridproben A, B und C.
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Abbildung 3.3 fasst den Aufbau und die relevanten ferromagnetischen Strukturen der
drei Hybridproben A, B und C zusammen. Auf der Probe A wurden jeweils 20 ym x 20 pym
grofte Felder verschiedener Strukturtypen und -grofsen definiert: quadratische Strukturen
(Lénge = Breite = b), Drahtstrukturen (Lénge = 20 pm, Breite = b) und sog. ,,Antidot"-
Strukturen (20 umx20 pum Ferromagnete mit quadratischen Aperturen von Lénge = Breite
= b). Die Strukturgrofen betragen b = 600 nm, 1 gm, 2 ym bzw. 5 um. Der Strukturab-
stand entspricht jeweils in etwa der Strukturgrofie b. Der Anteil der durch die Ferromagnete
bedeckten Halbleiteroberfliche, im Folgenden als , Fiillfaktor bezeichnet, ist damit unab-
héngig von b und betrégt fiir die Quadrate 1/4, fiir die Drahte 1/2 und fiir die Antidots
3/4. Auf der streufeld-optimierten Probe B wurden ebenfalls verschiedene Strukturtypen
prozessiert, jedoch blieben die Ferromagnete beim Lift-Off nur an wenigen, der gedtzten
Strukturen haften. Letztendlich wurde nur ein einzeln stehender Antidot mit dufleren Ab-
mafen von 10 gum x 10 pm und einer quadratischen Apertur von 2 pm X 2 um fiir die
spektroskopischen Untersuchungen verwendet. Probe C enthélt 150 pum x 150 pm grofe
Felder ferromagnetischer Quadrat-, Draht- und Antidot-Strukturen, von denen fiir diese
Arbeit allerdings nur ein Drahtfeld mit Drahtbreiten von 480 nm und Drahtabsténden von

620 nm relevant war.

3.2 Die polarisationsaufgeloste Mikro-Photolumines-

zenz-Spektroskopie

Wie in Abschn. 2.3.4 dargelegt, besteht eine Moglichkeit, den Ladungstréager-Spinzustand
eines Elektron-Loch-Paares zu bestimmen, in der Analyse von Polarisation und Energie
der bei der Rekombination emittierten Photonen. Die geeignete Messmethode dazu ist
die polarisationsaufgeldste Photolumineszenz-Spektroskopie. Zur Magnetisierung der Fer-
romagnete und zur Analyse der magnetischen Eigenschaften des DMS ist ein externes
Magnetfeld von mehreren Tesla vonnoten. Dariiber hinaus soll die Ortsauflésung zur Mes-
sung der Spinpolarisation ausreichend hoch sein, um das inhomogene Streufeld einzelner
mikroskopischer Ferromagnete zu detektieren. Dies lasst sich durch die Verwendung eines
Mikroskop-Objektives erreichen. In den folgenden zwei Abschnitten wird der prinzipielle
Aufbau des verwendeten Mikro-Magneto-Photolumineszenz-Messplatzes erldutert und auf
die besonderen Anforderungen eingegangen, die sich aus einer moglichst genauen Bestim-

mung des optischen Polarisationsgrades ergeben.
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3.2.1 Der Mikro-Magneto-PL-Aufbau

Der verwendete Aufbau ist schematisch in Abb. 3.4 dargestellt. Ein InGaN-Dauerstrich-
Diodenlaser mit einer Emissionswellenldnge von A\ = 403 nm erzeugt einen kollimierten
Strahl kohédrenten Lichtes. Der Strahl wird zunédchst durch ein Sammellinsenpaar so-
weit aufgeweitet, dass das Mikroskop-Objektiv komplett ausgeleuchtet wird. Uber Um-
lenkspiegel und mehrere Strahlteiler wird der Laserstrahl zum Mikroskop-Objektiv ge-
fithrt und von diesem auf die Probenoberfliche fokussiert. Das Objektiv (LD-Epiplan
50x/0,6, Firma Zeiss®) besitzt eine Brennweite von f = 3,3 mm, was bei einer Standard-
Tubuslinsenbrennweite von fi,;, = 164,5 mm einer 50fachen Objektivvergroferung ent-
spricht. Die numerische Apertur betragt N.A. = 0,6 und der Arbeitsabstand 5 mm (ohne
Deckglas). Aus den gegebenen Daten ldsst sich mithilfe der Formel fiir den ortsabhéngigen
Radius w(z) eines gaufsschen Laserstrahls mit Strahltaille wy und Wellenldnge A ([Hec05],
S. 957) \
z

w(z) ~ P (3.1)
der theoretische Durchmesser des Laserstrahl-Fokus dj . in der Brennebene des Mikro-
skops bestimmen. Dazu ist z = f, wg = d/2 und w(f) = dpaser/2 zu setzen, wobei d
dem Durchmesser des ausgeleuchteten Bereiches der Mikroskop-Offnung entspricht. Wird
das Mikroskop komplett ausgeleuchtet, so erhélt man d aus d = 2f tan(arcsin(N.A.)). Die

gewiinschte Beziehung lautet dann

Al aser = A ~ 0,85\. (3.2)
md

Die Halbleiterprobe befindet sich in einem LHe*-Durchflusskryostaten® (MicrostatHi-
Res, Firma Oxford Instruments”) auf einem ca. 8 cm langen Kiihlfinger. Mit einem zusitz-
lichen Heizelement im Kryostaten lésst sich die Probentemperatur in einem Bereich von
3,5 K bis 300 K einstellen. Der Abstand von der Probenoberfliche zur Oberseite des Kryo-
statenfensters betragt nur ca. 3 mm, was den Einsatz eines hochauflésenden Mikroskop-
Objektives erst ermoglicht. Der Kiihlfinger des Probenkryostaten kann in die Bohrung eines
zum Gesamtsystem (MicrostatBT, Oxford Instruments) gehorenden Magnetkryostaten ein-

gefiihrt werden. Die ebenfalls mit fliilssigem Helium gekiihlten, supraleitenden Magnetspu-

Shttp://www.zeiss.de
6LHe* - fliissiges Helium He*
Thttp://www.oxinst.com


http://www.zeiss.de
http://www.oxinst.com

3.2 Die polarisationsaufgeloste Mikro-Photolumineszenz-Spektroskopie 41
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Abb. 3.4: Schematische Darstellung des Mikro-Magneto-Photolumineszenz-Messplatzes.

len erzeugen ein Magnetfeld von —5 T bis +5 T senkrecht zur Probenoberfliche und parallel

zur Beobachtungsrichtung. Die PL-Messungen erfolgen also in Faraday-Geometrie.

Um den Laserstrahl iiber die Probe bewegen zu kénnen, sind sowohl das Mikroskop-
objektiv als auch der Probenkryostat an Positioniertischen befestigt. Die grobe Positionie-
rung erfolgt durch Verschieben des Probenkryostaten per digitaler Mikrometerschrauben
mit einer Genauigkeit von ca. 1 um. Eine hohere Positioniergenauigkeit wird durch Be-
wegen des Mikroskops mittels elektrostriktiver Antriebe erreicht. Die kleinste steuerbare
Schrittweite betrigt hier ca. 60 nm und der maximale Verstellweg lateral 30 ym und vertikal
100 pm.

Die von der Probe emittierte Lumineszenz wird durch das Mikroskop kollimiert, iiber
den unteren Strahlteiler zu etwa 50 % reflektiert und mit einer Sammellinse auf den
Eintrittsspalt des Monochromators fokussiert. Der Monochromator mit einer Fokallan-

ge von fyrono = 550 mm (Triax 550, Firma Jobin-Yvon®) zerlegt das eintreffende Licht

8http://www.jobinyvon.com
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mittels eines von drei automatisch wechselbaren, holographischen Gittern (600, 1200 und
1800 Linien/mm) spektral (Dispersion: 3,01, 1,55 bzw. 1,03 nm/mm) und bildet das Spek-
trum entweder auf die angeschlossene mit fliissigem Stickstoff gekiihlte CCD?-Kamera ab
(PCCD2048x512 BI Vis, Firma Jobin-Yvon, Pixelgrofe: 13,5 x 13,5 yum?) oder alternativ
auf einen Seitenaustrittsspalt. An diesem ist ein thermoelektrisch gekiihlter Photomulti-
plier'® (R943-02, Firma Hamamatsu'!') angebracht, welcher zusammen mit dem Zweikanal-
Photonenzéahler fiir eine genauere Messung des Polarisationsgrades der PL verwendet wird
(siche Abschn. 3.2.2).

Zur Orientierung auf der Probe ist oberhalb des Mikroskops eine weitere CCD-Kamera
installiert. Die Beleuchtung der Probe erfolgt mit einer Halogenlampe, die iiber einen

Strahlteiler in den Laserstrahlengang eingekoppelt wird.

3.2.2 Polarisationsaufgeloste PL-Detektion
Sequentielle Messung zirkularer Polarisationen

Um Informationen iiber den Spinzustand der rekombinierenden Ladungstriager zu erhalten,
muss neben der Energie der emittierten Photonen auch ihre Polarisation analysiert werden.
Dies lésst sich am einfachsten realisieren, indem man mithilfe eines polarisationsselektiven,
optischen Elmentes nacheinander, d. h. sequentiell, die Intensitéit der gewiinschten, zuein-
ander orthogonalen Polarisationszustéande I, und [, misst und daraus den Polarisationsgrad

p bestimmt nach
-1y

L+
Wie in Abschn. 2.3.3 dargestellt, ldsst sich die Spinpolarisation in Faraday-Geometrie

p (3.3)

iiber den Grad der zirkularen Polarisation der Photonen ermitteln. Zur Trennung von
links- und rechtszirkular polarisiertem (monochromatischem) Licht, verwendet man eine
Kombination aus doppelbrechendem Element und Linearpolarisator. Das doppelbrechende
Element besitzt zwei zueinander orthogonale, optische Achsen (langsame und schnelle Ach-
se). Der Anteil der Lichtwelle, dessen elektrischer Feldvektor parallel zur langsamen Achse
ausgerichtet ist, wird gegeniiber dem senkrecht dazu polarisierten Anteil beim Durchgang
durch das Element verzogert. Betragt die Verzogerung des Elementes gerade eine viertel

Wellenlédnge (A/4-Plattchen), so werden orthogonale zirkulare Polarisationen in orthogo-

9engl.: Charge Coupled Device
engl. fiir Sekundirelektronen-Vervielfacher
Uhttp: / /www.hamamatsu.com
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nale lineare Polarisationen umgewandelt, welche sich mit einem Linearpolarisator trennen
lassen. Der Verkippungswinkel zwischen den Achsen von Linearpolarisator und doppelbre-

chendem Element muss dazu 45° betragen. Das Prinzip ist in Abb. 3.5 dargestellt.

Abb. 3.5: Umwandlung von
linkszirkular polarisiertem Licht
an eimem doppelbrechenden FEle-
ment mit horizontaler, langsamer
optischer Achse in 45° linear po-
larisiertes Licht.

Anstelle eines \/4-Pléttchens, welches immer nur fiir einen beschrénkten Wellenlédngen-
bereich geeignet ist, kann auch ein sog. Soleil-Babinet-Kompensator verwendet werden. Bei
ihm lésst sich der Betrag der Verzogerung iiber die optische Weglinge im doppelbrechen-
den Material per Mikrometerschraube einstellen. Um zwischen links- und rechtszirkular
polarisiertem Licht zu unterscheiden, muss jedoch in beiden Féllen der nachfolgende Li-
nearpolarisator jeweils um 90° von Hand gedreht werden. Dies ist von Nachteil, da erstens
der gesamte Aufbau aufgrund seiner hohen Ortsauflésung sehr bewegungsempfindlich ist,
und zweitens das Gitter des Monochromators eine polarisationsabhingige Reflektivitét
aufweist.

Beide Probleme lassen sich durch einen Fliissigkristall-Verzogerungselement (LRC-100,
Firma Meadowlark!?) umgehen. Bei ihm wird der Betrag der Doppelbrechung durch das
Verkippen von Fliissigkristallen, die sich zwischen zwei Glasflichen befinden, mittels einer
angelegten Spannung eingestellt. Nach Kalibration des Elementes kann durch Anlegen der
geeigneten Spannung eine Verzogerung von A/4 bzw. 3/4\ = —\ /4 erreicht werden, so dass
bei gleicher Stellung des Linearpolarisators entweder links- oder rechtszirkular polarisiertes
Licht detektiert wird. Die Schaltzeit zwischen zwei Spannungen ist durch die Beweglichkeit
der Fliissigkristalle auf etwa 20 ms — 100 ms beschrénkt.

2http: / /www.meadowlarkoptics.com
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Quasi-simultane Messung

Grundsatzlich ist die Auflésung, welche man bei einer sequentiellen Messung des Polari-
sationsgrades p erhilt, durch die Stabilitdt des Messsystems beschrankt. Schwankungen
der Ausgangsleistung des Lasers, der Laserstrahl-Position auf der Probe oder der PL-
Einkopplung in das Detektionssystem wirken sich auf die gemessene PL-Intensitdt und
damit auf die Genauigkeit von p aus. Dies gilt insbesondere, wenn die zu untersuchen-
den Strukturgrofsen im Bereich des nahezu beugungsbegrenzten Laserstrahl-Durchmessers
liegen.

Um den Einfluss von Intensitdtsschwankungen zu eliminieren und damit die Messge-
nauigkeit von p zu erhéhen, muss eine Technik verwendet werden, bei der beide Pola-
risationen quasi gleichzeitig detektiert werden. Hierfiir wird als Verzdgerungselement ein
sog. photoelastischer Modulator (PEM) verwendet (PEM-90, Firma Hinds Instruments'?).
Er besteht aus einem Quarzkristall, welcher sich durch ein seitlich angebrachtes Piezoele-
ment verspannen lasst, wodurch eine zur Verspannung proportionale Doppelbrechung im
Material hervorgerufen wird. Durch Anlegen einer sinusférmigen Hochspannung mit einer
Frequenz von f = 50 kHz, welche der Eigenfrequenz des Kristalls entspricht, wird mittels

PEM ein zeitlich variabler, ebenfalls sinusférmiger Phasenversatz ¢(t) erzeugt

O(t) = Qmax sin(2m f - ). (3.4)

Uber die Spannungsamplitude Uy, ldsst sich der maximale Phasenversatz .« einstellen.

Das Detektionsprinzip fiir zirkulare Polarisationen ist in Abb. 3.6 veranschaulicht. Man
wahlt Ypax = 7/2 (AN = £\/4). Zu den Zeiten maximaler Verzogerung wird damit links-
und rechtszirkular polarisiertes Licht abwechselnd in +45° und —45° linear polarisiertes
Licht umgewandelt und kann mit einem um 45° verkippten Linearpolarisator getrennt
werden. Der Intensitétsverlauf fiir links- und rechtszirkular polarisiertes Licht I;(t) bzw.
I,(t) hinter der Kombination aus PEM und Linearpolarisator lasst sich z. B. mithilfe der
Jonesschen Matrixmethode (siche Anhang B) berechnen. Es gilt fiir einen im mathematisch
positiven Drehsinn um +45° gegen die bei ¢(t) = ¢max langsame Achse des PEM verkippten

Linearpolarisators

L(t) = 1o/2 [1 4+ sin (@max sin(27f - t))]

I(t) = Iy/2 [1 —sin(@naxsin(2rf - t))].

Bhttp: //www.hindsinstruments.com /
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Abb. 3.6: Polarisationsmessung mithilfe eines photoelastischen Modulators. Die durch das
PEM erzeugte Phasenverziogerung variiert sinusformig zwischen +m /2, so dass links- und
rechtszirkular polarisiertes Licht abwechselnd in £45° linear polarisiertes Licht umgewan-
delt wird (links). Mit einem um 45° verkippten Linearpolarisator lassen sich die Intensi-
taten I, und I, beider Komponenten in den Zeitfenstern A und B tremnen und mit einem
Zwei-Kanal-Photonenzihler auswerten (rechts).

Ol0
a
Ol0

Im rechten Teil der Abb. 3.6 sind I;(t) und I,.(¢) fiir pma.x = 7/2 dargestellt. Wéhrend
eines ca. 2 us langen Zeitfensters A bzw. B um ¢(t) = £¢nay passiert nur eine zirkulare
Polarisation die Kombination aus PEM und Linearpolarisator. Alle wahrend dieser Zeit
auf den Photomultiplier auftreffenden Photonen werden in einem der zwei Kanéle des
Photonenzéahlers erfasst und so der Polarisationsgrad der Lumineszenz bestimmt. Da der
zeitliche Abstand der Detektion beider Polarisationen aufgrund der PEM-Frequenz von
f = 50 kHz nur 10 us betragt, lassen sich auf diese Weise fast alle zeitlichen Schwankungen
des Messsystems eliminieren. Man erreicht, je nach PL-Intensitdt, eine Genauigkeit der
Polarisationsgrad-Messung von < 0,5 %.

Da bei dieser Messmethode ein Einkanal-Detektor anstelle der CCD verwendet wird,
erkauft man sich die hohere Genauigkeit des Polarisationsgrades jedoch mit einem Verlust
an spektraler Information. Benotigt man den Polarisationsgrad als Funktion der Photonen-
energie p(E), so muss das Spektrum durch sukzessives Drehen des Monochromator-Gitters
wiederum sequentiell aufgenommen werden. Je nach gewiinschter Information kann daher
eine der beiden Messtechniken oder auch eine Kombination beider von Vorteil sein.

Zur Automatisierung der Polarisationsgrad-Messungen mit dem PEM wurde ein Lab-

view!4-Programm geschrieben, mit dem sich neben Photonenzihler und Monochromator

Yhttp: / /www.ni.com /labview/
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auch die Spannungsversorgung des Magneten, sowie die elektrostriktiven Antriebe der Mi-
kroskophalterung steuern lassen. Der Polarisationsgrad p kann damit automatisiert als
Funktion der Photonenenergie E, des Magnetfeldes B oder der Position auf der Probe x

gemessen werden.

Einfluss der Strahlteiler auf die PL-Polarisation

Wie aus dem Schema des Messaufbaus in Abb. 3.4 zu erkennen ist, wird die Photolumines-
zenz iiber einen Strahlteilerwiirfel auf den Eintrittsspalt des Monochromators gelenkt. Die
Reflexion am Strahlteiler kann aufgrund unterschiedlicher komplexer Brechungsindizes fiir
die linearen s'°- und p'®-Polarisationen zu einer Verinderung der PL-Polarisation fiihren.
Es hat sich gezeigt, dass selbst bei Strahlteilern, welche die s- und p-Polarisation nominell
erhalten, es zu einem Phasenversatz zwischen beiden Komponenten kommt, so dass jede
von s und p abweichende Polarisation, insbesondere aber zirkulare Polarisationen, deutlich
beeinflusst werden. Dies fiihrt zu einem systematischen Fehler in der Polarisationsgrad-

Messung.

Entsprechendes gilt auch fiir die Laseranregung mit definiert polarisierten Photonen.
Hierbei muss der Laserstrahl sogar zwei Strahlteiler passieren, den oberen in Reflexion und
den unteren in Transmission. Es ist daher unerlésslich, die Reflexions- und Transmissionsei-
genschaften der verwendeten Strahlteiler zu charakterisieren. Da in dieser Arbeit zirkulare
Polarisationen von Interesse sind, wurde deren Reflexion und Transmission an den Strahl-
teilern fiir jeweils eine Wellenldnge im blauen (Apaser = 460 nm) und roten (Apaser = 750 nm)

Spektralbereich untersucht.

Dazu wurde das Licht eines durchstimmbaren Titan:Saphir-Lasers mittels eines Li-
nearpolarisators und eines variablen Fliissigkristall-Verzégerungselementes moglichst rein
rechtszirkular polarisiert und nach Reflexion bzw. Transmission am Strahlteiler mit einem
zweiten Linearpolarisator analysiert (sieche Abb. 3.7, links). Aus den normierten, winkel-
abhéngigen Intensitatskurven /(¢) ldsst sich mittels der Jonesschen Matrixmethode (siche
Anhang B) der Einfluss der Strahlteiler auf die Polarisation der Photonen quantifizieren.
Als Modell fiir das optische Verhalten eines Strahlteilers wird ein Verzogerungselement
mit variabler Verzégerung ¢ und variablem Winkel o der Verzogerungsachse gewéhlt (dies

entspricht einem Soleil-Babinet-Kompensator). Das Modell beinhaltet sowohl die durch

155 _ E-Feldvektor des Lichts steht senkrecht zur Einfallsebene
161 - E-Feldvektor des Lichts ist parallel zur Einfallsebene
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Abb. 3.7: Prinzip zur Messung der Polarisationseigenschaften der Strahlteilerwiirfel
(links) und Zerlequng einer elliptischen Polarisation in zirkulare Komponenten (rechts)
zur Berechnung des zirkularen Polarisationsgrades.

Absorption als auch die durch Brechungsindex-Unterschiede hervorgerufenen Effekte. Eine

Trennung beider Komponenten soll hier nicht erfolgen.

Die Intensitatskurven I(¢) kénnen theoretisch durch aufeinanderfolgendes Anwenden
der in Anhang B angegebenen Matrizen fiir den Soleil-Babinet-Kompensator SB/(p, «)
und den Linearpolarisator ﬁ(ﬁ auf den Jones-Vektor v, fiir rechtszirkular polarisiertes Licht

beschrieben werden

1(6,9,0) = [Py SB(p,a) -0, . (3.6)

Abbildung 3.8 zeigt exemplarisch den gemessenen und berechneten Verlauf von I(¢)
nach Reflexion bzw. Transmission am unteren Strahlteiler fiir eine Laserwellenléinge von
750 nm. Es wird deutlich, dass die zirkulare Polarisation bei der Transmission und bei Re-
flexion tiber die Flachen 3-4 des Strahlteilers anndhernd erhalten bleibt, wihrend die Refle-
xion iiber die Flichen 1-2 bereits zu einer deutlichen Anderung des Polarisationszustandes
fithrt. Das Modell ergibt fiir beide Reflexionen eine Lage der optischen Achse von a ~ 0,
d. h. der Phasenversatz erfolgt wie erwartet zwischen linearer s- und p-Polarisation des
Strahlteilers. Im ersten Fall betridgt die Phasenverzogerung nur ¢ = 0,06m (AX = 0,03\),
wihrend sie im zweiten Fall mit ¢ = —0,237 (AX = —0,115)A) nicht mehr vernachléssigt

werden kann.

Aus den minimalen und maximalen Intensitaten I,,, und I; der Kurven /(¢) kann unter

der Annahme, dass kein unpolarisiertes Licht enthalten ist, das Verhéltnis der Feldstar-



48 3. Hybridstrukturen und optische Messtechniken

Reflexion Transmission

270° a ohne Strahlteiler 270°

Abb. 3.8: Normierte Intensitit 1(¢) als Funktion des Analysatorwinkels ¢ nach Refle-
zion (links) bzw. Transmission (rechts) eines rechtszirkular polarisierten Laserstrahls mit
einer Wellenlinge von Apaser = 750 nm am unteren Strahlteiler. Die Intensititskurve 1(¢)
des Laserstrahls vor Passieren des Strahlteilers ist als Referenz in beiden Graphen mit
angegeben (schwarze Dreiecke). Die durchgezogenen Linien entsprechen der Modellrechnung
mit geeignet angepassten Parametern ¢ und « (siehe Text).

ken von links- und rechtszirkularer Polarisation E;/E, und daraus wiederum der zirkulare

Polarisationsgrad p bestimmt werden. Nach Abb. 3.7 (rechts) gilt
In=(E, — E)* und Iy=(E + E) (3.7)

Mit der Definition v = \/1,,,/ I\ ergibt eine kurze Rechnung

E, 1—7 [l—IT_Elz—Ef_ 2y (3.9)
E. 1+~ S L+, EP+E2 1442 '

Fiir die Reflexionen 3-4 und 1-2 ist I,,,/Iyy = 0,67 bzw. 0,21, so dass der maximal mess-
bare zirkulare Polarisationsgrad nach der Reflexion am Strahlteiler bei Ap.sr = 750 nm
p = —0,98 bzw. —0,76 betragt (das Minus ergibt sich aus der rechtszirkularen Eingangs-
polarisation).

Die Tabelle 3.1 gibt eine Ubersicht iiber die Ergebnisse fiir beide Strahlteiler und al-
le Reflexions- und Transmissionsgeometrien bei den Wellenldngen Ap.se; = 460 nm und

750 nm. Es ist zu sehen, dass die zirkulare Polarisation in Transmission generell sehr gut
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Strahlteiler oben Strahlteiler unten
Alaser  Weg /21 o (°) L/l ple/2r a(®) In/lu p
460 nm 1-3 0,03  -11 0,76 -0,99 | -0,01  -35 0,95 -1,00
2-4 0,02  -17 0,82 -0,99 | 0,00 0 0,96 -1,00
-2 -0,08 -3 0,33 -0,86 | -0,01 32 0,92 -1,00
3-4 0,04 4 0,62 -0,97 | -0,02 6 0,76 -0,99
750 nm  1-3 0,05 -2 0,49 -0,94 | 0,04 -4 0,62 -0,97
2-4 0,04 -2 0,50 -0,94 | 0,04 -5 0,61 -0,97
-2 -0,10 -2 0,27 -0,82 | -0,11 -2 0,21 -0,76
34 -0,02 5 0,81 -0,99 | 0,03 -2 0,67 -0,98
Laser (ohne Strahlteiler)
460 nm 0,00 0 0,97 -1,00
750 nm 0,00 0 0,99 -1,00

Tab. 3.1: Polarisationseigenschaften der Strahlteiler-Wiirfel. Neben den Modell-
Parametern ¢ und « zur Beschreibung der winkelabhingigen Intensititsverteilungen I(¢)
sind das gemessene Verhdltnis der mazximalen zur minimalen Intensitit I, /Iy und der
daraus resultierende zirkulare Polarisationsgrad p angegeben.

erhalten wird, in Reflexion aber nur iiber die Flachen 3-4. Interessanterweise wird vom
Hersteller ausdriicklich die Reflexion iiber 1-2 empfohlen. Man beachte weiterhin, dass sich
das Verhalten beider nominell identischer Strahlteiler unterscheidet und dariiber hinaus
wellenldngenabhéangig ist. Fiir alle folgenden Experimente wurde zur Umlenkung der Pho-
tolumineszenz auf den Monochromator die Reflexion iiber 3-4 des unteren Strahlteilers

gewahlt.

Abschliefsend sei angemerkt, dass die Modellparameter ¢ und « nicht nur fiir die ver-
wendete rechtszirkulare Eingangspolarisation giiltig sind, sondern allgemein fiir eine be-
liebige Eingangspolarisation gelten. Dies wurde beispielhaft fiir linear polarisiertes Licht
(45° und 60°) mit Apaser = 750 nm anhand der Reflexion 1-2 am unteren Strahlteiler iiber-
priift. Auflerdem ist die Polarisationsédnderung durch den Strahlteiler reversibel, d. h. sie
lasst sich bei Kenntnis von ¢ und a mit einem entsprechend eingestellten Soleil-Babinet-

Kompensator korrigieren.
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3.3 Die zeitaufgeloste Kerr-Rotation

3.3.1 Der magneto-optische Faraday- und Kerr-Effekt

Die miteinander verwandten, von Michael Faraday [Far46] und John Kerr [Ker77| im 19.
Jahrhundert entdeckten magneto-optischen Effekte besagen, dass linear polarisiertes Licht
beim Passieren einer ferromagnetischen Schicht bzw. bei der Reflexion daran, die Polarisa-
tionsebene dreht. Damals galt der Faraday-Effekt als erster Nachweis, dass Licht ein elek-
tromagnetisches Phidnomen ist, was wenige Jahre spéter durch Maxwell [Max65] mit den
nach ihm benannten Gleichungen theoretisch hergeleitet wurde. In der aktuellen Forschung
bilden diese Effekte die Grundlage fiir die dufserst empfindlichen und rein optischen Mess-
techniken der Faraday- und Kerr-Rotation. In Verbindung mit gepulsten Lasersystemen
erlauben die Techniken die Untersuchung der Magnetisierungsdynamik mikroskopischer
Ferromagnete [Bea96] und magnetischer Halbleiter [Cro96] auf einer sub-ps-Zeitskala. Da
auch Elektronen und Locher einen Spin und somit ein magnetisches Moment besitzen, kon-
nen (in einem vereinfachten physikalischen Bild) Faraday- und Kerr-Effekt auch in nicht-
magnetischen Halbleitern zur Untersuchung der kohdrenten Ladungstréager-Spindynamik
verwendet werden [Kik97].

&1 A

U3

Faraday-Effekt Kerr-Effekt

Abb. 3.9: Schematische Darstellung des Faraday- und des Kerr-Effektes, welche bei Trans-
mission bzw. Reflexion eines linear polarisierten Laserstrahls an einer magnetisierten Probe
auftreten.

In Abbildung 3.9 sind beide Effekte schematisch veranschaulicht. Das linear polarisier-

te Licht erfihrt nicht nur eine Drehung der Polarisationsebene um den Faraday- bzw.
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Kerr-Winkel 0 x, sondern wird zudem in leicht elliptisches Licht mit der Elliptizitat np k
umgewandelt. Im Falle des Kerr-Effektes wird je nach Orientierung der Magnetisierung M
in der Probe zwischen drei Geometrien unterschieden (siche Abb. 3.10): der longitudina-
len (M in der Probenebene und in der Einfallsebene des Lichtes), der transversalen (M
in der Probenebene und senkrecht zur Einfallsebene des Lichtes) und der polaren Geo-
metrie (M senkrecht zur Probenebene). Der allgemeine Fall ergibt sich als Uberlagerung
der drei Spezialféille. Hinzu kommt die Unterscheidung nach Orientierung der Polarisa-
tionsebene des Einfallsstrahls: Entweder liegt sie in der Einfallsebene (p-Polarisation) oder
steht senkrecht dazu (s-Polarisation). In der vorliegenden Arbeit wurde jedoch nur nahezu
senkrecht einfallendes Laserlicht genutzt, wodurch nur Magnetisierungen in polarer Geo-
metrie detektiert werden konnen. Zudem entféllt dadurch die Unterscheidung zwischen s-

und p-Polarisation.

longitudinal transversal polar

Abb. 3.10: Die drei Grundgeometrien des Kerr-Effektes. Zusatzlich sind die s- und die
p-Polarisation des einfallenden Strahls gekennzeichnet.

Die makroskopische Beschreibung von Faraday- und Kerr-Effekt erfolgt {iber die
Maxwell-Gleichungen zur Ausbreitung elektromagnetischer Wellen in einem Medium. Zur
Vereinfachung sei hier nur der Fall mit polarer Geometrie und senkrechtem Lichteinfall
diskutiert, welcher fiir die Arbeit relevant ist. Eine allgemeine Beschreibung anderer Geo-
metrien findet man u. a. in [Zak90a, You96]. Als weitere Einschrinkung wird die unter-
suchte Schicht als optisch dick angenommen, so dass die Reflexion des Lichtstrahls von der
Schichtunterseite vernachléssigt werden kann. Diese Vereinfachung gilt zwar fiir die unter-
suchten Halbleiterschichten i. Allg. nicht, ist aber fiir eine klare Trennung von Faraday-
und Kerr-Effekt notwendig. Bei optisch diinnen Schichten vermischen sich beide Effekte,

was die Berechnung wesentlich verkompliziert [Yan93, You98|.
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Fiir eine sich in z-Richtung in einem Medium ausbreitenden Welle mit der Vakuumwel-
lenldnge Ay hat das elektrische Feld E(x,t) am Ort @ zur Zeit ¢ in komplexer Schreibweise

die Form
E{r
E(z,t)=| E, | -¢®&" ) mit E, F,eC, (3.9)
0
wobei w der Kreisfrequenz und k, = mn - 27/)¢ der komplexen Kreiswellenzahl der Wel-
le entspricht. Der komplexe Brechungsindex m = n + ix ist durch die Brechzahl n und

den Absorptionskoeffizienten x gegeben. Die aus den Maxwellschen Gleichungen ableitbare

Wellengleichung in einem Medium lautet nach Einsetzen von E(x,t) aus Gl. (3.9)
—I2E + v upeoe, E = 0. (3.10)

Die Eigenschaften des Mediums sind dabei im komplexen Dielektrizitéitstensor €, enthalten,

welcher in polarer Geometrie die Form hat [Zak90b]

€& =€y € O mit €; eC. (3.11)

Mit w?pgep = w?/c* = (27/Xo)? und Gl (3.11) kann Gl. (3.10) umgeformt werden zur
Eigenwertgleichung

n? — €, €xy 0 E,
—€py D — €y 0 | E, | =0. (3.12)
0 0 n? — €, 0

Die Bestimmungsgleichungen fiir die Eigenwerte und Eigenvektoren ergeben sich daraus zu

ny =¢, e, und E,=+iE,. (3.13)
Ein Vergleich mit den zirkularen Einheitsvektoren aus Gl. (B.5) in Anhang B zeigt, dass
die Eigenvektoren des Problems einer links- bzw. rechtszirkular polarisierten Welle ent-
sprechen. Die Nebendiagonalelemente ¢,, des Tensors €, sind dafiir verantwortlich, dass
sich der komplexe Brechungsindex m; = m;, fiir links- und rechtszirkular polarisiertes
Licht unterscheidet, was die Ursache fiir den Faraday- und den Kerr-Effekt darstellt. Ist
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die Brechzahl n;, verschieden, so spricht man von zirkularer Doppelbrechung, bei einem
Unterschied im Absorptionskoeffizienten r;, von zirkularem Dichroismus. Die Aufspaltung

An = m, — n; kann verschiedene physikalische Ursachen haben:

e Im  klassischen Fall eines Ferromagneten erzeugt die spontane Magnetisierung der
Probe eine Zeeman-Aufspaltung der Energieniveaus A Ey. Besitzt der Brechungsindex
m eine Dispersion (d. h. n = n(FE)), so fithrt dies zum Auftreten eines An(E, AEy).

e Das Anlegen eines externen Magnetfeldes verusacht auch in nicht-magnetischen Mate-
rialien ein A Fz, weshalb etwa Kryostatenfenster oder Linsen im Magnetfeld ebenfalls

ein Faraday-Signal hervorrufen.

e Bei optisch orientierten Ladungstriager-Spins in Halbleitern, wie GaAs, spielen
Vielteilchen-Austauscheffekte fiir die spinabhéngige, zeemanartige Aufspaltung der

Energie-Niveaus eine entscheidende Rolle [Kim01].

e In den hier untersuchten, verdiinnt-magnetischen Halbleitern fiihrt die Ausrichtung
der Mn?*-Spins wegen der sp-d-Austauschwechselwirkung zur sog. riesigen Zeeman-
Aufspaltung der Ladungstriger-Energieniveaus (siehe Abschn. 2.3.2) und damit zu

einem mit dem Kerr-Effekt messbaren An.

Faraday-Effekt

Man betrachte eine linear in z-Richtung polarisierte elektromagnetische Welle, welche sich

in z-Richtung ausbreite. Das elektrische Feld E(x,t) hat die komplexe Form

Ey
E(x,t)=| 0 | =t (3.14)
0

mit k, = m - 2m/Ao. Die linear polarisierte Welle E(«,t) ldsst sich in ihre links- und
rechtszirkular polarisierten Komponenten mit den zugehorigen Einheitsvektoren e; =
1/V2 (en +iey) und e, = 1/v/2 (e, — ie,) zerlegen, so dass fiir die Ausbreitung im mag-

netisierten Medium gilt

E(m,t) _ E, . ei(ml?\—gz—wt) i(mri—gz—wt)

Ne e,. (3.15)

- e

L Lo
SRV
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Nachdem die Welle E(x,t) die in z-Richtung magnetisierte Schicht der Dicke d passiert

hat, unterscheiden sich die komplexen Amplituden
(3.16)

der links- und rechtszirkular polarisierten Komponenten aufgrund von Am = mn,, — m; # 0

in Betrag und Phase. Der Phasenunterschied
Ap =, —pr=An—— (3.17)

resultiert aus der Doppelbrechung (An # 0) und verursacht geméf Abb. 3.11 und GI. (C.2)

aus Anhang C eine Drehung der linearen Polarisation um den Faraday-Winkel

1 A
Op = = (arg E, —arg E)) = A Anﬂ—d

. 1
2 2 o (3.18)

Der Dichroismus (Ax = k, — k; # 0), d. h. der Unterschied in den Absorptionskoeffi-
zienten, fithrt dazu, dass sich die Betrdge |E;| und |E,| beim Austreten aus der Schicht

unterscheiden. Es gilt

E f2nd
”E”’ = A% (3.19)

Als Konsequenz erhélt die Welle (siehe Abb. 3.11 und Gl. (C.2) aus Anhang C) eine
Elliptizitit

|Ey| — | Ey] ( 7Td> wd
— PO tanh [ Ak —= ) ~ Ak oo 3.20
"R+ |E Mo X (3:20)

wobei die Ndherung der tanh-Funktion fiir Ax7d/\g < 1 gilt, was i. Allg. gut erfiillt ist.
Die Effekte der Faraday-Rotation fr und der Faraday-Elliptizitdt nr lassen sich in einem

komplezen Faraday-Winkel Op = 0 + inp zusammenfassen. Es gilt

Td

=3 (An +iAr) = “LAn, (3.21)
0

Or "

Kerr-Effekt

Bei der Reflexion eines linear polarisierten Lichtstrahls an einer in z-Richtung magne-
tisierten Schicht fiihrt der Unterschied in den zirkularen, komplexen Brechungsindizes
An = m, — n; im Material auch zu einem Unterschied in den komplexen Reflektivita-

ten Ar = r, —r; fiir die links- (r;) und rechtszirkular (r;) polarisierten Anteile des Lichtes.
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Faraday-Winkel Faraday-Elliptizitét
4

4

lineare Polarisation An— Ap#0 — 6; Ax — [E; /IEgl #1 — ng

Abb. 3.11: Schema zur Entstehung von Faraday- Winkel und Faraday-Elliptizitdt durch zir-
kulare Doppelbrechung (An # 0) bzw. zirkularen Dichroismus (Ax # 0). Links: Zerlegung
eines linear polarisierten, elektrischen Feldvektors (schwarz) in links- (rot) und rechtszir-
kular (blau) polarisierte Komponenten zu zwei verschiedenen Zeitpunkten. Mitte: Im Me-
dium fihrt An # 0 zu einer Phasenverschiebung Ay zwischen den zirkular polarisierten
Komponenten (angedeutet durch den gestrichelten und den durchgezogenen blauen Pfeil).
Diese entspricht einer Drehung der linearen Eingangspolarisation um den Faraday- Winkel
Or. Rechts: Wegen Ak # 0 werden links- und rechtszirkular polarisierte Anteile der linea-
ren Polarisation unterschiedlich stark absorbiert, was eine elliptische Ausgangspolarisation
(nr) zur Folge hat.

Fiir einen senkrecht einfallenden Strahl gilt die Fresnel-Gleichung (Brechungsindex von
Luft ng = 1)
pol (3.22)
n+1
Nimmt man, wie im vorigen Abschnitt, eine linear in z-Richtung polarisierte, einfallende
Welle an und verwendet die gleiche Notation fiir die komplexen Amplituden der linkszir-

kular (E;) und rechtszirkular (E,) polarisierten Komponente, so ist nach der Reflexion
r,. (3.23)

Der bei der Reflexion auftretende Phasenunterschied Ay zwischen E, und FE; ergibt sich
aus der Differenz der komplexen Phasen von r,. und r;. In Analogie zum Faraday-Effekt ist
der Kerr-Winkel gegeben durch

A

1
Ok = TQP = §(argrrr —argm) (3.24)
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und die Kerr-Elliptizitit lautet
_ | = v

— . 3.25
=+ =] (3.25)

1K

Zur Berechnung von 6k und nk benotigt man die Darstellung von r nach Betrag und

Phase. Unter Verwendung der Niaherung x < n, welche fiir Halbleiter an der Bandkante

i. Allg. gut erfiillt ist (z. B. GaAs bei 300 K und £ = 1,5 eV: n = 3,7, k = 0,08 [Asp83)),
erhélt man nach kurzer Rechnung (siche Gln. (C.10) und (C.11) aus Anhang C)

n—1+, 2K n—1 ;2
~ /A ~
n+1l (n+1)2 n+1

¢
o

|

L

(3.26)

Daraus ergeben sich mit den Gl. (3.24) und (3.25) die wiederum gendherten Ausdriicke
(siehe GIn. (C.12) und (C.13) aus Anhang C)

Ak An

o und nKz—n2_1.

Fiihrt man in Analogie zum Faraday-Effekt den komplexen Kerr-Winkel Ok = 0k + ink
ein, so gilt
1 , 1 Amn
@K = 2 — 1(A:‘€—ZATL) = nZ 17

Im Rahmen der enthaltenen Naherungen gilt fiir der Kerr-Effekt interessanterweise also,

(3.28)

dass die Kerr-Rotation durch den zirkularen Dichroismus im Material hervorgerufen wird,
wahrend die Kerr-Elliptizitat eine Konsequenz der Doppelbrechung ist. Im Vergleich zum
Faraday-Effekt (siche Gl. (3.21)) sind die Rollen von Dichroismus und Doppelbrechung

also gerade vertauscht, was durch den Faktor 1/i in Gl. (3.28) zum Ausdruck kommt.

Des Weiteren ist der hier dargestellte Kerr-Effekt fiir optisch dicke Schichten, bei der die
Reflexion von der unteren Grenzfliche der Schicht vernachléssigt werden kann, ein reiner
Oberflacheneffekt. Dies folgt aus der Tatsache, dass die Schichtdicke d in Gl. (3.28) nicht
eingeht. Optisch dick bedeutet dabei, dass ein Grofsteil des Lichtes der Vakuum-Wellenldnge
Ao bereits beim einfachen Durchgang durch die Schicht der Dicke d mit Absorptionskoeffi-
zient k absorbiert wird. Dies ist der Fall, wenn d/\g > 1/(27k) gilt.

Halbleiter-Schichten mit Dicken bis zu einigen pm sind bei Anregung in der Néhe
der Bandkante jedoch meist als optisch diinn zu betrachten. In diesem Fall vermischen

sich Faraday- und Kerr-Effekt, was die Berechnung verkompliziert und dazu fiihrt, dass

Ok x d/ ) gilt [You9s].
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3.3.2 Der Messaufbau der zeitaufgelosten Kerr-Rotation

Die zeitaufgeloste Kerr-Rotation ist eine sog. Pump-Probe-Messtechnik: Mit einem
Pumpstrahl wird das Spinsystem der zu untersuchenden Probe aus dem Gleichgewichtszu-
stand gebracht und mit einem zeitlich versetzten Probestrahl die Riickkehr des Spinsystems
zum Gleichgewicht mithilfe des Kerr-Effektes gemessen. Liegt an der Probe ein externes
Magnetfeld an, so erfolgt dies i. Allg. iiber eine gedampfte Prézession des Spinensembles.
In Halbleitern kann man die Stérung des Gleichgewichts hervorrufen, indem man mittels
eines zirkular polarisierten Laserstrahls per optischer Orientierung [Mei84| Ladungstriager
mit einer Nichtgleichgewichts-Spinverteilung erzeugt. In verdiinnt-magnetischen Halblei-
tern vom Typ AY,_,Mn,BY! (siche Kap. 2) lassen sich die optisch erzeugten, spinpo-
larisierten Ladungstriager zusétzlich dazu nutzen, um per sp-d-Austauschwechselwirkung
(Abschn. 2.3.2)) auch das Mangan-Spinsystem aus dem Gleichgewichtszustand zu bringen
und dessen Dynamik zu untersuchen [Cro96|. Dies ist Thema von Kap. 5.

Der Messaufbau der zeitaufgelosten Kerr-Rotation ist schematisch in Abb. 3.12 darge-
stellt. Fiir Pump- und Probestrahl wird ein durchstimmbarer, gepulster Titan:Saphir-Laser
(Modell ,Mira®, Firma Coherent'”) mit einer Repetitionsrate von fo, = 76 MHz und einer
typischen Pulsbreite von Atp,s = 2 ps (ps-Betrieb) verwendet. Die Emissionswellenldnge A
kann durch ein doppelbrechendes Element im Resonator im Bereich 700 nm < A < 980 nm
eingestellt werden. Optisch gepumpt wird der Titan:Saphir-Laser durch einen diodenge-
pumpten Festkorperlaser mit einer Ausgangsleistung von 6 W bei einer Pumpwellenldnge
VO Apymp = 532 nm (Modell Verdi, Firma Coherent). Fiir die Anregung der (Zn,Cd,Mn)Se-
Probe (siehe Kap. 5) an der Resonanz des Schwerloch-Exzitons bei Ax ~ 460 nm wurde
zusiitzlich eine Frequenzverdopplungseinheit verwendet (Firma APE!®). Der frequenzver-
doppelte Laserstrahl wird durch ein diinnes Glasplédttchen in den Pump- und den Probe-
strahl mit einem Intensitatsverhéaltnis von etwa 10:1 aufgeteilt. Der Pumpstrahl passiert als
néchstes eine optische Verzogerungsstrecke, die aus einem Retroreflektor auf einem schritt-
motorgesteuerten Lineartisch besteht. Uber den Wegldngenunterschied zwischen Pump-
und Probestrahl lésst sich die Zeitverzogerung einstellen, mit der beide Pulse auf die Pro-
benoberfliache treffen. Aus dem maximalen Verstellweg des Lineartisches von s, = 30 cm
ergibt sich mit der Lichtgeschwindigkeit in Luft v, &~ 3-10® m/s eine maximale Verzogerung
von Atpax = 25max/Ve = 2 ns. Uber Spiegel wird der Pumpstrahl danach auf eine Kombina-

tion aus Linearpolarisator und photoelastischem Modulator (PEM) gelenkt und schliefslich

Thttp: / /www.coherent.com/
Bhttp: / /www.ape-berlin.de
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Abb. 3.12: Schematische Darstellung des Messaufbaus der zeitaufgelosten Kerr-Rotation.

\4

Kerr-Rotationssignal

mit einer Objektivlinse auf die Probenoberflache fokussiert. Die optischen Achsen der bei-
den Polarisationselemente sind um 45° gegeneinander verkippt, wodurch die Polarisation
des Pumpstrahls mit der Frequenz des PEMs von ca. 50 kHz zwischen linkszirkular und
rechtszirkular moduliert wird (siche auch Abschn. 3.2.2). Da die Absorption von zirkular
polarisiertem Licht geeigneter Energie im Halbleiter spinpolarisierte Ladungstréiger erzeugt
(siche auch Abb. 2.5 in Abschn. 2.3.3), fiihrt eine Modulation der Anregungspolarisation
zu einer Modulation der Ladungstrager-Spinpolarisation im Halbleiter und somit zu einer
Modulation des Kerr-Signals. Man nutzt dies, um das Messsignal durch Verwendung eines

Lock-in-Verstirkers von Storsignalen zu befreien.

Die Probe ist auf dem Kiihlfinger eines Durchlauf-Mikroskopkryostaten angebracht,
welcher mit fliissigem Helium gekiihlt wird und sich iiber einen xyz-Verschiebetisch per
Mikrometerschrauben bewegen lasst. Die Probentemperatur kann iiber ein Heizelement im
Bereich von 2,3 K bis 500 K eingestellt werden. Der Kryostat befindet sich zwischen den
Polschuhen eines Elektromagneten, welcher ein Magnetfeld von bis zu £1,3 T in Voigt-
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Geometrie, d. h. senkrecht zur Laserstrahlrichtung und parallel zur Probenoberflache, er-
zeugt.

Der Probestrahl wird vertikal polarisiert und durch einen sog. Chopper!® mit einer Fre-
quenz von 1 kHz in der Intensitdt moduliert. Die Intensitdtsmodulation des Probestrahls
dient wie die Polarisationsmodulation des Pumpstrahls dem Erreichen eines héheren Signal-
zu-Rauschverhéltnisses durch das Verwenden von Lock-in-Verstérkern. Uber die Objektiv-
linse mit einer Brennweite von fon; = 10 cm wird der Probestrahl auf die Probenoberfléche
mit einem typischen Strahldurchmesser von ca. 20 pm fokussiert. Dort muss er mit dem
Pumpstrahl zur Uberlappung gebracht werden, was durch Betrachtung beider Strahlen auf
der Probe mithilfe einer CCD-Kamera und eines Monitors geschieht. Zur Abbildung der
Probenoberfliche kann diese zusétzlich mit einer Halogenlampe beleuchtet werden. Da der
Einfallswinkel des Probestrahls anndhernd senkrecht zur Probenoberflache ist, wird von
den drei moglichen Kerr-Effekten (sieche Abb. 3.10) nur der polare detektiert, was die In-
terpretation der Daten erleichtert. Der von der Probe reflektierte Probestrahl wird iiber die
Objektivlinse kollimiert und dessen Polarisation im Folgenden analysiert. Die durch den
Kerr-Effekt hervorgerufene Drehung der linearen Polarisationsebene 0k liegt typischerweise
im Bereich weniger mrad, so dass eine dufserst empfindliche Messtechnik vonnoten ist.

Dazu wird die Polarisation des nahezu vertikal polarisierten, reflektierten Strahls zu-
nichst durch einen \/2-Verzégerer mit einer um 22,5° verkippten optischen Achse um
45° gedreht.?® Danach werden horizontal und vertikal polarisierte Anteile des Probestrahls
mit einem Wollaston-Prisma raumlich getrennt, und auf die Photodioden A und B einer
Diodenbriicke gelenkt. Die Diodenbriicke liefert ein zur Differenz der beiden Photostro-
me proportionale Ausgangsspannung, welche ihrerseits proportional zum Kerr-Winkel 0k
ist. Durch die Differenzbildung kann eine sehr hohe Genauigkeit bei der Messung von
Ok erreicht werden. Zudem wird das Ausgangssignal der Diodenbriicke, wie oben bereits
erwahnt, durch zwei hintereinandergeschaltete Lock-in-Verstarker zusétzlich gefiltert und
verstirkt. Das Prinzip beruht darauf, dass das Kerr-Signal sowohl die Modulationsfre-
quenz des Pump- als auch des Probestrahls enthélt. Signale von Storquellen, wie etwa
der Raumbeleuchtung im Labor oder auf die Photodioden gestreutes Pump-Laserlicht,
enthalten entweder keine oder nur eine der Modulationsfrequenzen und werden durch die
Doppel-Lock-in-Technik eliminiert. Der erste Lock-in-Verstéarker nutzt das Referenzsignal

des PEMs und filtert alle Signale heraus, die nicht der Frequenz der Polarisationsmodula-

Bengl. fiir ,,Zerhacker*
20Der Nachweis fiir die Funktionsweise des \/2-Verzogerers kann mithilfe den Jones-Formalismus aus
Anhang B erfolgen.
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tion des Pumpstrahls entsprechen. Die Intensitdtsmodulation durch den Chopper erzeugt
aufgrund der deutlich niedrigeren Frequenz die Einhiillende des Signals der Pumpstrahl-
modulation und ist im Ausgangssignal des ersten Lock-in-Verstéirkers weiterhin enthalten.
Der zweite Lock-in-Verstérker erhélt sein Referenzsignal vom Chopper und verstiarkt das
gewiinschte Kerr-Signal, welches schlieflich {iber ein Spannungsmessgerit ausgelesen und
iiber ein Labview-Programm auf dem PC gespeichert wird. Das Labview-Programm steuert
zudem automatisiert den Schrittmotor der Verzogerungsstrecke und die Spannungsversor-

gung des Elektromagneten.



Kapitel 4

Inkoharente Spin-Manipulation in

Ferromagnet-Halbleiter-Hybriden

Dank der Methoden der Nanotechnologie, wie der Elektronenstrahllithographie, der Mole-
kularstrahlepitaxie und verschiedener Diinnfilmtechniken, lassen sich heutzutage funktio-
nelle ferromagnetische und halbleitende Materialien mit hoher Qualitdt und Ausbeute in
hybriden Systemen kombinieren. Wie bereits in Kap. 1 dargestellt, er6ffnet dies vollig neue
Perspektiven bei der Entwicklung innovativer Bauteile und Bauteilkonzepte. Besonders das
Gebiet der Spintronik hat in vielfacher Hinsicht von dieser Materialkombination profitiert.
In diesem Kapitel wird demonstriert, wie sich das Streufeld mikro- und nanostrukturierter
Ferromagnete fiir die Definition einer lokal verdanderlichen Ladungstrager-Spinpolarisation
nutzen lasst. Das Prinzip, welches 1997 von Crowell et al. vorgeschlagen wurde [Cro97b],
beruht darauf, dass das Streufeld der Ferromagneten iiber den Zeeman-Effekt zu einer loka-
len Aufhebung der Spinentartung der Energieniveaus im Halbleiter fithrt. Optisch erzeugte
Ladungstriger ohne bevorzugte Spinausrichtung relaxieren wahrend ihrer Lebensdauer in
das energetisch niedrigere Zeeman-Niveau, was eine Energieabsenkung des optischen Uber-
gangs [Pul00, Sch04a, Sch04b, Sak04] und eine Spinpolarisation der Ladungstriger zur
Folge hat (siehe Abschn. 2.3.4 und 2.3.5). Bei geeigneter, remanenter Magnetisierung der
Ferromagnete kann bei diesem Konzept auf ein externes Magnetfeld vollkommen verzichtet
werden. Dies ist besonders vorteilhaft fiir mégliche Anwendungen in einem spintronischen
Bauteil, wie etwa der von Redlinski et al. theoretisch beschriebenen niederdimensionalen,
spinselektiven Energiefalle [Red05a, Red05b]. Ein dhnliches Konzept wurde unléngst auch
von Berciu et al. entwickelt [Ber05], wobei anstelle der Streufelder von Ferromagneten

magnetische Flussschldauche von Typ-II-Supraleitern genutzt werden sollen.
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Ferromagnet >
Y Streufeld B,

N/

DMS (Mn?*-Spins) f

sp-d Austausch-
wechselwirkung

Ladungstriager-Spins ¢

Abb. 4.1: Konzept zur lokalen Definition einer Ladungstrager(Ezzitonen)-Spinpolarisation
i eimem DMS-Quantenfilm mattels des Streufeldes remanent, vertikal magnetisierter
Mikroferromagnete (FM).

Grundlage fiir die Realisierbarkeit ist eine ausreichend grofe Zeeman-Aufspaltung AEy

durch das magnetische Streufeld Bg;. Es gilt
AFE7(Bst) = gupBst =~ 0,06 meV /T - g By, (4.1)

wobei pup das Bohrsche Magneton ist und g der Landésche g-Faktor der Ladungstrager.
Daraus ergibt sich, dass zum einen das Streufeld By iiber die Geometrie der Ferromag-
nete und das verwendete Material zu maximieren ist, und andererseits ein moglichst hoher
g-Faktor benotigt wird. Fiir das Elektronensystem in GaAs mit einem g-Faktor von g, =
—0,44 bei T' = 4 K wire beispielsweise ein nicht realisierbares Streufeld von By ~ 13,5 T
notig, um eine Zeeman-Aufspaltung in Hohe der thermischen Energie kgT bei T'= 4 K zu
erreichen.!

In verdiinnt-magnetischen Halbleitern (DMS) vom Typ A’ Mn,BY! (siehe Kap. 2)
kommt es aufgrund der sp-d-Austauschwechselwirkung der Ladungstrdger mit den d-
Schalen-Elektronen der magnetischen Mn?"-Ionen (siche Abschn. 2.3.2) zu einer enormen
Verstarkung des gewohnlichen Zeeman-Effektes, man spricht vom ,riesigen Zeeman-Effekt.
Die Spins der Mn?"-Tonen der hier verwendeten (Zn,Cd,Mn)Se-Schicht richten sich entlang
des extern angelegten Magnetfeldes aus und polarisieren ihrerseits die Spins der freien
Ladungstréger. Die Stérke des riesigen Zeeman-Effektes lésst sich durch einen effektiven
g-Faktor ges quantifizieren (siche Gl. (2.29)), welcher fiir kleine externe Magnetfelder ty-
pischerweise um mehr als zwei Grofsenordnungen iiber dem g-Faktor von z. B. GaAs liegt.

Damit verringert sich das fiir die Spinpolarisation benétigte Streufeld Bg; auf einige zehn

kg = 86,2 ueV /K ist die Boltzmann-Konstante
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Millitesla, was experimentell umsetzbar ist. Durch die Verwendung eines DMS werden in
dem vorgestellten Hybrid-Konzept drei verschiedene Spinsysteme miteinander gekoppelt:
die magnetischen Momente des Ferromagneten erzeugen ein Streufeld, welches die Mn?*-
Spins im magnetischen Halbleiter ausrichtet, was wiederum zu einer Spinpolarisation der

optisch erzeugten Ladungstriger fihrt. Das Prinzip ist in Abb. 4.1 dargestellt.

Als DMS verwendet man zudem keinen Volumenhalbleiter sondern einen Quantenfilm,
der sich nur wenige Nanometer unter der Halbleiteroberfliche befindet. Dies dient dem
Einschluss der Ladungstriager in z-Richtung (Wachstumsrichtung des Halbleiterkristalls)
und der Maximierung des wirkenden Streufeldes. Bei der Nutzung eines Quantenfilmes
als aktiver Halbleiterschicht ist jedoch zu beachten, dass der effektive g-Faktor der beim
optischen Ubergang relevanten schweren Locher (siche Abb. 2.6) stark anisotrop ist und
in der Quantenfilm-Ebene bei kleinen externen Magnetfeldern verschwindet [Pey93|. Da-
her sind vertikale Streufelder (senkrecht zur Quantenfilm-Ebene) und eine vertikale Beob-
achtungsgeometrie (Faraday-Geometrie), wie in Abschn. 3.2.1 dargestellt, vonnoten. Die
Erzeugung ausreichend ausgedehnter, remanenter, vertikaler Streufelder stellt neben den
groften g-Faktoren im Halbleiter die zweite materialtechnische Herausforderung fiir die Um-
setzung des Hybrid-Konzeptes dar. Es bedarf dafiir, wie Streufeldberechnungen im Folgen-
den zeigen werden, Ferromagneten mit vertikaler, remanenter Magnetisierung. Aufgrund
der groken Dipol-Energie dieser Konfiguration liegt die Vorzugsrichtung der Magnetisie-
rung diinner ferromagnetischer Schichten in den meisten Féllen jedoch in der Filmebene.
Deshalb werden spezielle ferromagnetische Fe/Tb-Schichtsysteme verwendet, bei denen die
Wechselwirkungsenergie an den Fe/Tb-Grenzflachen die Dipolenergie kompensiert, was zur

gewiinschten vertikalen, remanenten Magnetisierung fiihrt.

Das Kapitel ist wie folgt gegliedert: Zunéchst werden die magneto-optischen Eigenschaf-
ten der verwendeten (Zn,Cd,Mn)Se/ZnSe-DMS-Heterostruktur dargestellt. Die anschlie-
flende analytische Berechnung des ferromagnetischen Streufeldes eines homogen magneti-
sierten Quaders zeigt, dass fiir ein rdumlich ausgedehntes vertikales Streufeld eine vertikale
remanente Magnetisierung notwendig ist. Diese kann durch die besonderen magnetischen
Eigenschaften von Fe/Tb-Vielfachschicht-Ferromagneten erzielt werden. Der experimentel-
le Nachweis der streufeldinduzierten Spinpolarisation im DMS erfolgt mithilfe der polari-
sationsaufgelosten Mikro-Photolumineszenz-Spektroskopie (siehe Abschn. 3.2.1). Abschlie-
fend wird demonstriert, dass sich die Spinpolarisation im DMS iiber Betrag und Richtung

der remanenten Magnetisierung der Ferromagnete steuern lasst.
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4.1 Die magneto-optischen Eigenschaften des DMS-

Quantenfilmes

4.1.1 PL-Spektrum ohne externes Magnetfeld

Die optischen Eigenschaften des DMS-Quantenfilmes wurden mithilfe der Mikro-
Photolumineszenz-Spektroskopie (siehe Abschn. 3.2.1) untersucht. Zur Anregung der Probe
diente ein InGaN-Diodenlaser mit einer Emissionswellenlénge von A = 403 nm. Die ver-
wendete Leistungsdichte betrug dr, = 100 W /cm?. Abbildung 4.2 zeigt ein Ubersichtsspek-
trum des Photolumineszenz-Signals der Zng 76Cdg 16Mng osSe/ZnSe-Heterostruktur. Neben
der Lumineszenz des Quantenfilmes bei &~ 2,7 eV (460 nm) mit einer spektralen Breite von
~ 10 meV beobachtet man das energetisch wesentlich schmalere Signal der ZnSe-Barrieren
bei 2,82 eV (440 nm) und ein sehr breites und schwaches Signal im Bereich von 2,0 —
2,3 eV. Letzteres entspricht dem sog. ,internen Mn-Ubergang” (siche Abschn. 2.2.2), der
durch einen strahlungslosen Energietransfer von den optisch erzeugten Ladungstrégern auf
das Mn-System zustande kommt [Fal03].

ZnSe-Barriere

N\

interner Mn-Ubergang  (Zn,Cd,Mn)Se-
(x5) Quantenfilm

PL-Intensitat (w. E.)

2.0 2.2 24 2.6 2.8
Energie (eV)

Abb. 4.2: Photolumineszenz-Spektrum der (Zn,Cd,Mn)Se/ZnSe-Heterostruktur. Die Lage
der Uberginge des Mn, des Quantenfilmes und der Barriere sind mit Pfeilen gekennzeich-
net. Das Signal des internen Mn-Ubergangs ist finffach vergrifert dargestellt.
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4.1.2 Energieverschiebung im Magnetfeld

Bei den Untersuchungen im externen Magnetfeld in Faraday-Konfiguration sind, wie in Ab-
schn. 2.3.3 erldutert, von allen dipolerlaubten Ubergingen (vgl. Abb. 2.5) nur die beiden
ot~ bzw. o~ -polarisierten Ubergiinge des Schwerlochs (m; = F1/2 — m; = F3/2) beob-
achtbar. Zur Unterscheidung der zirkularen Polarisationen und damit zur Trennung der
Uberginge wurde eine Kombination aus A /4-Plattchen und Linearpolarisator verwendet
(sieche Abschn. 3.2.2). Der linke Graph in Abb. 4.3 zeigt die ot-polarisierte Komponente
der PL-Spektren des DMS-Quantenfilmes fiir drei Temperaturen 4,2 K (rot), 10 K (blau)
und 20 K (griin) als Funktion des externen Magnetfeldes By = 0 — 5 T. Es ist deutlich
die durch die sp-d-Austauschwechselwirkung (Abschn. 2.3.2) hervorgerufene, starke Ener-
gieverschiebung AFE, des PL-Signals mit zunehmendem Magnetfeld By zu erkennen. Mit

steigender Probentemperatur 7" verringert sich AF, wieder.

10K 20K o

-10

3T -20

N\
Jer(0) = 3308

PL-Intensitat (w. E.)

EnergieverschiebunfE, (meV)

2T | N
17T A -30 Xef ~0.028 .
T, ~4.2K
°n T AT
N I I S N N S | _40 | 111 | 111 | 11| [ | 111
2.64 2.66 268 270 0 1 2 3 4 5
Energie (eV) MagnetfeldB,,, (T)

Abb. 4.3: o"-polarisierte Komponente der Quantenfilm-PL-Spektren (links) und Ener-
gieverschiebung der PL-Mazima (rechts) als Funktion des externen Magnetfeldes Bey bei
Probentemperaturen von T = 4,2 K, 10 K und 20 K. Die Leistungsdichte des Lasers betrug
dr, = 100 W /em?. Die durchgezogenen Linien im rechten Graphen entsprechen angepassten
Brillouin- Funktionen, aus denen die Parameter xoq ~ 0,028 und Ty ~ 4,2 K ermattelt wur-
den. Aus der Steigung von AE, bei T = 4,2 K und Beyy = 0 wurde der effektive g-Faktor
gt (0) = 330 bestimmit.

Die quantitative Auswertung der Energieverschiebung des PL-Maximums AE (Bex, T')
ist im rechten Graphen dargestellt. Die Messdaten lassen sich mit Gl. (2.28) unter Ver-
wendung der Austauschkonstanten Nga = 0,26 eV und Ny3 = —1,31 eV aus Tab. 2.4

fiir Zn;_,Mn,Se anpassen. Da die Energieverschiebung der gemessenen o*-Komponente
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AFE, symmetrisch zur o~ -Komponente AFE_ ist, gilt fiir die riesige Zeeman-Aufspaltung
AE; = AE_— AFE, = -2AF,. Die Gleichung fiir AF, lautet damit

(4.2)

2- n Bex
AE, (Bew, T) = —1/2-5/2 - No(a — ) xeﬁ.35/2(5/ INin B t) |

kg(T + 1)

Die Kurvenanpassung liefert die effektive Mn-Konzentration z.¢ und den Parameter
Ty = T.g — T, welcher den Unterschied zwischen effektiver Spintemperatur T.g und Pro-
bentemperatur 7' angibt. Beide Parameter tragen der antiferromagnetischen Kopplung
benachbarter Mn?*-Spins Rechnung. Es ergibt sich fiir 4,2 K: g = 0,027, Ty = 4,2 K, fiir
10 K: zeg = 0,028, Ty = 4,3 K und fiir 20 K: z.g = 0,028, Ty = 4,2 K.

Die Ergebnisse stehen im Einklang mit bekannten Werten aus der Literatur [Twa84a,
Kel01]. Fiir den Parameter 7T ermittelten Keller et al. an Zn;_,Mn,Se/(Zn,Be)Se-
Vielfachquantenfilmen folgenden empirischen Zusammenhang zur nominellen Mn-
Konzentration x

Toemp(7) = 47,22 — 2812 + 7142*  [KelO1]. (4.3)

Fiir die vorliegende Probe ergibt sich Tj emp(0,08) = 2,3 K, was etwa 2 K niedriger ist,
als der experimentell bestimmte Wert. Daraus lasst sich schlieken, dass die tatsdchliche
Probentemperatur etwa 2 K hoher ist, als die nominelle Temperatur, welche am Kiihlfinger

des Kryostaten gemessenen wird.?

Die effektive Mn-Konzentration z.g ergibt sich aus der nominellen Konzentration x
durch
Te = 1(T) - T (4.4)

Der Faktor r(x) entspricht der Wahrscheinlichkeit, dass ein bestimmtes Mn?**-Ton kein wei-
teres Mn?"-Ion als néichsten Kation-Nachbarn hat und somit ungepaart ist [Fat94, Hun04].
Fiir einen Zinkblende-Volumenkristall, bei dem jedes Kation zwolf néchste Kation-
Nachbarn besitzt, gilt

rv(z) = (1 —2)™. (4.5)

Die Mn?*-Ionen an der Quantenfilm-Grenzfliche besitzen jeweils nur noch acht nichste

Kationen-Nachbarn. Der Anteil der Grenzflichen am 18 Monolagen dicken Quantenfilm

2Aus Griinden der Ubersichtlichkeit seien jedoch auch weiterhin stets die nominellen Probentempera-
turen angegeben.
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ist 2/18 = 1/9. Daher lautet die theoretische Reduktionsfaktor rqp(z) fiir den Fall des

vorliegenden Quantenfilmes
8 2, 1 8
rqr(z) = 5(1 —x)°+ 5(1 —x)°. (4.6)

Dies ergibt fiir die vorliegende DMS-Probe mit x = 0,08 einen theoretischen Wert von
Teg = 0,031 in guter Ubereinstimmung mit dem experimentellen Ergebnis.

Wie in der Kapiteleinleitung beschrieben, ist die entscheidende Grofe fiir das
Ferromagnet-DMS-Hybridkonzept ein moglichst hoher effektiver g-Faktor geg bei kleinen
externen Magnetfeldern Bey. Mit Gl. (2.29) wurde der effektive g-Faktor bei Bey ~ 0 und
T = 4,2 K zu geg = 330 bestimmt.

Weiterhin sei auf das Verhalten der PL-Intensitdten hingewiesen. Wie im linken
Graphen von Abb. 4.3 zu sehen ist, nimmt die Intensitit der o*-Komponente der
Quantenfilm-PL. mit steigendem Magnetfeld zu, und verringert sich wiederum, wenn
gleichzeitig die Probentemperatur erhoht wird. Dieses Verhalten hat zwei Ursachen:
Zum einen wird der ot-Ubergang im Vergleich zum o~ -Ubergang mit steigendem
Magnetfeld energetisch giinstiger und somit wahrscheinlicher, was Ausdruck der zuneh-
menden Ladungstrager-Spinpolarisation ist. Aufgrund dieses Effektes allein kann sich die
o -Intensitat im Magnetfeld jedoch maximal verdoppeln. Die dariiber hinausgehende
Zunahme der (Gesamt)-Intensitét ist mit der Unterdriickung des Energietransfers zum
internen Mn-Ubergang im Magnetfeld verbunden. Der Mn-Ubergang entspricht dem
Umklappen des Spins (engl.: spin flip) eines der 3d°-Elektronen des Mn** und wird durch
einen strahlungslosen Energietransfer von den Ladungstrigern auf die 3d°-Elektronen
angeregt. Mit zunehmender Ordnung des Mn?T-Spinsystems, d. h. mit steigendem
Magnetfeld und sinkender Temperatur, nimmt die Wahrscheinlichkeit eines Spinflips ab,

so dass ein groferer Anteil der Ladungstriager direkt strahlend rekombiniert [Fal03].

4.1.3 Polarisationsgrad der Photolumineszenz

Nachdem im vorangegangenen Teil die magnetfeldabhidngige Energieverschiebung der
Quantenfilm-Lumineszenz untersucht und daraus u. a. der effektive g-Faktor von g.g = 330
bei T' = 4,2 K ermittelt wurde, soll es nun um die Spinpolarisation px der Ladungstréager
im Magnetfeld gehen. Wie in den Abschnitten 2.3.4 und 2.3.5 dargestellt, kann der Grad

der Polarisation px zwischen Spin-up-Exzitonen (V) und Spin-down-Exzitonen (N|)
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Abb. 4.4: Polarisationsaufgeldste Quantenfilm-PL-Spektren bei 4,2 K (links) und zirku-
larer PL-Polarisationsgrad ppy, (rechts) als Funktion des externen Magnetfeldes Bey bei
T = 42 K, 10 K und 20 K. Die durchgezogenen Linien im rechten Graphen entspre-
chen dem Modell aus GI. (4.7) mit den Parametern pmax = 0,98 und Tx = 34 K, 33 K
bzw. 39 K (fir die Probentemperaturen T in obiger Reihenfolge). Die Werte fir xeg und
Ty wurden aus Abb. 4.3 tbernommen. Die gestrichelte Linie kennzeichnet den Anstieg
Appr,/ABexs = 0,3 %/mT bei kleinen Magnetfeldern und T' = 4,2 K.

Ny — N
PX = T~
N; + N
iiber den zirkularen Polarisationsgrad ppr, der Photolumineszenz

I — 1
I +1

PPL =

gemessen werden.

Im linken Graphen der Abb. 4.4 sind die nach o™~ und o~ -Polarisation aufgeldsten
Spektren der Quantenfilm-PL bei einer Temperatur von T = 4,2 K fiir ein externes Mag-
netfeld von Be = 0—0,5 T dargestellt. Es ist zu erkennen, dass das o~ -polarisierte Signal
mit steigendem Magnetfeld, entsprechend Gln. (2.25), zu hoheren Energien verschiebt und
dabei an stark an Intensitéit verliert. Aus den Intensititen der o*- und o~ -polarisierten
Photolumineszenz I, bzw. I_ ist fiir die Probentemperaturen von 4,2 K (rot), 10 K (blau)
und 20 K (griin) der zirkulare Polarisationsgrad ppy, als Funktion von Bey bestimmt wor-

den. Die Ergebnisse lassen sich, wie in Abschn. 2.3.5 erlautert, mithilfe einfacher Raten-
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gleichungen modellieren, und man erhélt folgenden Ausdruck fiir ppr,(Bex, T') (siehe auch
[Kel01])

AlyZ (Bext7 TMn)
2 kBTX

Bew, T) = = Pmax - tanh .
pPL(et ) PX = Pma an( s + 7%

) mit  pPmax = = (4.7)
Man beachte, dass der Betrag der riesigen Zeeman-Aufspaltung AFE; von der effektiven
Temperatur Ty, des Mn?*-Spinsystems abhéngt (mit Ty, = Twg = T + Tp), withrend
der aus der Aufspaltung resultierende Polarisationsgrad der Ladungstriger durch deren

Spintemperatur Tx gegeben ist.

Zur Beschreibung der Messdaten mit Gl. (4.7) wurden die Werte fiir z.¢ und Ty aus
Abb. 4.3 iibernommen und die Parameter Tk und pn.x angepasst. Der Einfachheit halber
wurde zunéchst angenommen, dass sich das Verhaltnis von Spinrelaxationszeit zur Lebens-
dauer der Exzitonen 7g/7x nicht wesentlich mit B oder T dndert, so dass pyay fir alle
Datenpunkte gleich ist. Wie Abb. 4.4 (rechts) zu entnehmen ist, liefert das Modell (4.7)
Ladungstriager-Spintemperaturen T, welche weit iiber der jeweiligen Probentemperatur 7’
liegen, was physikalisch wenig sinnvoll ist. Im Umkehrschluss bedeutet dies, dass die ge-
messenen Polarisationsgrade ppr,(Bext) allgemein deutlich niedriger sind, als es geméfs dem

Modell (4.7) fiir Tx &~ T zu erwarten wire.

Die starke Diskrepanz zwischen Experiment und Modell legt nahe, dass das Verhéltnis
Ts/Tx nicht wie angenommen konstant ist, sondern sich im gegebenen Bereich von Bey
und 7 signifikant dndert. Dafiir spricht der in Abb. 4.3 (links) beobachtete starke Anstieg
der Quantenfilm-PL mit steigendem B,,;. Dieser ist, wie im vorangegangenen Abschnitt
erliutert, Folge der Unterdriickung des internen Mn-Ubergangs, welcher einen zusitzli-
chen Rekombinationskanal fiir die Ladungstrager darstellt. Die Exzitonen-Lebensdauer 7x
nimmt also mit steigendem Magnetfeld deutlich zu. Bei T'= 4,2 K und |Bey| = 1 T ergibt
sich aus dem Sattigungspolarisationsgrad von pp.x = 0,98 ein Verhéltnis von 75/7x = 0,02.
Fiir kleinere |Bey;| oder hohere T' vergrofert sich dieses Verhéltnis, was zu einer Abnahme
VON pPpax fiihrt und damit die geringeren Polarisationsgrade zumindest qualitativ erklaren
kann. Fiir einen quantitativen Nachweis wére allerdings eine direkte Messung von 7x und

7¢ als Funktion von By und T erforderlich.

Entscheidend fiir die Realisierbarkeit des Hybridkonzeptes ist der gemessene Anstieg
des Polarisationsgrades ppr, mit Bey bei T = 4,2 K und Bey = 0. Aus dem Wert von

Appr/ABex =~ 0,3 %/mT kann geschlossen werden, dass magnetische Streufelder von ei-
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nigen zehn Millitesla bereits eine deutliche Spinpolarisation der Ladungstrager im DMS-

Quantenfilm hervorrufen kénnen.

4.2 Das Streufeld eines homogen magnetisierten Qua-

ders

Es sei, wie in Abb. 4.5 veranschaulicht, ein quaderférmiger, homogen in z-Richtung mag-
netisierter Ferromagnet gegeben und dessen magnetisches Streufeld Hg () am Ort r im
Aufenraum des Ferromagneten gesucht. Aufgrund seiner Magnetisierung M befinden sich
an der Ober- und Unterseite des Ferromagneten ungepaarte magnetische Dipole, wel-
che Hgi(r) verursachen. Grundlage fiir die Berechnung von Hgi(7) bilden die 2. und 4.

Maxwell-Gleichung, die in differentieller Form lauten
V-B=V . uy(H+M)=0 und (4.8)

0
H=j+—D. 4.
V x it (4.9)

Abb. 4.5: Schematische Darstellung zur Berechnung des Streufeldes Hg (1) eines quader-
formigen, homogen in z-Richtung magnetisierten Ferromagneten. Die Grafik rechts dient
der Bestimmung der magnetischen Oberflichenladungsdichte o, mittels des Gaufischen
Satzes.

Da im Auflenraum keine Strome 5 = 0 und keine zeitlich verdnderliche, elektrische
Flussdichte %D = 0 auftreten, gilt dort V x H = 0. Damit entspricht H einem konser-
vativen Kraftfeld, und es lasst sich ein magnetisches Skalarpotential ®,, definieren, fiir das

gilt
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H=-Vo,. (4.10)

Man beachte, dass Gl. (4.10) mathematisch vollig identisch ist zum entsprechenden Aus-
druck fiir das elektrische Potential ®., aus dessen negativem Gradienten sich die elektrische
Feldstérke E ergibt. Mithilfe von Gl. (4.8) kann die Analogie zur Elektrostatik vervollstén-

digt werden, indem man eine fiktive, magnetische Ladungsdichte p,, einfiihrt
V-H=-V -M = p,. (4.11)
Fiir das magnetische Skalarpotential ®,, gilt damit die Poisson-Gleichung
Ad, =V -V, =—oy, (4.12)

deren mathematische Losung aus der Elektrostatik bekannt ist. Ist die Ladungsverteilung
om auf ein endliches Volumen V' beschrankt und fallt an dessen Oberflache A’ sprunghaft
auf Null ab, so lautet ®,, [Jac82]

1 om (1) 1 om (1)

= — dv’ ———dA 4.13
A v |r — | * (4.13)

" E A’ ’T—r,‘

Neben der Ladungsdichte g, im Innern des Korpers muss also auch die Flachenladungs-
dichte oy, an der Oberflache des Korpers beriicksichtigt werden. Im Falle des Ferromagneten
ist

om=—-V-M und o,=M - n, (4.14)
wobei n die Normale der Oberflache darstellt. Wahrend die linke Gleichung der Definition
(4.11) der Ladungsdichte oy, entspricht, kann die rechte Gleichung leicht mittels des Satzes
von Gaufs hergeleitet werden. Dazu betrachtet man, wie im rechten Teil von Abb. 4.5 an-

gedeutet, ein Volumenelement Vi, welches den Teil Ag der Grenzfliche des Ferromagneten
einschliefst. Man erhélt

Jm-AG:/deV:— V- MdV = — M-dA=M -n- Ag. (4.15)
Va Va A(Va)

Die magnetische Feldstarke H, die bei Abwesenheit eines externen Magnetfeldes dem
Streufeld Hg; entspricht, folgt aus ®,, geméf Gl. (4.10) durch Gradientenbildung. Mit den
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Gln. (4.13) und (4.14) und unter Beachtung, dass der Gradient V&,, = V,. ®,, beziiglich

r zu bilden ist, erhilt man

/

1 r—r

v L M
= — _— — r’)-n
4 \% 113

r
H.
st lr — /| A Jur

(=W - M(+")) dA'.  (4.16)

Im hier betrachteten Fall eines homogen magnetisierten Korpers gilt —V,» - M (r') =
0, wodurch der erste Term in Gl. (4.16) entfallt. Zeigt die Magnetisierung zudem in z-
Richtung, d. h. M = M, - e,, so tragen nur Grund- und Deckfliche des Quaders zum
Oberflachenintegral bei. Legt man den Ursprung des Koordinatensystems O in die Mitte
der Grundflache des Quaders (O = (1/2,b/2,0)), so erhélt man den folgenden analytischen

Ausdruck fiir die --Komponente (i = x,y, z) des Streufeldes H,

Hi(r) = — [-7'721) on(T) = Flrovpo0(T) = Flijopjon(r) +F 1o _4/2n(T)
47T /7/7 /7 /7 /7/7 /7 /7 (417)
—Fl2p/2,0(T) + Flra_p/2.0(T) + FLi/2/2,0(r) — }—Z—Z/Q,—b/z,o(r)} ;
wobei die F} . . (r) gegeben sind durch
. Yo — Y
Fi e s (1) = arcsinh :
o020(T) <\/(x—x0)2+(z—Z0)2>
. To— X
FY s (1) = arcsinh und (4.18)
e (V(y — o) + (2 — Zo)2>

F* (r) = axctan ( (z = 20)(y — ) ) |

T0,Y0,20 (Z — ZO)\/(x — 370)2 + (y - y0)2 + (Z - 20)2

Liegt die Magnetisierung in z- oder y-Richtung, so sind die Koordinaten und Integrations-
grenzen in Gln. (4.17) und (4.18) entsprechend zyklisch zu vertauschen (siehe auch [Rei98,
Ibros)).

Abbildung 4.6 zeigt exemplarisch den Verlauf des Streufeldes eines Ferromagneten mit
den lateralen Abmafen [ = b = 1 pym und der Héhe h = 100 nm bei Magnetisierung
in z-Richtung (oben) bzw. in z-Richtung (unten). Die Abmafe des Ferromagneten ent-
sprechen typischen Dimensionen, wie sie sich mit Elektronenstrahl-Lithographie und Auf-
dampftechniken realisieren lassen. In den jeweils linken Graphen ist das Vektorfeld Hg in
der Symmetrie-Ebene y = 0 dargestellt. Die gestrichelten Linien verdeutlichen die Lage
des DMS-Quantenfilmes, welcher sich 25 nm unter der Oberfliache des Halbleiters (siehe
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Abb. 3.1 in Abschn. 3.1.1), also bei z = —25 nm, befindet. Fiir diesen Wert von z sind in
den mittleren und rechten Graphen die auf M normierten HZ- bzw. HZ-Komponenten des

Streufeldes als Funktion von x aufgetragen.

Streufeld H* Streufeld H*
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Abb. 4.6: Streufeld eines 1 ym x 1 pum x 100 nm Ferromagneten bei Magnetisierung in
z-Richtung (oben) bzw. in x-Richtung (unten). Links: Vektordarstellung von Hg in der
Symmetrie-Ebene y = 0. Mitte und rechts: Auf die Magnetisierung M normierte horizontale
bzw. vertikale Streufeld-Komponente (HE bzw. HZ ) auf Hohe des DMS-Quantenfilmes (z =
—25 nm) als Funktion von x. Die grauen Balken kennzeichnen die Lage des Ferromagneten.

Anhand von Abb. 4.6 lassen sich fiir das in der Kapitel-Einleitung vorgestellte Hybrid-

Konzept folgende wichtige, allgemeingiiltige Aussagen treffen:

e Ein rdumlich ausgedehntes Streufeld erhélt man bei einem einzelnen, quaderférmigen
Mikroferromagneten nur unter- oder oberhalb der Struktur und nur fiir die zu M
parallele Komponente von Hg, d. h. fiir H; bei M = M, - e, und fiir H bei
M=M,-e,.

e An den Enden des Ferromagneten tritt ein sehr starker Gradient des Streufeldes auf,

wobei die zu M parallele Streufeld-Komponente das Vorzeichen wechselt.
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e Die zu M senkrechte Komponente von Hyg; ist dufserst inhomogen und auf einen
schmalen Bereich an den Enden des Ferromagneten begrenzt (die Ausdehnung des

Bereiches skaliert mit der Dicke des Ferromagneten).

e Mochte man das gemittelte Gesamtstreufeld einer Anordnung mehrerer gleich mag-
netisierter Ferromagnete nutzen, so ist zu beriicksichtigen, dass die Streufeld-
Komponente parallel zu M symmetrisch beziiglich x ist, wihrend die Komponenten
senkrecht zu M antisymmetrisch beziiglich x sind. Wahrend sich die Streufelder der
einzelnen Ferromagneten im ersten Fall also addieren, 16schen sie sich im zweiten

Falle unter Umsténden gegenseitig aus.

Anhand dieser Aussagen kann man eine geeignete Proben- und Beobachtungsgeometrie

definieren:

e Da fiir die Ladungstrager-Spinpolarisation im Quantenfilm ein Streufeld in z-
Richtung bendtigt wird, muss die Magnetisierung des oder der Ferromagneten eben-
falls in z-Richtung zeigen. Dies stellt fiir den Fall einer remanenten Magnetisierung

eine nicht-triviale materialtechnische Anforderung dar.

e Da sich die rdumlich ausgedehnten Streufeld-Komponenten unterhalb der Struktu-
ren befinden, liegt eine Beobachtung von der Probenriickseite nahe. Dies ist jedoch
zum einen technologisch schwierig, da es die Beseitigung des absorbierenden GaAs-
Substrates erfordert, und zum anderen auch prinzipiell ungiinstig, da im Falle sehr
kleiner Strukturen iiber die positiven und negativen Komponenten des Streufeldes

unterhalb und neben den Ferromagneten gemittelt wird.

e Esist also eine Beobachtung von der Probenoberseite zu bevorzugen. Diese Geometrie
ist einerseits technologisch und experimentell wesentlich leichter realisierbar, und ver-
hindert andererseits die Mittelung positiver und negativer Streufeldkomponenten, da
die lichtundurchlassigen Ferromagnete gleichzeitig als Schattenmaske fungieren. Der
Nachteil dieser Geometrie, dass ndmlich das Hauptstreufeld des Ferromagneten fiir
die Beobachtung unzugéinglich ist, kann zudem auf elegante Weise beseitigt werden:
Man verwendet dazu anstelle eines quaderférmigen Magneten eine sog. ,, Antidot"-

Struktur, wie im Folgenden beschrieben ist.

Bei einer sog. , Antidot“-Struktur handelt es sich um eine oder mehrere quaderférmi-

ge Aussparungen innerhalb einer grofseren ferromagnetischen Schicht. Zur Berechnung des
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Streufeldes einer solchen Struktur betrachte man zunédchst den Verlauf des vertikalen Streu-
feldes HZ einer ausgedehnten planaren ferromagnetischen Schicht, welche in z-Richtung
magnetisiert sei. Abbildung 4.7 zeigt eine zweidimensionale Darstellung des auf M nor-
mierten Streufeldes HZ einer 10 pym x 10 pm x 100 nm ferromagnetischen Schicht bei
z = —25 nm (links), sowie einen eindimensionalen Schnitt entlang y = 0. Wie man erkennen
kann, ist das Streufeld bis auf die Randbereiche der ausgedehnten magnetischen Schicht
iiberall ungefdhr Null. Anschaulich erklért liegt das daran, dass die Feldlinien abseits der
Randbereiche, wie bei einem Plattenkondensator in der Elektrostatik, fast ausschliefslich

im Innern des Magneten von Nord nach Siid schliefsen.

5
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< [
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Abb. 4.7: Normiertes Streufeld HZ /M, einer 10 pm x 10 ym x 100 nm ferromagneti-
schen Schicht bei z = —25 nm und Magnetisierung in z-Richtung. Links: zweidimensionale
Darstellung, rechts: Schnitt entlang y = 0.

Da Magnetfelder superpositionierbar sind, entspricht das Streufeld HAP einer qua-
derformigen Aussparung (eines sog. ,Antidots”) innerhalb einer ausgedehnten Schicht dem
Feld dieser Schicht H2P abziiglich des Feldes eines zur Aussparung identischen Quaders
Hs‘f Es gilt also

HAP — H?® _HY~ -HS (4.19)

Die Antidot-Geometrie bietet also das invertierte Streufeld —Hg des fehlenden Quaders.
Damit erreicht man trotz der Beobachtung von der Probenoberseite ausgedehnte vertikale
Streufelder, bei denen zudem das Gegenstreufeld auferhalb der Strukturen abgeschattet
wird. Das auf M, normierte vertikale Streufeld eines 2 ym x 2 ym Antidots innerhalb

einer 10 pm x 10 pm x 216 nm ausgedehnten ferromagnetischen Schicht ist in Abb. 4.8
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fiir z = —25 nm dargestellt. In der Antidot-Apertur erhélt man ein gemitteltes Streufeld

von ca. 0,095 M. Nutzt man eine regelméfige Anordnung von Antidots, so entspricht dies
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v 7 % 0.00;
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/ —-0.10F
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s 0 5
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Abb. 4.8: Normiertes Streufeld HZ /M, eines 2 pm x 2 um Antidots innerhalb einer
10 pm x 10 pm x 216 nm ferromagnetischen Schicht bei z = —25 nm und Magnetisie-
rung in z-Richtung. Links: zweidimensionale Darstellung, rechts: Schnitt entlang y = 0.
Die durch den Magneten abgeschatteten Streufeld-Anteile sind grau unterlegt.

einer gitterartigen, ferromagnetischen Struktur, welche von van Roy et al. bereits 1992 fiir

streufeld-basierte Bauteile vorgeschlagen wurde [Roy92|.

4.3 Ferromagnetische Fe/Tb-Vielfachschichten

Ferromagnete, welche aus Legierungen oder Schichtsystemen eines Ubergangselementes
und einer Seltenerde bestehen, sind von grofiem technologischem Interesse, da sie eine senk-
rechte magnetische Anisotropie (PMA)? bei Raumtemperatur aufweisen kénnen. Dies wird
beispielsweise in der magneto-optischen Datenspeicherung genutzt [Han90, Sha96|. In der
vorliegenden Arbeit bildet die bei den Fe/Tb-Vielfachschichten auftretende PMA einen
wichtigen Bestandteil des Ferromagnet-DMS-Hybridkonzeptes. Das magnetische Verhal-
ten der Schichten ist allerdings dufserst komplex, da unterschiedliche magnetische Systeme
mit variierender Kristallstruktur vorliegen und iiber Grenzflichen miteinander gekoppelt
sind. Die Eigenschaften einer konkreten Probe hangen sehr empfindlich von den Herstel-
lungsbedingungen, wie dem verwendetem Substratmaterial, der Herstellungstechnik und

der Substrattemperatur ab. Eine umfassende Beschreibung des Materialsystems Fe/Tb ist

3engl.: Perpendicular Magnetic Anisotropy
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daher aufserordentlich schwierig und geht weit iiber den Rahmen dieser Arbeit hinaus.
Hier sei auf weiterfiihrende Literatur [Kim99, Tap00, RicO1] und insbesondere auf die Dis-
sertationen von W.-S. Kim [Kim98] und J. Tappert [Tap98] am Fachbereich Physik der
Gesamthochschule Duisburg verwiesen.

Der folgende Abschnitt beschrankt sich auf einige fiir das Hybridkonzept relevante
Aspekte: Es werden die Herkunft verschiedener magnetischer Anisotropien und die allge-
meinen magnetischen Eigenschaften der Elemente Fe und Tb erlautert, sowie die konkreten
Eigenschaften der in den Hybriden verwendeten Fe/Tb-Vielfachschichten dargestellt.

4.3.1 Magnetische Anisotropien

Wie in den Streufeldrechnungen in Abschn. 4.2 gezeigt wurde, ist fiir ein rdumlich ausge-
dehntes, vertikales magnetisches Streufeld eine vertikale Magnetisierung der mikroskopi-
schen Ferromagnete notwendig. Diese ldsst sich zwar in einem ausreichend starken, verti-
kalen externen Magnetfeld erzwingen (siehe z. B. [Sch04a, Sch04b]), jedoch ist dann die
Ladungstréger-Spinpolarisation bereits durch das externe Feld geséttigt. Zudem ist es Ziel
des vorgestellten Ferromagnet-DMS-Hybridkonzeptes, ganz auf ein externes Magnetfeld
verzichten zu konnen. Hierfiir bedarf es eines ferromagnetischen Systems mit einer re-
manenten, vertikalen Magnetisierung. Die Existenz einer Vorzugsrichtung der spontanen
Magnetisierung wird generell als ,,Anisotropie* bezeichnet.

Die sog. ,,Formanisotropie® verhindert i. Allg. eine vertikale Ausrichtung der Magnetisie-
rung in diinnen ferromagnetischen Schichten. Sie ist Folge der ungepaarten magnetischen
Dipole, welche an allen Oberflichen des Ferromagneten auftreten, die nicht parallel zur
Magnetisierung sind. Diese Dipole erzeugen, wie im vorangegangenen Abschnitt beschrie-
ben, einerseits das magnetische Streufeld auferhalb des Ferromagneten, aber gleichzeitig
auch ein der Magnetisierung M entgegen gerichtetes sog. ,,Entmagnetisierungsfeld Hy im
Inneren des Ferromagneten. Die mit M und Hg4 verbundene Entmagnetisierungsenergie

FEy4 lautet
1
1%

Stellt Fy den dominanten Term der magnetischen Gesamtenergie dar, so wird dieser im
Gleichgewichtszustand minimiert. Dies fiihrt aber automatisch zu einem Zustand minimaler
Entmagnetisierungsfelder Hyq und damit auch minimaler externer Streufelder. Hierin liegt
das Hauptproblem bei der Nutzung remanenter, ferromagnetischer Streufelder. Als Konse-

quenz der Minimierung von Hyg liegt die Vorzugsrichtung der Magnetisierung einer diinnen,



78 4. Inkoharente Spin-Manipulation in Ferromagnet-Halbleiter-Hybriden

zweidimensionalen ferromagnetischen Schicht in der Filmebene und bei einem eindimensio-
nalen ferromagnetischen Draht entlang der Drahtachse. In dieser Anordnung besitzen die
magnetischen ,Oberflaichenladungen jeweils maximalen Abstand. Sind die Ferromagnete
grofser als die materialtypische Doméanengrofie, so bildet sich in den Randbereichen zudem

eine Doménenstruktur aus, die das Streufeld weiter verringert.

Das Problem der Formanisotropie lasst sich nur umgehen, indem man ein ferromagneti-
sches Material nutzt, bei dem weitere Anisotropie-Terme auftreten, die die Formanisotropie
energetisch kompensieren konnen. Als Beispiel seien die Kristallanisotropie und die Grenz-

flachenanisotropie genannt.

Die Kristallanisotropie resultiert aus dem anisotropen elektrostatischen Gitterpotential
des ferromagnetischen Kristalls. Dieses gibt die Orientierung der Elektronenorbitale und
damit ihrer Bahnmomente vor. Uber die Spin-Bahn-Kopplung kommt es zu einer bevor-
zugten Ausrichtung der Spins entlang bestimmter Symmetrieachsen des Kristalls. Kann
die theoretische Beschreibung der Kristallanisotropie iiber die Betrachtung eines einzelnen
Kristall-Ions im elektrischen Feld der nédchsten Nachbarn erfolgen, so spricht man auch
von der sog. , Einionen-Anisotropie”. Ein phénomenologisches Modell der Kristallaniso-
tropie wurde von van Vleck [V1e37] entwickelt. Fiir hexagonale Kristallgitter lautet der

entsprechende Energieterm beispielsweise
E.= K. sin?0 + K.ysin* 0 (4.21)

mit den Anisotropiekonstanten K 1, K2 und dem Winkel 6 zwischen der Magnetisierungs-

richtung und der c-Achse des hexagonalen Gitters.

An einer Grenzflache ist die Symmetrie des Kristalls gebrochen, so dass es wiederum
iiber die Spin-Bahn-Wechselwirkung zu einer Anderung der bevorzugten Spinausrichtung
kommen kann [Néeb4]|. Man spricht hier von der ,Grenzflichenanisotropie”. Der Ausdruck
fiir die zugehorige Energie eines diinnen magnetischen Filmes lautet

2K,

E, = y sin? @, (4.22)

wobei K die Anisotropiekonstante der Oberfliache ist, d die Dicke der Schicht und 6 der

Winkel zwischen der Magnetisierungsrichtung und der Oberflichennormalen.
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4.3.2 Magnetische Eigenschaften von Fe und Tb

Die magnetischen Eigenschaften der Ubergangsmetalle und Seltenerden beruhen haupt-
séchlich auf den unkompensierten magnetischen Momenten der d-Schalen- bzw. f-Schalen-
Elektronen. Fe mit der Elektronenkonfiguration [Ar]3d®4s? gehort zu den Ubergangsme-
tallen und weist in der a-Konfiguration ein kubisch-raumzentriertes Gitter (bcce-Gitter)
auf. Das magnetisches Moment pro Atom betragt pp. = 2,218 up, was einer Sattigungs-
magnetisierung von Mgy pe = 1,746 MA/m = 2,194 T/ug bei T = 0 K entspricht.* Die
Curie-Temperatur, oberhalb derer sich Fe paramagnetisch verhalt, ist Tope = 1043 K
[Kit06].

Tb ist ein Seltenerde-Element aus der Gruppe der Lanthanoide, hat die Elektronen-
konfiguration [Xe]4/95d%6s* und eine hexagonale (hcp) Gitterstruktur. Im Gegensatz
zu den Ubergangsmetallen trigt hier neben dem Spin auch der Bahndrehimpuls der
Elektronen zum Magnetismus bei, so dass man ein sehr grofes magnetisches Moment
pro Atom von pur, = 9,34 up erhélt, was wiederum einer Sattigungsmagnetisierung von
Mot v = 2,70 MA/m = 3,40 T/po bei T = 0 K entspricht. Bei Tb existieren zwei Pha-
seniibergénge: Oberhalb der Néel-Temperatur von Tx 1, = 230,2 K ist es paramagnetisch
und unterhalb der Curie-Temperatur von T¢ 1, = 219,6 K ferromagnetisch. Dazwischen
existiert eine antiferromagnetische Phase mit einer sog. ,helimagnetischen* Struktur, bei
der alle Momente einer hexagonalen Grundflache parallel ausgerichtet sind, aber von Fla-
che zu Flidche um einen bestimmten Winkel gedreht sind [EN72]. Aufgrund des nicht-
verschwindenden Bahndrehimpulses (L # 0) und der starken Spin-Bahn-Kopplung liegt
bei Tb eine starke Einionen-Anisotropie vor. Dies hat zur Folge, dass polykristalline oder
amorphe Proben mit unregelméafiger Atomanordnung keine makroskopische, remanente
Magnetisierung aufweisen und sich im externen Magnetfeld auch nur schwer magnetisieren

lassen.

4.3.3 Magnetische Eigenschaften der Fe/Tb-Vielfachschichten

Magnetische Heterostrukturen, bestehend aus nm-dicken Fe und Tb-Schichten, kon-
nen eine starke senkrechte, magnetische Anisotropie aufweisen. Der Ursprung dieser
Anisotropie ist komplex und bis heute nicht eindeutig gekléart. Untersuchungen per

STFe-Mokbauer-Spektroskopie, polarem Kerr-Effekt und supraleitender Quanteninterfe-

“Die Umrechnung lautet Mg ;(0 K) = uiVN—Al_ mit dem magnetischen Moment pro Atom des Stoffes i
Wi, der Avogadro-Konstante Ny und dem molaren Volumen Vinol,i-
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renzeinheit (SQUID)® legen folgendes Bild nahe [Tap00]: An den Fe/Tb-Grenzflichen
bilden sich diinne legierte Bereiche aus, in denen sich die magnetischen Tb-Momente
aufgrund der Einionen-Anisotropie senkrecht zur Oberfliche ausrichten. Zwischen den
4 f-Elektronen des Th und den 3d-Elektronen des Fe im legierten Bereich besteht eine an-
tiferromagnetische Kopplung [Cam72; Car90, Han90|. Durch diese werden die Fe-Momente
antiparallel zum Tb ausgerichtet, so dass an der Grenzfliche ein ferrimagnetisches
Verhalten vorliegt, bei welchem das magnetische Moment des Tb iiberwiegt. In den
nicht-legierten Bereichen wird aufgrund der Formanisotropie eine Orientierung der Mag-
netisierung in der Filmebene bevorzugt. Aufgrund des Einflusses der Grenzflachen erhélt

die Magnetisierung jedoch auch dort eine zur Probenoberfliche senkrechte Komponente.
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Abb. 4.9: SQUID-Messung des magnetischen Momentes m; eines (3,8 mm)? ausgedehnten
40 x (3,5 nm Fe/1,9 nm Tb)- Vielfachschicht-Systems als Funktion eines externen Magnet-
feldes B; bei einer Probentemperatur von 4 K. Links: Magnetfeld und gemessene Magneti-
sierungskomponente stehen senkrecht zur Probenoberfliche (i =s), rechts: B; und m; sind
parallel zur Oberfliche (i = p). Im linken Graphen sind zudem das Koerzitivfeld poH.,
das remanente magnetische Moment m, sowie das magnetische Moment in Sdattigung Mmeay
gekennzeichnet.

Die magnetischen Eigenschaften einer (3,8 mm)? grofen planaren Fe/Tb-Vielschicht,
bestehend aus 40 Doppellagen von je 3,5 nm Fe und 1,9 nm Tb (analog zu den Ferromagne-
ten der Hybridprobe B, siehe Abb. 3.3, Mitte), wurden am Lehrstuhl fiir Magnetismus und
Magnetoelektronik der Universitit Regensburg mittels SQUID untersucht. Abbildung 4.9

zeigt das zum externen Magnetfeld B parallele magnetische Moment m des Schichtsystems

Sengl.: Superconducting Quantum Interference Device
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B bei einer Probentemperatur von 4 K und Magnetisierung senkrecht (links) und parallel
(rechts) zur Probenoberfliche. Wie man erkennen kann, hat eine senkrechte Magnetisie-
rung der Probe ein starkes remanentes magnetisches Moment zur Folge, im Gegensatz zur
Magnetisierung entlang der Probenoberfliche. Die Probe weist somit eine deutliche senk-
rechte, magnetische Anisotropie auf, wie sie fiir die Hybridstrukturen im Folgenden benétigt
wird. Die Koerzitivfeldstarke bei senkrechter Magnetisierung und Tieftemperatur ist mit
H. =~ 25 T/ug sehr grof. Die senkrechte Magnetisierungskurve (links) erscheint aufgrund
der antiferromagnetischen Kopplung zwischen Fe und Tb abgerundet [Eym88, Tap98| und
weist um 0 T einen leichten Knick auf, welcher wahrscheinlich durch eine weichmagnetische
amorphe Fe-Komponente im Schichtsystem hervorgerufen wird [Kim98|.

Aus dem magnetischen Moment m kann die Magnetisierung M bei gegebenem Vo-
lumen V' des Magneten iiber M = m/V bestimmt werden. Fiir V soll an dieser Stelle
das Gesamtvolumen des Vielfachschicht-Systems (3,8 mm)? - 40 - (3,5 + 1,9) nm eingesetzt
werden, so dass sich eine iiber den Magneten gemittelte Magnetisierung ergibt, wie sie in
den Streufeld-Rechnungen (siehe Abschn. 4.2) verwendet werden kann.® Man erhélt einen
Séattigungswert von Mg, ~ 600 mT/p bei einer Feldstiarke oberhalb von Hgyy =~ 3,8 T/ g
und eine remanente Magnetisierung von M, ~ 470 mT/p."

Anhand des experimentellen Wertes von M, lésst sich in Kombination mit der Streufeld-
Rechnung aus Abb. 4.8 und dem Anstieg der Spinpolarisation des DMS im externen Mag-
netfeld Appr,/ABexi aus Abb. 4.4 abschétzen, welcher Grad der Spinpolarisation sich durch
das Streufeld der Ferromagneten bei Verwendung der Antidot-Geometrie im DMS errei-
chen lasst. Es ergibt sich ein Streufeld von ca. 40 mT und eine Spinpolarisation bei 4 K
von ca. 10%, welche klar nachweisbar sein sollte. Die Fe/Tb-Schichten sind demnach gut
fiir das vorgestellte Hybridkonzept geeignet.

Da die senkrechte, magnetische Anisotropie der Fe/Tb-Schichten an die Ausrichtung
der Th-Momente gekoppelt und letztere stark temperaturabhéngig ist, &ndern sich auch
die magnetischen Eigenschaften der Vielfachschicht-Magnete, wie Koerzitivfeldstirke H.,
remanente Magnetisierung M, und Sattigungsmagnetisierung Ms,., deutlich mit der Tem-
peratur. Dies ist in Abb. 4.10 anhand von SQUID-Messungen am Schichtsystem B bei den
Probentemperaturen von 80 K, 220 K und 300 K veranschaulicht. Oberhalb der Curie-
Temperatur von Th 7" > T 11, ~ 220 K ist die Koerzitivfeldstarke H. gering, fiir niedrige

5Da die amorphen Th-Schichten aufier an den Grenzflichen nicht zur Gesamtmagnetisierung beitragen
(vgl. Abschn. 4.3.2), ist auch eine Normierung auf das Volumen der Fe-Schichten moglich und sinnvoll
(siehe z. B. [Tap98, Kim98|).

"Fiir M gilt die Umrechnung: 1 G = 103 A/m = 47/10 mT/ .
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Temperaturen nimmt sie jedoch stark zu. Die starke Temperaturabhingigkeit von H, ist
typisch fiir Ubergangsmetall/Seltenerde-Verbindungen, und wird zur magneto-optischen
Datenspeicherung genutzt: Ein Laser erhitzt die magnetische Schicht lokal und verringert
damit an dieser Stelle den Wert von H., was ein lokales Ummagnetisieren durch ein externes
Magnetfeld erméglicht [Han90].

Die Abnahme von H. mit steigender Temperatur fithrt oberhalb von 220 K auch zu einer
starken Verringerung der remanenten Magnetisierung M,. Bei Raumtemperatur betragt
M, = 50 mT/po nur noch etwa ein Zehntel des Tieftemperaturwertes, so dass man fiir
das Hybridkonzept, schon aufgrund der Eigenschaften der Fe/Tb-Ferromagnete auf eine

Kiihlung der Proben angewiesen ist.

Die Sattigungsmagnetisierung Mg, steigt im Gegensatz zu H. und M, mit zunehmen-
der Temperatur. Ursache hierfiir ist die antiferromagnetische Kopplung von Fe- und Tb-
Momenten an der Grenzfliche: Wahrend bei Tieftemperatur ein Teil der Fe-Momente durch
benachbarte, antiparallel ausgerichtete Th-Momente kompensiert wird, dominieren die Fe-
Momente die Gesamtmagnetisierung bei Raumtemperatur. Mit diesem Prozess ist auch die
Reorientierung der makroskopischen Magnetisierung von einer bevorzugt senkrechten zu
einer bevorzugt parallelen Orientierung zur Probenoberfliche verbunden, da ab einer be-
stimmten Temperatur die Formanisotropie die senkrechte magnetische Anisotropie wieder

tiberwiegt [Kim98|.



4.4 Lokale Spinpolarisation in Fe/Tbh-DMS-Hybriden 83

4.4 Lokale Spinpolarisation in Fe/Tbh-DMS-Hybriden

Nachdem in den vorangegangenen Abschnitten dieses Kapitels die Eigenschaften des DMS-
Quantenfilmes und der Fe/Tb-Ferromagnete untersucht wurden, und anhand theoreti-
scher Streufeldrechnungen die Realisierbarkeit des Hybrid-Konzeptes abgeschitzt wur-
de, soll in diesem Abschnitt der experimentelle Nachweis der streufeldinduzierten DMS-
Spinpolarisation erfolgen. Es wird gezeigt, wie der Grad der Spinpolarisation im DMS von
der Geometrie der ferromagnetischen Strukturen abhéngt. Anhand einer einzelnen, mikro-
skopischen Antidot-Struktur wird demonstriert, dass sich durch inhomogene Streufelder
eine auf sub-um-Skala variierende Spinpolarisation im DMS definieren lasst, welche selbst
bei einer Temperatur von 80 K noch nachweisbar ist. Uber die remanente Magnetisierung

des Antidots konnen Betrag und Richtung dieser Spinpolarisation kontrolliert werden.

4.4.1 Abhangigkeit der Spinpolarisation von der Geometrie der

Ferromagnete

Die ferromagnetischen Strukturen der Hybridprobe A (Quadrate, Drahte und Antidots, sie-
he auch Abb. 3.3 in Abschn. 3.1.2) wurden bei 4 K in einem externen Feld von Beyy = —5 T
magnetisiert. Die Bestimmung der Ladungstrager-Spinpolarisation im DMS-Quantenfilm
erfolgte in Remanenz (Bey = 0 T) mithilfe der in Abschn. 3.2.2 dargestellten quasi-
simultanen Messmethode fiir den zirkularen PL-Polarisationsgrad. Der Laser mit einer
Leistung von 0,3 W wurde auf einen Durchmesser von ca. 20 pym defokussiert und der
Monochromator-Austrittsspalt komplett geoffnet (2 mm Spaltbreite), so dass die DMS-PL
in ihrer gesamten spektralen Breite auf den Photomultiplier traf.

Wie Abb. 4.11 zeigt, ldsst sich in Gegenwart der Ferromagnete auch ohne ein externes
Magnetfeld ein strukturabhingiger Polarisationsgrad ppr, der DMS-PL nachweisen. Fiir
einen gegebenen Strukturtyp nimmt ppr, mit kleiner werdender Strukturgrofe b zu. Bei
gleicher Strukturgrofie b ist ppp, flir die ferromagnetischen Quadrate geringer als fiir die
Dréahte und fiir jene wiederum geringer als fiir die Antidots. Verallgemeinert kann also
festgestellt werden, dass ppr, mit steigendem Fiillfaktor zunimmt. Der héchste remanente
Polarisationsgrad auf der Hybridprobe A wurde bei den Antidots mit b = 600 nm gemessen.
Hier betragt ppr, = 3,5 %.

Um die experimentellen Ergebnisse mit der Theorie zu vergleichen, wurde das Streufeld
der jeweiligen Strukturen berechnet und iiber die nicht von den Magneten abgeschatteten

Bereiche gemittelt. Der Einfachheit halber wurde eine homogene Ausleuchtung der
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Abb. 4.11: Links: Schematische Darstellung der untersuchten Strukturen auf der Hy-
bridprobe A. Rechts: Remanenter, zirkularer Polarisationsgrad der DMS-PL in Gegenwart
ferromagnetischer Quadrate, Drihte bzw. Antidots mit lateraler Strukturgrofie b (linke
y-Achse). Die durchgezogenen Linien entsprechen dem theoretisch berechneten Streufeld
HZ /M, fir die gegebenen Strukturen (rechte y-Achse).

optisch zugénglichen Bereiche angenommen, d. h. Effekte der Nahfeld-Beugung des
Lasers an den Ferromagneten wurden vernachlédssigt. Die Ergebnisse der Rechnung
sind als durchgezogene Linien in Abb. 4.11 dargestellt. Da der Wert der remanenten
Magnetisierung des Schichtsystems A (20 Doppellagen von je 2,6 nm Fe und 1,4 nm Tb,
Gesamthohe 80 nm + 5 nm) in z-Richtung M, nicht bekannt ist, wurde das Streufeld HZ
auf M, normiert aufgetragen (siehe rechte y-Achse). Theorie und Experiment stimmen
qualitativ gut iiberein, fiir einen Wert von M, = 115 mT/u ergébe sich eine quantitative

Ubereinstimmung.

4.4.2 Definition einer ortsabhingigen Spinpolarisation mithilfe ei-
ner ferromagnetischen Antidot-Struktur
Zur Optimierung der remanenten Spinpolarisation wurde eine zweite Hybridprobe B her-

gestellt (siehe Abschn. 3.1.2 und Abb. 3.3). Die Fe/Th-Ferromagnete bestehen hier aus 40

Doppellagen von je 3,5 nm Fe und 1,9 nm Tb, welche wiederum mit einer 5 nm Cr Deck-



4.4 Lokale Spinpolarisation in Fe/Tbh-DMS-Hybriden 85

schicht versehen sind (Schichtsystem B, Gesamthohe 216 nm + 5 nm). Bedeutsam sind
vor allem die Erhoéhung der Schichtdicke tg. des Fe und die Verdopplung der Schichtan-
zahl. Wie in [Ric01] gezeigt wurde, fiihrt eine Erhohung von tg. zu einem starken Anstieg
der erreichbaren Sattigungsmagnetisierung Mg, Die Ursache hierfiir ist, dass der Anteil
des magnetisierbaren Fe im Vergleich zum kompensierten Anteil an der Fe/Th-Grenzfliche
mit steigendem tp, zunimmt. Andererseits kann tp. nicht beliebig erhoht werden, da bei
zu dicken Fe-Schichten die Formanisotropie gegeniiber der Grenzflichenanisotropie wieder
iiberwiegen wiirde, so dass die senkrechte magnetische Anisotropie verloren ginge. Dies
hétte eine Verringerung der bendtigten remanenten, vertikalen Magnetisierung trotz evtl.
hoherer Sattigungsmagnetisierung zur Folge. Durch die Verdopplung der Schichtanzahl er-
hoht sich bei gegebener remanenter Magnetisierung der Fe/Tbh-Schichten die Menge des
magnetischen Materials auf der Probe und damit auch das Streufeld. Um eine laterale
Diffusion der Ladungstriger aus Gebieten mit unterschiedlichen Vorzeichen des Streufel-
des zu verhindern, wurde bei der Probenherstellung vor dem Metallisieren ein Atzschritt
eingefiigt. Die Ferromagnete sind ca. 100 nm in den Halbleiter versenkt, wodurch sich die
DMS-Schicht jetzt auf einer Hohe von ca. z = 475 nm (statt z = —25 nm) befindet.
Dies fithrt auch zu einer Erhéhung des vertikalen Streufeldes, jedoch nur in den Berei-

chen, welche sich in unmittelbarer Néhe (lateraler Abstand < 150 nm) der Ferromagnete
befinden.

Verhalten im externen Magnetfeld

Fiir die folgenden Untersuchungen wurde ein einzelner Antidot der Probe B mit einer late-
ralen Abmessung von 10 pym x 10 gm und einer Apertur von 2 pm X 2 pum ausgewéhlt. Die
Abbildung 4.12 (links) zeigt eine elektronenmikroskopische Aufnahme der Struktur. Der
zirkulare Polarisationsgrad ppr, der DMS-PL wurde als Funktion des externen Magnetfeldes
Bext auf einem unstrukturierten Referenzbereich (Abb. 4.12 (Mitte)) und in der Apertur
des Antidots (Abb. 4.12 (rechts)) gemessen. Die Anregungsleistung betrug 0,4 uW bei
einem Laserstrahl-Durchmesser von dp.s: &= 1 pum. Der Austrittsspalt des Monochroma-
tors war wiederum komplett gedffnet, so dass ppy, fiir den in der Einfiigung von Abb. 4.12
(Mitte) gekennzeichneten Spektralbereich bestimmt wurde. Das externe Magnetfeld Beys
wurde im Bereich von —5 T bis +5 T variiert, um bei maximalem Feld eine vollstandige
Magnetisierung der Antidot-Struktur in z-Richtung zu erreichen (vergleiche Abb. 4.9). Die

Messung von ppy, erfolgte im relevanten Bereich von |Be| < 1 T bei einer Temperatur von
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Abb. 4.12: Magnetfeldabhingige Polarisationsgrad-Messungen an einem 10 pm x 10 pm
Antidot mit einer 2 um X 2 um Apertur. Links: Elektronenmikroskopische Aufnahme des
Antidots. Mitte: Referenzmessung an einer unstrukturierten Stelle des DMS. ppy, beinhaltet
den in der Finfigung gekennzeichneten spektralen Bereich der DMS-PL. Rechts: DMS- und
ZnSe-Polarisationsgrad, gemessen in der Antidot-Apertur.

T = 4 K. Die Ergebnisse fiir steigendes bzw. fallendes Magnetfeld sind durch gefiillte bzw.
offene Kreise dargestellt.

Wiéhrend die Referenzmessungen fiir beide Durchlaufrichtungen des Magnetfeldes na-
hezu identisch sind, ist bei der Antidot-Struktur ein deutliches Hystereseverhalten be-
obachtbar. Diese Hysterese ist Folge des zusétzlich in der Antidot-Apertur auftretenden
Streufeldes. Man erhélt in Remanenz, d. h. ohne externes Magnetfeld, einen durchlaufrich-
tungsabhéngigen Polarisationsgrad von pp;, = £12 %, welcher deutlich hoher ist, als der
maximal in Probe A beobachtete Wert von ppr, = 3,5 %. Man beachte, dass die Hyste-
reseschleife von ppr,(Bey) in umgekehrtem Sinne zur Hystereseschleife des Ferromagneten
durchlaufen wird (steigender Ast befindet sich hier links vom fallenden Ast). Dies liegt
daran, dass das Streufeld in der Antidot-Apertur stets entgegen der Magnetisierung des
Antidots zeigt (siche Abb. 4.8). Ist der Antidot also beispielsweise beim Durchlauf des
externen Feldes von —5 T nach +1 T in —z-Richtung magnetisiert, so weist das Streufeld
in der Apertur in +2z-Richtung, und man erhélt im Antidot stets einen etwas groferen
Wert fiir ppr, als in der Referenzmessung. Insbesondere ergibt sich bei B. = 0 ein positi-
ver, remanenter Polarisationsgrad. Bei den Schnittpunkten der ppr,(Bex)-Kurven mit der
x-Achse kompensiert das externe Magnetfeld B.y gerade das Streufeld poHZ, und man
erhalt daraus HZ = +44 mT/ .

Die Hysterese in ppr,(Beyxt) in der Antidot-Apertur kénnte prinzipiell auch durch eine
streufeld-induzierte, polarisationsabhéngige Absorption der DMS-PL in der dariiberliegen-

den ZnSe-Deckschicht verursacht werden. Man bezeichnet dies als , zirkularen Dichroismus®.
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Um diesen Effekt auszuschlieften, wurde zusétzlich der zirkulare PL-Polarisationsgrad der
ZnSe-Barrieren in der Antidot-Apertur gemessen. Wie in der Einfiigung von Abb. 4.12
rechts zu sehen ist, ist der ZnSe-Polarisationsgrad selbst bei grofen Magnetfeldern gering
(|pznse] < 3 %), und zudem negativ fiir positive Bey, in Ubereinstimmung mit einem ge-
ringen, negativen Exzitonen-g-Faktor (gx 100 = —0, 13 fiir ein Magnetfeld in 100-Richtung
des Kristalls [Ven79]). Ein méglicher, zirkularer Dichroismus der ZnSe-Deckschicht spielt

fiir den beobachteten DMS-Polarisationsgrad also keine wesentliche Rolle.

Spektrum und Polarisationsgrad in Remanenz

Fir die genaue Bestimmung von pp;, in der Antidot-Struktur ist die quasi-simultane
Messmethode (siehe Abschn. 3.2.2) unverzichtbar, da bereits leichte Schwankungen der
Laserstrahl-Position innerhalb der Apertur zu starken Anderungen der PL-Intensitét fith-
ren. Fine sequentielle Aufnahme polarisationsaufgeloster Spektren mit der CCD hat dem-
nach einen groflen Messfehler in ppy, zur Folge. Andererseits wird bei der quasi-simultane
Messung ein Einkanal-Detektor (Photomultiplier) verwendet, so dass die spektrale Intensi-
tatsverteilung der PL nur sequentiell durch Drehen des Monochromator-Gitters gemessen
werden kann. Im Folgenden wurden beide Messtechniken kombiniert, um die im positiven,
remanenten Streufeld der Antidot-Apertur spektral aufgespaltenen, zirkular polarisierten
PL-Signale des DMS zu bestimmen. Der Antidot wurde zunéchst in einem externen Mag-
netfeld von Bey = —5 T magnetisiert. Bei Bg = 0 und einer Anregungsleistung von
1,4 uW wurden mithilfe eines A\/4-Pliattchens und eines Linearpolarisators die zirkular
polarisierten Komponenten der DMS-PL in der Antidot-Apertur mit der CCD des Mo-
nochromators aufgenommen. Im Anschluss wurde bei gleicher Laserleistung und einem
Monochromator-Austrittsspalt von 0,1 mm (entspricht einer spektralen Auflsung von
0,3 nm) ppr(E) mit dem Photomultiplier gemessen. Abschliefend wurden die relativen
Intensititen der CCD-Spektren so gewéhlt, dass sich daraus ppr,(F) reproduzieren lésst.
In Abb. 4.13 sind die polarisationsaufgelosten Spektren (untere zwei Kurven, linke y-
Achse) und der energieabhéingige Polarisationsgrad ppr,(E) (obere Kurve, rechte y-Achse)
dieser kombinierten Messungen dargestellt. Wahrend die durchgezogenen Linien den CCD-
Daten entsprechen, zeigen die Kreise, Dreiecke und Quadrate die Photomultiplier-Daten.
Man beachte, dass die Zahlimpulse in den Kanélen A und B des Photonenzéihlers den
ot- bzw. o~ -polarisierten PL-Intensititen I, (E) (rote Kreise) bzw. I_(FE) (blaue Dreie-
cke) entsprechen. Aus ihnen berechnet sich der Polarisationsgrad ppr,(F) (offene, schwarze

Quadrate).
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Wie zu erkennen ist, liefern beide Messmethoden ein konsistentes Bild: Aufgrund des
positiven Streufeldes in der Antidot-Apertur kommt es iiber den riesigen Zeeman-Effekt zu
einer Aufspaltung zwischen dem Spin-up und Spin-down-Niveau der Schwerloch-Exzitonen
(sieche Abschn. 2.3.3 und 2.3.4). Dies ist als spektrale Aufspaltung AFE der zirkular pola-
risierten Komponenten der DMS-PL beobachtbar. Aus den spektralen Schwerpunkten E
der CCD-Spektren, definiert iiber Ex = [IL(E)- EdE/ [ I.(E)dE, ergibt sich ein Wert
von AE = 0,5 meV (dieser Wert liegt wegen der grofen spektralen Breite der DMS-PL
bereits nah an der Auflésungsgrenze des Experimentes). Die Energicaufspaltung zwischen
den Spin-Niveaus fiihrt zu einer Spinpolarisation, so dass die Intensitat des o™ -polarisierten
PL-Anteils hoher ist als die des o~-Anteils. Der {iber das gesamte Spektrum ermittelte Po-
larisationsgrad betragt bei den gegebenen Anregungsbedingungen etwa +9,5 %, variiert
jedoch stark als Funktion der PL-Energie £. Wiahrend ppr,(E) fiir Energien E unterhalb
der PL-Maxima deutlich grofer ist als +9,5 %, wird ppp(E) fiir grokere E sogar leicht
negativ. Die Reduktion des Mittelwertes von pp;, gegeniiber dem Wert aus Abb. 4.12 ist
Folge der stirkeren Heizung des Mn?T-Spinsystems bei der hier verwendeten hoheren La-
serleistung (siehe auch Abb. 4.15).

Positionsabhingige Polarisationsgradmessungen

Das Streufeld mikroskopischer Ferromagnete bietet nicht nur den Vorteil, ein externes
Magnetfeld ersetzen zu kénnen. Aufgrund seiner Inhomogenitét lassen sich dariiber hinaus

grofie lokale Magnetfeld-Gradienten von 10* — 10° T /m realisieren. Hier soll der Feldgra-
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dient genutzt werden, um eine auf sub-um-Léngenskala variierende Spinpolarisation der
Mn?*-Ionen sowie der Ladungstriger im DMS zu definieren. Zum Nachweis dient wieder-
um die in Abb. 4.12 links abgebildete Antidot-Struktur, welche vor der Messung in einem
externen Magnetfeld von B = —5 T magnetisiert worden ist. Die vertikale Komponente
der Magnetisierung zeigt demnach in die —z-Richtung. Der fokussierte Laser wird bei ei-
ner Anregungsleistung von 1,4 W mittels der Piezoaktuatoren des Mikroskopobjektives
entlang einer lateralen Symmetrieachse des Antidots gerastert und der lokale Spinpolari-
sationsgrad per quasi-simultaner Messmethode aufgenommen. Abbildung 4.14 oben links

veranschaulicht die Messgeometrie.
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Abb. 4.14: Oben links: Prinzipskizze zur ortsaufgelosten Messung des DMS-PL-
Polarisationsgrades ppyr(x) an einer einzelnen Antidot-Struktur (Querschnitt). Die ver-
tikale Streufeldkomponente HZ des tiefgedtzten Antidots ist auf der Hohe des DMS-
Quantenfilmes positiv wegen der nach unten zeigenden remanenten Magnetisierung M,.
Unten links: Bestimmung der Halbwertsbreite (HWB) des Laserstrahl-Profils aus der positi-
onsabhdngigen PL-Intensitit an der linken Auflenkante des Antidots. Rechts: Vergleich der
experimentell ermittelten Polarisationsgrad-Verteilung ppr,(x) mit der theoretischen Vertei-
lung des Streufeldes poHZ () bei einer remanenten, vertikalen Magnetisierung des Antidots
von M, = 470 mT/pg. Zur relativen Skalierung der y-Achsen wurde verwendet, dass der
mittlere Polarisationsgrad im Antidot von pyp = +9,5 % einem vertikalen Streufeld von
+44 m'T entspricht.

Zur Bestimmung der Ortsauflésung in den positionsabhéngigen Messungen sei zunéchst
die in Abb. 4.14 unten links dargestellte, nicht polarisationsaufgeloste Intensitat I(x) der
DMS-PL beim Rastern des Lasers iiber eine Kante der Antidot-Struktur betrachtet (linke y-

Achse). Vernachlissigt man Vibrationen des Messsystems und Diffusion der Ladungstréger,
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so entspricht I(x) der Faltung des Strahlprofils des Anregungslasers mit der Stufenfunk-
tion der Kante. Nimmt man fiir den Laserstrahl eine gauftformige Intensitétsverteilung an
(siehe rote Kurve, rechte y-Achse), so erhélt man aus der Kurvenanpassung eine Standard-
abweichung von ¢ = 425 nm. Definiert man den Laserstrahldurchmesser dj.s.. iiber die
Breite bei halber Maximalintensitét (Halbwertsbreite, HWB), so ist dpaser = 1 pm. Dieser

Wert kann als Ortsauflosung des Experimentes betrachtet werden.®

Das Ergebnis der ortsaufgeldsten Polarisationsgradmessung ist auf der rechten Seite
von Abb. 4.14 (linke y-Achse) gezeigt. Wie erwartet, ist der streufeld-induzierte Spin-
polarisationsgrad iiberall positiv: ppy, ist innerhalb der Antidot-Apertur am grofiten und
nimmt aufserhalb der Struktur zu beiden Seiten ab. Aufgrund der héheren Anregungsleis-
tung ist der mittlere Polarisationsgrad in der Apertur mit pap = +9,5 % wieder etwas
geringer als in Abb. 4.12. Die Skalierung der rechten y-Achse ergibt sich daraus, dass
Pap (geméf Abb. 4.12) einem Streufeld von +44 mT entspricht. Da der Wert der rema-
nenten, senkrechten Magnetisierung M, = 470 mT/uy der Fe/Tb-Schichten bekannt ist
(sieche Abschn. 4.3.3), kénnen die experimentellen Ergebnisse quantitativ mit der theore-
tischen Streufeld-Verteilung (blaue durchgezogene Linie in Abb. 4.14) verglichen werden.
Die Rechnung entspricht prinzipiell der aus Abb. 4.8, jedoch befindet sich der DMS wegen
des Atzschritts hier auf einer Hohe von z = +75 nm (gemessen von der Unterseite des Anti-
dots). Wie zu erkennen ist, stimmen Experiment und Theorie im Rahmen der Messgenauig-
keit sehr gut miteinander iiberein. Damit ist der Nachweis erbracht, dass ferromagnetische
Streufelder dazu geeignet sind, eine ortsabhéngige Spinpolarisation der Ladungstriager (und
damit auch der Mn?**-Tonen) im Halbleiter zu definieren. Umgekehrt erméglicht das vor-
gestellte Messverfahren, iiber die lokale Spinpolarisation der Ladungstriger die Verteilung

vertikaler Streufelder von einigen zehn Millitesla auf einer pm-Léngenskala zu bestimmen.

Es sei angemerkt, dass die vorgestellte Hybridstruktur der von Redlinski et al. in
[Red05a, Red05b| vorgeschlagenen spinselektiven Energiefalle nahekommt, jedoch noch
nicht ihrer experimentellen Umsetzung entspricht. Hierfiir wére ein spinabhéngiger, quasi-
nulldimensionaler Einschluss der Ladungstréager durch das ferromagnetische Streufeld von-
noéten, welcher nicht nachgewiesen wurde. Einerseits sind bei der verwendeten Struktur
die Ladungstréger innerhalb der Apertur schon aufgrund des Atzschritts raumlich einge-

schrankt. Andererseits ist die streufeld-induzierte Einschlussenergie der Ladungstrager mit

8Streng genommen ist dpage; nur eine Obergrenze fiir den Laserstrahl-Durchmesser, da Ladungstriger-
diffusion und Vibrationen des Aufbaus auf (sub)-pym-Skala zu einer Verbreiterung des Intensitétsprofiles
fihren. Auf jeden Fall ist dyaser aber ein Maf fiir die Ortsauflésung des Experimentes.
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< 0,5 meV bei der gegebenen lateralen Ausdehnung des Streufeldes zu gering, als dass die

Aufspaltung der Ladungstrager-Subbénder die thermische Energie kgT iibertreffen konnte.

Einfluss der Mangan-Spintemperatur

Abschliefsend sei in diesem Abschnitt untersucht, auf welchen Bereich die Probentempera-
tur T fiir eine nachweisbare Spinpolarisation zu beschréinken ist. Wie in den Abschn. 4.3.3
und 4.1.3 gezeigt wurde, nimmt sowohl die senkrechte, remanente Magnetisierung der
Fe/Tb-Ferromagnete M, als auch die erreichbare Spinpolarisation px = ppr, bei gegebe-
nem Magnetfeld im DMS mit steigender Temperatur ab. Wahrend M, jedoch erst ober-
halb von 7' = 80 K deutlich sinkt (vergleiche Abb. 4.9 und 4.10), nimmt ppy, schon fiir
kleinere Werte von T stark ab (siehe Abb. 4.4). Letzterer Effekt ist Folge der stark abneh-
menden magnetischen Ordnung des paramagnetischen Mn?*-Spinsystems mit steigender
Probentemperatur, wie in Abb. 2.4 aus Abschn. 2.3.1 zu erkennen ist. Die Temperaturbe-
schrankung ist beim Hybridkonzept also im Wesentlichen durch die Magnetisierbarkeit des
DMS gegeben. Neue Halbleitersysteme, welche selbst bei Raumtemperatur magnetische
Eigenschaften aufweisen [Die00, Sai03], konnten zukiinftig eine Alternative zu den hier
verwendeten ,klassischen II-VI-DMS auf Selenid- oder Tellurid-Basis darstellen.

Zur Analyse des Temperaturverhaltens, siche Abb. 4.15 (links), wurde der Polarisa-
tionsgrad der DMS-PL ppr, in der Antidot-Apertur in Remanenz (B = 0) bei einer
Anregungsleistung von 0,4 pW als Funktion der Probentemperatur 7' bestimmt (rote
offene Kreise). Vor Beginn der Messung wurde der Antidot einmalig in einem externen
Magnetfeld von B = —5 T vollstdndig magnetisiert. Als Referenzmessungen dienten
ppL(T) auf einem unstrukturierten Bereich des DMS bei Be, = 0 (blaue Dreiecke) und bei
Bexy = 44 mT (blaue Quadrate), wobei letzterer Magnetfeldwert der Stéirke des mittleren
vertikalen Streufeldes in der Antidot-Apertur entspricht.

Wie erwartet, verringert sich der Grad der remanenten Spinpolarisation in der Antidot-
Apertur mit steigendem 7T deutlich. Der Verlauf von ppr,(T') stimmt gut mit der Referenz-
messung bei Bey = 44 mT iiberein. Daraus lésst sich schlussfolgern, dass die Anderung der
remanenten, senkrechten Magnetisierung des Ferromagneten im gegebenen Temperaturbe-
reich von 7' = 4 K — 80 K nur eine untergeordnete Rolle fiir ppr,(T") spielt. Es dominiert
die Abnahme der DMS-Magnetisierung mit 7', wobei jedoch selbst bei 80 K, d. h. oberhalb
der Siedetemperatur von Stickstoff, noch eine nachweisbare Spinpolarisation von ca. 1 %
in der Antidot-Apertur vorhanden ist. Der Spinpolarisationsgrad in der Referenzmessung

bei By = 0 ist Null innerhalb der experimentellen Fehlers von £0,5 %.
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Abb. 4.15: Remanenter Polarisationsgrad der DMS-PL innerhalb der magnetisierten
Antidot-Apertur (rote offene Kreise) als Funktion der Probentemperatur T (links) bzw. der
Anregqungsdichte (rechts). Im linken Graphen sind zusatzlich zwei Referenzmessungen auf
einem unstrukturierten Bereich des DMS bei Beyy = 44 mT (blaue Quadrate) und Bexy = 0
(blaue Dreiecke) gezeigt. Die Anregungsleistung von 0,4 pW entspricht einer Leistungs-
dichte von ca. 75 W /cm?. Die Probentemperatur im rechten Graphen betrug T = 4 K.

Die Ordnung des Mn?*"-Spinsystems bei gegebenem Magnetfeld ist nicht nur von der
Probentemperatur 7" abhéngig, sondern auch von der verwendeten Anregungsdichte der
Laserstrahlung”. Dies ist im rechten Graphen der Abb. 4.15 dargestellt. Es wurde der
remanente Polarisationsgrad ppr, der DMS-PL in der Apertur des vollstdndig magnetisier-
ten Antidots als Funktion der Anregungsdichte des Lasers bestimmt. Wie zu erkennen
ist, nimmt ppr, von iiber 12 % bei 15 W/cm® auf unter 3 % bei 30 kW /cm” ab, ein Ef-
fekt welcher als ,Spinheizung” bezeichnet wird [Kel01]. Die Ubertragung der Energie von
den optisch generierten Ladungstrigern auf das Mn?*-Spinsystem erfolgt dabei auf zwei
Wegen: Zum einen indirekt iiber Nichtgleichgewichtsphononen [Kou03, Kne06|, die von
den Ladungstrigern erzeugt werden, und zum anderen direkt iber Spinflip-Streuung mit
den nicht-spinpolarisierten Ladungstriagern sowie durch Anregung des internen Mangan-
Ubergangs 54, = T} (siehe Abschn. 2.2.2) [Kén00, Kne06].

9Die Leistungsdichte wurde aus der Anregungsleistung unter Annahme eines Laserstrahldurchmessers
von d = 20 gemaft Abb. 4.14 ermittelt.
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4.4.3 Manipulation des remanenten Spinpolarisationsgrades

Die streufeld-induzierte Kopplung zwischen Mn?*- und Ladungstriiger-Spins auf der einen
Seite und Fe/Tb-Ferromagneten auf der anderen Seite ermdglicht eine Manipulation der
lokalen Spinpolarisation im Halbleiter iber den Wert der remanenten, vertikalen Magneti-
sierung M, der Ferromagnete. Um dieses zu demonstrieren, wurde M, des 10 ym x 10 ym
Antidots aus Abb. 4.12 variiert, und der Grad der Spinpolarisation der Ladungstriger
px = ppr in der 2 ym x 2 pm-Apertur bestimmt. Zwei einfache Méglichkeiten zur Ande-
rung von M, wurden genutzt: zum einen iiber Starke und Vorzeichen des zur Magnetisierung
verwendeten senkrechten, externen Magnetfeldes By und zum anderen iiber die Tempe-
ratur des Ferromagneten Tgy. Die Bestimmung des DMS-PL-Polarisationsgrades ppr, im

Antidot erfolgte immer ohne externes Magnetfeld und bei einer Temperatur von 7" = 4 K.*°
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Abb. 4.16: DMS-PL-Polarisationsgrad in der Antidot-Apertur bei Bey = 0 und T =4 K
nach kurzzeitigem Anlegen eines externen Magnetfeldes By (links) bzw. nach kurzzeitigem
Erhéhen der Probentemperatur auf Tyy (rechts).

Der linke Graph in Abb. 4.16 zeigt ppr, nachdem der Antidot bei T' = 4 K jeweils fiir
kurze Zeit einem externen Magnetfeld von Bey = By ausgesetzt wurde. Wie erkennbar ist,
lasst sich der Wert von ppr, im Antidot iiber Bpy und die daraus resultierende remanente
Magnetisierung des Ferromagneten beliebig zwischen +12 % einstellen. Aufserdem kénnen
dem Verlauf von ppr,(Bry) wichtige Parameter des Magnetisierungsverhaltens der Fe/Tb-
Struktur, wie die Koerzitivfeldstarke H. ~ 2,5 T/uo und die Sattigungsfeldstirke Hg, =

3,8 T/, fir T'= 4 K entnommen werden. Die hier rein optisch ermittelten Werte fiir die

10Dje Notwendigkeit dazu ergibt sich daraus, dass px bei |Bex| > 0,5 T séittigt und fiir 77 > 80 K
verschwindet.
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Antidot-Struktur stimmen gut mit den SQUID-Daten der planaren Fe/Tb-Vielfachschicht
aus Abb. 4.9 in Abschn. 4.3.3 {iberein.

Bei den Messungen im rechten Graphen wurde der Antidot bei T = 4 K und
Bext = —5 T magnetisiert, daraufhin einer erhéhten Temperatur T = Tgy ausgesetzt
und anschliefend ppr, bei T = 4 K bestimmt. Der erzielte Spinpolarisationsgrad und damit
auch die vertikale, remanente Magnetisierungskomponente M, des Antidots &ndern sich
fiir Tpy < 100 K nur geringfiigig, wiahrend sie fiir hohere Ty stark abnehmen. Dies steht
in Ubereinstimmung mit den temperaturabhingigen SQUID-Daten der planaren Fe/Tb-
Vielfachschicht aus Abb. 4.10 in Abschn. 4.3.3 und den temperaturabhéngigen Polarisa-
tionsgradmessungen am einzelnen Antidot (siehe Abb. 4.15) aus dem vorangegangenen
Abschnitt.

Die hier vorgestellten Experimente liefern den Nachweis, dass sich die Spinpolarisa-
tion im DMS-Halbleiter {iber die Magnetisierung mikrostrukturierter Ferromagnete kon-
trollieren lisst. Sie weisen jedoch den Nachteil auf, das die Zeitskala zum Andern der
Spinpolarisation im Bereich von Sekunden bis Minuten liegt. Abschliefsend sei erwéhnt,
dass dies jedoch kein grundséatzliches Problem des Hybridkonzeptes ist. Die Magnetisie-
rung der Fe/Tb-Ferromagnete kann weitaus schneller gedndert werden, wenn diese mit
einem intensiven Laserpuls bestrahlt werden. Dies haben Experimente an gleichartigen
DMS-Fe/Tb-Hybridstrukturen am Institut fiir Physik der Humboldt-Universitét zu Ber-
lin gezeigt. Ein einzelner 15 ns langer Laserpuls mit einer Energiedichte von 16 mJ/cm?
gentigt, um das Elektronensystem der Fe/Tb-Ferromagnete so stark zu heizen, dass die
remanente Magnetisierung bei ausgeschaltetem externen Magnetfeld verschwindet. Wie-
derholt man das Experiment in einem externen Magnetfeld, welches der Magnetisierung
der Ferromagnete entgegengesetzt ist, jedoch unterhalb der Koerzitivfeldstérke liegt, kann
die Magnetisierungsrichtung der Ferromagnete mithilfe des Laserpulses sogar umgeschaltet
werden [Hal08, Fan09].



Kapitel 5

Manipulation der koharenten

Spindynamik magnetischer Ionen

Im vorangegangenen Kapitel 4 wurde demonstriert, dass mithilfe des Streufeldes mi-
kroskopischer Ferromagnete eine lokal variierende Magnetisierung in einem verdiinnt-
magnetischen Halbleiter (DMS) definiert werden kann. Aufgrund der starken sp-d-
Austauschwechselwirkung zwischen den im DMS enthaltenen magnetischen Mn**-Ionen
und den optisch erzeugten Ladungstrigern erhalten letztere eine Spinpolarisation, welche
entsprechend der magnetischen Umgebung ebenfalls lokal veranderlich ist. Das vorgestellte
Konzept zur Manipulation der Ladungstréger-Spinpolarisation weist jedoch eine wichtige
Beschrankung auf: Die Ausrichtung der Spins entlang des Streufeldes geschieht nicht kohé&-
rent, d. h. unter Beibehaltung der Phaseninformation der Wellenfunktionen, sondern inko-
hdirent durch spontane Relaxation der Ladungstrager aus dem jeweils energetisch héheren
in das niedrigere Zeeman-Niveau. Daher wurde auch auf die Erzeugung eines einheitlichen
Anfangszustandes aller Ladungstrager-Spins in den Experimenten verzichtet, so dass eine

unpolarisierte und nicht-resonante Anregung mit einem Dauerstrichlaser ausreichend war.

Kapitel 5 beschéftigt sich im Folgenden mit der kohdrenten Spindynamik in
Ferromagnet-DMS-Hybriden. Durch optische Orientierung [Mei84|, d. h. zirkular polari-
sierte, resonante Anregung, werden mit einem gepulsten Laser zu definierten Zeiten La-
dungstréager mit identischem Spinzustand in den Halbleiter injiziert. Im externen Magnet-
feld, welches gegeniiber der Spinorientierung verkippt ist, fithren die Spins i. Allg. eine
kohérente Prézession um die Magnetfeldachse aus, wahrend das System durch Spinrela-

xation wieder ins Gleichgewicht zuriickstrebt. Mithilfe der zeitaufgelosten Kerr-Rotation
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(TRKR!, siche Abschn. 3.3) lassen sich sowohl die Spinprizession als auch die Spinrelaxa-
tion experimentell untersuchen.

In DMS-Halbleitern beeinflusst die sp-d-Austauschwechselwirkung auch die kohéren-
te Spindynamik in entscheidender Weise: Zum einen ist aufgrund des grofen effektiven
g-Faktors g.g die Prazessionsfrequenz der Elektronen im DMS verglichen mit nichtmagne-
tischen Halbleitern wie GaAs um mehrere Grofenordnungen erhoht und liegt fiir typische
Magnetfelder von ca. 1 T im THz-Bereich. Zum anderen fithrt das Austauschfeld der op-
tisch erzeugten, spinpolarisierten Locher dazu, dass auch die magnetischen Momente der
Mn?*-Tonen kohirent aus ihrer Gleichgewichtslage bewegt werden, und ebenfalls zu prize-
dieren beginnen. Diese kohirente Prizession der lokalisierten Mn?"-Spins kann weit iiber
die Lebensdauer der Ladungstréager hinaus andauern und lésst sich iiber ferromagnetische
Streufelder manipulieren.

Wie bei der inkohérenten Spinmanipulation kann das rdumlich variierende Streufeld
mikro- und nanostrukturierter Ferromagnete Bg(x) = poHgi(x) dazu genutzt werden, ein
extern angelegtes, homogenes Magnetfeld By lokal zu modulieren. Das Gesamtmagnet-
feld Bges() = Bext + Bst(x) am Ort o definiert Betrag und Richtung der Préizessions-
frequenz v(x) o Bges(x) des Mn?*-Spins am Ort . Im vorliegenden Kapitel wird die
streufeld-induzierte Manipulation der kohiirenten Mn?T-Spinpriizession in Ferromagnet-
DMS-Hybriden nachgewiesen. Dariiber hinaus wird sich zeigen, dass die Prazession eines
lokalisierten Spinensembles im inhomogenen Magnetfeld Bges besondere Eigenschaften auf-
weist: Neben einer beschleunigten Dephasierung des Ensembles fiihrt die Uberlagerung der
Einzelprézessionen mit unterschiedlicher Frequenz v(x) zur Beobachtung einer zeitabhdn-

gigen Ensemble-Préazessionsfrequenz.

5.1 Koharente Mn?"-Spindynamik im homogenen, ex-

ternen Magnetfeld

Bevor der Einfluss inhomogener, ferromagnetischer Streufelder auf die kohérente Spindy-
namik in DMS-Quantenfilmen dargestellt wird, soll in diesem Abschnitt zunéchst auf das
Verhalten im homogenen, externen Magnetfeld eingegangen werden. Wie im Folgenden ge-
zeigt wird, spielt die sp-d-Austauschwechselwirkung fiir die Dynamik der Ladungstriager-

und Mn?*-Spins im externen Magnetfeld eine entscheidende Rolle.

lengl.: Time-resolved Kerr Rotation
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5.1.1 Theoretische Beschreibung der Spindynamik
Spinprazession

Die zeitliche Entwicklung des Erwartungswertes des Spinoperators § = (5, 8, §,) ist durch
die zeitabhéngige Schrédingergleichung gegeben. Nutzt man das Heisenberg-Bild, bei dem
die Beschreibung der Zeitabhéngigkeit von den Zustédnden auf die Operatoren iibertragen

wird, so lautet sie

d 1 -

—38(t) == [8(t),H 5.1
8(t) = - [8(t), H] (5.1)
Fiir das Auftreten der Spinprézession eines Elektrons mit Spin § und zugehorigem magne-

tischen Moment (i = v§ = —gug/h § im externen Magnetfeld B ist der Zeeman-Term

%:—ﬂB:%?&B. (5.2)

des Hamiltonoperators H verantwortlich. Es ist dann niamlich

d GUB s/ 4

—8(t) = — - =—-[8(t),8(t) - B]. (5.3)
Unter Nutzung der Kommutatorrelation [3;, §;] = ih €y, §i ergibt sich beispielsweise fiir die

z-Komponente
d . _ 9HB

Allgemein erhélt man
d
agz—%ng:axB. (5.5)

Das mit § verbundene magnetische Moment fi verursacht ein Drehmoment im Magnetfeld
B, welches die Richtung des Spins § dndert.

Zur Veranschaulichung sei ein Elektron mit einem Spin von A/2 im konstanten Mag-
netfeld B = B - e, in z-Richtung betrachtet. Der Erwartungswert des Spins zeige zum
Zeitpunkt t = 0 in die —z-Richtung (§(0)) = (0,0,—A/2). Die Losung des gekoppelten
Differentialgleichungssystems aus Gl. (5.5) liefert

gusB
—

(5.6)

(8(t)) = B sinwt mit w =27r =
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Dies entspricht einer Préizession des Spinerwartungswertes (§(¢)) mit der Larmorkreisfre-
quenz w in der yz-Ebene um B.

Multipliziert man Gl. (5.5) mit dem gyromagnetischen Verhéltnis v und betrachtet
ein grofes Ensemble von Spins, so erhélt man den Préazessionsterm der Bloch-Gleichungen
[Blo46] fiir eine Magnetisierung M im Magnetfeld B

d
M =M x B. (5.7)

Spinrelaxation und Spindephasierung

Die vollstandigen Bloch-Gleichungen beinhalten dariiber hinaus einen Term, welcher die
exponentielle zeitliche Abnahme der Magnetisierungskomponenten M; beschreibt. Fiir die
M;-Komponente entlang des externen Magnetfeldes B (hier: M,) ist die Abnahme in Rich-
tung des Gleichgewichtswertes M? mit einem Energieverlust des Systems verbunden. Man
spricht in diesem Falle von ,Spinrelaxation und bezeichnet die zugehorige Zeitkonstante
Ty als (longitudinale) ,Spinrelaxationszeit®. Eine Verringerung der M;-Komponenten senk-
recht zu B beeinflusst die Gesamtenergie des Spinsystems nicht. Der Prozess wird i. Allg.
,Spindephasierung” genannt und die entsprechende Zeitkonstante 75 ,,Spindephasierungs-
zeit* (oder auch ,transversale Spinrelaxationszeit®).

H. C. Torrey nahm ergénzend die Diffusion der Magnetisierung mit einer Diffusions-
konstanten D mit in die Blochgleichungen auf [Tor56].> Die so erhaltenen Bloch-Torrey-
Gleichungen lauten [Zut04]

d (Maz - M:J(c))/Tl
%M =yM x B+ D V*M — M,/ T, (5.8)
M, /T,

Es sei darauf hingewiesen, dass in Abwesenheit eines externen Magnetfeldes fiir ein
isotropes oder kubisches System T; = T5 gilt, da keine der Raumachsen ausgezeichnet ist.
Im allgemeinen Fall eines anisotropen Systems lésst sich aufter der Ungleichung 7o < 277
[Yaf63] kein genereller Zusammenhang zwischen beiden Zeiten angeben. Haufig ist jedoch
T, < Ty, wie beim Mn?"-Spinsystem der hier vorgestellten DMS (7, < ns [siehe un-
ten|, 71 ~ us [HunO5]), da eine Vielzahl von Dephasierungsmechanismen zwar 75 nicht

aber T} beeinflussen. Betrachtet man ein Ensemble von Spins, so wird aufserdem zwischen

2Man beachte, dass D nur im Falle eines isotropen oder kubischen Festkorpers ein Skalar ist, wie hier
der Einfachheit halber angenommen.
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Dephasierungsmechanismen unterschieden, welche einen irreversiblen Koharenzverlust be-
deuten, und solchen, die prinzipiell reversibel sind. Ein Beispiel fiir den letzteren Fall wére
die Dekohérenz eines prazedierenden Spinensembles aufgrund eines lokal unterschiedlichen
g-Faktors. Durch Umkehren der Magnetfeldrichtung lésst sich die Kohédrenz wiederherstel-
len. Wahrend T5 nur irreversible Prozesse enthélt, wird fiir den allgemeinen Fall reversibler
und irreversibler Dekohédrenz die Bezeichnung ,effektive Spindephasierungszeit* 75 < T5
benutzt [Hu01, Zut04].

5.1.2 Spindynamik und koharenter Spintransfer in DMS

In verdiinnt-magnetischen Halbleitern mit grofser Bandliicke und einer Mn-Konzentration
von xym > 0,01 ist der ,klassische Zeeman-Effekt gegeniiber dem riesigen Zeeman-Effekt,
welcher aus der sp-d-Austauschwechselwirkung resultiert, vernachléssigbar gering. Daher
spielt der zugehorige Hamiltonoperator Hg aus Gl. (5.2) auch keine entscheidende Rolle
fiir die Spindynamik in diesen DMS-Materialien. Sie ist vielmehr durch den Austausch-
Hamiltonoperator ]:Isp_d aus Gl. (2.14) bestimmt. ﬁsp_d kann jedoch auch in der Form von
Gl. (5.2) geschrieben werden, wenn man unter Nutzung von Molekularfeld- und Virtueller-
Kristall-Ndherung (siche Abschn. 2.3.2) in Analogie zu Gl. (2.29) einen effektiven g-Faktor
fir Elektronen (geg) und Locher (geg,) definiert

SMn> <SMH>
eff,e — —N, s de d eff,] =— —Nof - eff 7 5.9
Geff, o xﬁhMBB und  Geft,l 00 - Tefr h s B (5.9)
Es gilt dann fiir Elektronen bzw. Locher [Sui98]
Hypgim 25 5 B miti=e, 1 (5.10)

h

Somit kénnen prinzipiell sowohl Elektronen als auch Lécher in DMS-Materialien eine koha-
rente Spinprézession ausfiihren. Wegen der grofen effektiven g-Faktoren geq; sind die Lar-
morfrequenzen v; gegeniiber den nicht-magnetischen binéren II-VI-Halbleitern um mehrere
Grofkenordnungen erhoht. Experimentell léasst sich die Prézession allerdings nur beobach-
ten, wenn die effektiven Spindephasierungszeiten Ty ausreichend grofs sind (75 > 1/v;).
Eine Prézession der Schwerloch-Spins (I's-Band) wird zudem verhindert, wenn die Ener-
gieaufspaltung von Schwerloch und Leichtloch bei B = 0 und k£ = 0 zu grof ist. Dies liegt
daran, dass die Schwerldcher allein nicht prizedieren konnen ({¢ g |[8[¢pgy) = 0). Im Fall

der vorliegenden DMS-Quantenfilme sorgt das Einschlusspotential in Wachstumsrichtung
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(sieche Gl. (2.24)) fiir eine starke Schwerloch-Leichtloch-Aufspaltung (einige zehn meV), so

dass eine Schwerloch-Spinprézession ausgeschlossen ist.

Der Aufbau der verwendeten Zng 76Cdg 16Mng 0sSe/ZnSe-Heterostruktur entspricht dem
aus Abb. 3.1. Die Spindynamik wurde mittels zeitaufgeloster Kerr-Rotation (siehe Ab-
schn. 3.3) untersucht. Die Anregungswellenldnge des im ps-Modus betriebenen, frequenz-
verdoppelten Titan:Saphir-Lasers betrug A = 4597 nm. Bei der Probentemperatur von
T = 2,3 K entspricht dies einer resonanten Anregung des Schwerloch-Ubergangs m; =
+3/2 — m; = £1/2 (siche Abb. 2.5). Durch zirkular polarisierte Anregung werden im
DMS spinpolarisierte Ladungstrager erzeugt, deren Spinausrichtung parallel oder antipar-
allel zum Ausbreitungsvektor k des Laserstrahls (z-Richtung) ist und senkrecht zur Pro-
benoberfliche (zy-Ebene) und zum externen Magnetfeld Bexy = Bext - €, (z-Richtung).?
Die Leistungen von Pump- und Probestrahl betrugen 4,6 mW bzw. 1,3 mW. Der Durch-
messer der Laserstrahlen auf der Probe war ca. 20 pym. Das Magnetfeld wurde in mehreren
Schritten von 0 auf ca. 800 mT erhoht.

g=1.99 Abb. 5.1: Kohdrente Prdzession der
Mn**-Spins in einem homogenen,
externen Magnetfeld. Das TRKR-
i I N Signal ist fir die (nominellen) Mag-
0 02 04 06 04

B, (T) netfeldwerte von 258 mT, 563 mT

A A und 787 m'T" dargestellt. Die durch-
gezogenen Linien entsprechen ange-
passten Kurven nach Gl. (5.11). Ein-
fiigung: Aus der linearen Magnetfeld-
abhdngigkeit der Prizessionsfrequenz
V(Bext) wurde ein g-Faktor von g =

o
o

TRKR-Signal (w. E.)

o 1 1
200 400 600 1,99 ermuttelt.

Verzdgerungszeit (ps)

o

Abbildung 5.1 zeigt exemplarisch die bei B = 258 mT, 563 mT und 787 mT ge-
messenen TRKR-Kurven (rote offene Kreise). Es ldsst sich klar eine zeitlich geddmpfte
Spinprézession erkennen, deren Frequenz v = w/2m geméfs Gl. (5.6) mit steigendem By

zunimmt. Die exakten Werte von v/(Bey) wurden durch Kurvenanpassung ermittelt (durch-

3Die Geometrie entspricht damit dem Beispiel aus Abschn. 5.1.1.
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gezogene schwarze Linien). Die mathematische Beschreibung des TRKR-Signals 0(At) bei

einer Laufzeitverzogerung At zwischen Pump- und Probestrahl lautet allgemein

O(At) = Ogexp (—At/Ty) sin(2nrv At + ) mit v = WTBBext, (5.11)

Tréigt man v(Bey) fiir alle Bey, auf (siehe Einfligung), so erhélt man den erwarteten linearen
Zusammenhang. Aus dem Anstieg der Geraden ergibt sich ein g-Faktor von g & 2. Dieser
weist nach, dass es sich bei der beobachteten Spinprézession nicht um die Elektronenspins
im Leitungsband handeln kann. Aus dem in Abb. 4.3 per Photolumineszenz-Spektroskopie
bestimmten effektiven, exitonischen g-Faktor von geg x = gefre + gerr, = 330 folgt némlich,
dass wegen |Noa| =~ 1/5|Nyf| (siehe Tab. 2.4) gilt gefre = gefr x/6 = 55.

Der experimentell ermittelte Wert des g-Faktors entspricht mit hoher Genauigkeit dem
atomaren g-Faktor von Mangan gito™ = 2 (siche Gl. (2.5)). Es handelt sich also um eine
makroskopische, kohérente gedampfte Prizession der paramagnetischen Mn?*-Momente im
optisch angeregten Bereich der verdiinnt-magnetischen Halbleiterschicht. Die Elektronen-
Spindynamik lasst sich im gegebenen Experiment nicht beobachten, da deren Spinlebens-
dauer 75, = T1. wegen des hohen Mn-Gehalts des Quantenfilmes sehr kurz ist [Sch06].
Man beachte, dass der zur Bestimmung des externen Magnetfeldes B, verwendete Hall-
Sensor einen relativ hohen Fehler von ca. £10 mT aufwies. Daher wurde der genaue Wert
von B,y in allen folgenden Messungen anhand des bekannten g-Faktors von Mn in einer I1-
VI-Halbleitermatrix gy "' = 2,01 [Cro97a, Aki98| mithilfe der experimentell bestimmten
V(Beyxt) geeicht.

Der Prozess der Anregung der kohirenten Mn?*-Spinprizession wurde von Croo-
ker et al. [Cro96, Cro97a|, sowie Akimoto et al. [Aki98| aufgeklart: Anfinglich befin-
den sich die magnetischen Momente der Mn?*-Ionen im thermodynamischen Gleichge-
wicht und sind parallel zum externen Magnetfeld By ausgerichtet (hier: entlang -
Richtung). Der zirkular polarisierte, resonante Pump-Laserpuls erzeugt per optischer Ori-
entierung |[Mei84| spinpolarisierte Elektronen-Schwerloch-Paare, deren Ausrichtung paral-
lel zur Oberflichennormale der Probe und senkrecht zu By ist (z-Richtung). Aufgrund
der sp-d-Austauschwechselwirkung stellt die Ladungstriger-Spinpolarisation fiir das Mn?*-
Spinsystem ein effektives, magnetisches Austauschfeld Bg,_g4 dar. Wahrend der Spin-
lebensdauern 75, 7s; von Elektronen und schweren Lochern wirkt auf die Mn?*-Spins ein
effektives Gesamtmagnetfeld von Bexy + Bgp—d, Welches zu einer Auslenkung der Mn?*-
Spins aus der Gleichgewichtslage und nach Verschwinden von Bgp,_q zu einer Prazessions-

bewegung fiihrt. Den Hauptbeitrag zur Auslenkung liefern dabei die Lochspins, da deren
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Austauschfeld wegen |NofG|/|Noar| =~ 5 etwa fiinfmal grofser ist als das der Elektronen.
Zudem prazedieren die Elektronenspins im Gegensatz zu den Lochspins mit hoher Larmor-
frequenz, so dass ihr gemitteltes Austauschfeld in guter Ndherung verschwindet.

Die Dynamik der Mn?"-Spins kann, wie in [Aki98] dargestellt, mit den Bloch-Torrey-
Gleichungen (5.8) beschrieben werden, wobei die Spindiffusion der Mn?*"-Momente ver-
nachléssigt wird (D = 0). Das zugehérige TRKR-Signal hat fiir At > 75, 75, die Form aus
Gl. (5.11), wobei ¢ einer kleinen negativen Phase entspricht. Der Verlauf ist also sinus-
formig, da bei At = 0 alle Mn?*-Spins noch in Richtung des externen Magnetfeldes Byt
zeigen. Fiir Elektronen wiirde man hingegen wegen der anfénglich senkrechten Ausrichtung
der Spins zum Magnetfeld einen kosinusférmigen Kurvenverlauf (¢ = +m/2) erwarten. Die
geringe negative Phase ¢ spiegelt die Zeitverzégerung tq wider, die sich aus dem endlich
schnellen Auslenken der Mn?*-Spins withrend der Anwesenheit des Austauschfeldes ergibt.
Es ist ¢ = =270 tq = — gt Bext /B tq < 0.

Betrachtet man die TRKR-Signale in Abb. 5.1, so bestitigt sich der fiir die Mn?*-
Spinprézession zu erwartende sinusférmige Verlauf der Kurven. Der aus der Kurvenanpas-
sung ermittelte Phasenversatz ¢ liefert charakteristische Verzogerungszeiten t4, die gut mit
der Literatur iibereinstimmen (z. B. (787 mT) = —0,75 rad = {4 ~ 5 ps [Aki98, Cro97al).
Abschliefsend sei angemerkt, dass sich aus dem absoluten Wert des Kerr-Signals bei geeig-
neter Referenzmessung (hier nicht erfolgt) der mittlere Verkippungswinkel o der Mn?*-
Spins und daraus wiederum die mittlere Starke des Austauschfeldes B;,_4 ermitteln lasst.
Typische Werte fiir Bexy = 1 T liegen bei o« = 0,3 mrad = 0,02° und By, 4 = 0,5 mT
[Aki98]. Man beachte, dass es sich bei diesen Angaben um mittlere Werte fiir das gesamte
Mn?*-Spinensemble handelt: Tatséichlich wird unter typischen Anregungsbedingungen nur
ein Bruchteil der Mn?*-Spins ausgelenkt, da die Konzentration der optisch erzeugten Lo-
cher wesentlich geringer ist, als die der Mn?*-Ionen im DMS. Dies erklirt auch die geringe

Starke des mittleren Austauschfeldes.

Der kohérente Spintransfer von den Ladungstrigern auf die d-Schalen-Elektronen der
Mn?*-Tonen ermdglicht es, mittels zeitaufgeloster Kerr- oder Faraday-Rotation die Magne-
tisierungsdynamik in DMS-Halbleitern in einem grofien Bereich von Magnetfeldern direkt
zeitabhéngig zu studieren. Dies ist ein grofer Vorteil gegeniiber anderen Techniken wie der
paramagnetischen Elektronenresonanz (EPR)?, bei welcher nur indirekt aus Form und Brei-
te eines magnetfeldabhéngigen Resonanzsignals auf die Dephasierungsdynamik geschlossen

wird. Die Kurvenanpassung der Daten aus Abb. 5.1 mittels Gl. (5.11) liefert neben den

4engl.: Electron Paramagnetic Resonance
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Larmorfrequenzen v(Bey) auch die Magnetfeldabhéngigkeit der effektiven Spindephasie-
rungszeit Ty (Bext). Diese ist in Abb. 5.2 aufgetragen. In Ubereinstimmung mit Unter-
suchungen aus der Literatur [Cro97a| liegt die Ty-Zeit bei Tieftemperatur (7' < 5 K)
im Bereich einiger hundert Pikosekunden und nimmt im hier untersuchten Bereich von
Bext < 1 T mit steigendem Magnetfeld zu. Leider ist in der bisherigen Literatur kein theo-
retisches Modell zur Beschreibung des Dekohédrenzverhaltens von quasi-paramagnetischen
DMS (vgl. Abschn. 2.3.1) bei Tieftemperatur zu finden. Daher fehlt an dieser Stelle eine

anschauliche Erklédrung der Zunahme von T3 ¢(Bexs)-

Bekannt ist, dass das Dekohédrenz- [Sam88| und Relaxationsverhalten [Sca96| in mag-
netischen Halbleitern allgemein durch die kurzreichweitige Wechselwirkung benachbar-
ter Mn?"-Spins bestimmt wird. Man beachte, dass diese Wechselwirkung antiferromag-
netischer Natur ist (siehe Abschn. 2.3.1), so dass die kohérente Prézession der effek-
tiven Gesamtmagnetisierung eines DMS eigentlich der Prézession zweier entgegenge-
setzt gerichteter, miteinander wechselwirkender magnetischer Untergitter entspricht. Ei-
ne Verletzung der Gesamtspin-Erhaltung setzt eine anisotrope Wechselwirkung der Spins
voraus. In EPR-Studien wurde nachgewiesen [Sam88|, dass bei DMS nicht die direk-
te Dipol-Dipol-Wechselwirkung ausschlaggebend ist, sondern die sog. ,Dzyaloshinskii-
Moriya‘-Wechselwirkung [Mor60|. Sie ergibt sich aus den anisotropen Komponenten des
vom Anion vermittelten Superaustausches zwischen zwei benachbarten Mn?*-Spins. Wih-
rend in Gl. (2.3) nur der isotrope Anteil der Wechselwirkung dargestellt wurde, hat der
anisotrope Anteil, welcher durch die Mischung der Mn?**-Spineigenzustinde aufgrund der

Spin-Bahn-Wechselwirkung des Anions hervorgerufen wird, folgende Form [Mor60|
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Hp oy =—)Y Di(Ri— R;)-(8ix 8). (5.12)
i#]

Das Verhéltnis der Stdrken von anisotroper (D;;) zu isotroper (J;—q) Spin-Spin-
Wechselwirkung bestimmt die Dephasierungszeit 73 im Grenzfall hoher Temperaturen
[Sam88|. Fiir niedrige Temperaturen gilt das Modell des ,exchange narrowing* (Aus-
tauschverschmélerung) [Hub85|, streng genommen jedoch nur fiir magnetische Halblei-
ter mit hoher Mn-Konzentration oberhalb der Perkolationsgrenze von xzy, = 0,2. In
A, Mn,BV-Halbleitern sinkt dabei die Dephasierungszeit T mit abnehmender Tem-
peratur [Sam88, Cro96|, da Spin-Spin-Korrelationen durch reduzierte thermische Fluk-
tuationen verstirkt werden, und sich die antiferromagnetisch gekoppelten Bereiche (engl.:
Cluster) im Mn?**-Spinsystems ausdehnen [McC05, Fur88al. Analog werden mit zuneh-
mendem Magnetfeld die thermischen Fluktuationen ebenfalls unterdriickt [Bac02], so dass
auch hier eine Abnahme der T5-Zeit zu erwarten ist. Tatsdchlich ist dies auch fiir den hier

nicht untersuchten Bereich von By > 1 T beobachtet worden [Cro97a].

5.2 Lokalisierte Spins im inhomogenen magnetischen
Streufeld

Die im vorangegangenen Abschnitt beschriebene kohirente Prizession der Mn?-Spins soll
mithilfe des Streufeldes mikro- und nanostrukturierter Ferromagnete, welche auf dem DMS
aufgebracht werden, lokal beeinflusst werden. Im Folgenden wird dargestellt, dass sich die
Prézessionsfrequenz bei geeigneter Wahl von Ferromagnet und Magnetisierungsrichtung
nachweisbar édndern liasst. Aufgrund der Inhomogenitét des Streufeldes ist dies jedoch mit
einer reduzierten Dephasierungszeit T, des Spinensembles verbunden. Interessanterweise
fiihrt die Streufeld-Inhomogenitét aulerdem dazu, dass das Ensemble-TRKR-Signal der
lokalisierten Mn?**-Spins qualitativ vom iiblichen exponentiell gedimpften, sinusférmigen
Verlauf abweicht: Man beobachtet eine zeitlich verédnderliche Prézessionsfrequenz des En-

sembles.

5.2.1 Manipulation der Prazessionsfrequenz

Aus der Voigt-Geometrie des TRKR-Experimentes zur kohirenten Mn?T-Spinpriizession

(siche Abb. 3.12) folgt, dass zur Manipulation der Prizessionsfrequenz moglichst starke
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Streufeldkomponenten parallel zur Probenoberfliche erwiinscht sind. Wie die Rechnungen
aus Abschn. 4.2 zeigen, sollte dazu die Magnetisierungsrichtung der Ferromagnete ebenfalls
in der Probenebene liegen. Eine horizontale Magnetisierung ist in diinnen ferromagneti-
schen Schichten wegen der Formanisotropie (Abschn. 4.3.1) auch ohne externes Magnetfeld
leicht zu erreichen. Spezielle Vielfachschicht-Magnete, wie sie in Kap. 4 fiir eine vertikale,
remanente Magnetisierung notwendig waren, sind hier nicht erforderlich. Als ferromagne-
tisches Material wurde Cobalt (Co) gewéhlt, da es eine relativ hohe Sattigungsmagnetisie-
rung von Mg (0K) = 1820 mT/p, [Kef66] aufweist. Eine remanente Kontrolle der Prézes-
sionsfrequenz ist jedoch trotz bevorzugter horizontaler Magnetisierung schwer realisierbar.
Zum einen liegt dies daran, dass sich die remanente Magnetisierung auch in der Ebene so
ausrichtet, dass das Streufeld minimiert wird. Beispielsweise liegt sie bei Drahtstrukturen
entlang der Langsachse, so dass nur an den Drahtenden ein nicht vernachlassigbares Streu-
feld erzeugt wird. Zum anderen wird fiir die Beobachtung einer ausgepréigten Oszillation
der Mn?"-Spins ein Magnetfeld von mindestens ca. 100 mT benétigt, was mit ferromagne-
tischen Nanostrukturen in Remanenz generell kaum zu erreichen ist. Aus diesen Griinden
wird im Folgenden auf Experimente bei B, = 0 verzichtet und stattdessen die durch ein
Streufeld verursachte lokale Anderung der Priizession im externen Magnetfeld untersucht.
Diesem Ziel dient die in Abschn. 3.1.2 beschriebene Hybridprobe C. Wie sich zeigte, bieten
Co-Drahtstrukturen mit einem Verhéltnis von Drahtbreite zu Zwischenraum von ca. 1 : 1

ein Optimum zwischen Streufeldstidrke und Signalintensitét.

Die kohirente Dynamik der Mn?*-Spins des DMS wurde in einem variablen exter-
nen Magnetfeld B mit und ohne Einfluss des ferromagnetischen Streufeldes By der
Co-Drahte mithilfe der TRKR-Technik untersucht. Wie in Abb. 5.3 (links) dargestellt,
ist By senkrecht zur Beobachtungsrichtung, d. h. parallel zur Probenoberflidche, orien-
tiert (Voigt-Geometrie) und senkrecht zur Langsachse der Drihte. Die Magnetisierung der
Dréhte erfolgt also entlang der Drahtbreite, was eine maximale magnetische Oberflachen-
ladung und damit ein maximales Streufeld zur Folge hat (siche Abschn. 4.2). Die in der
TRKR-Messung genutzten Co-Strukturen weisen folgenden Geometrie auf (siehe elektro-
nenmikroskopische Aufnahme, Abb. 5.3 (Mitte)): Die Drahtbreite betrigt b = 480 nm,
die Drahtldnge [ = 150 um und die laterale Periode der Drahtstrukturen p = 1100 nm.
Die Hohe der Strukturen wurde per Rasterkraftmikroskopie zu 60 nm bestimmt. Darin
ist noch die 5 nm dicke Cr-Antioxidationsschicht enthalten, so dass die Hohe der Co-
Dréhte h = 55 nm betrégt. In Abb. 5.3 (rechts) sind die TRKR-Signale des DMS mit
(Co-DMS-Hybrid) und ohne (DMS-Referenz) die Drahtstrukturen gezeigt. Der Wert von
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Abb. 5.3: Manipulation der kohdrenten Mn?*-Spindynamik. Links: Mithilfe des Streu-
feldes Bgy ferromagnetischer Co-Drahtstrukturen lasst sich die Prdzessionsfrequenz der
Mn?*-Spins des DMS lokal variieren. Die Magnetisierung der Co-Drihte (Mco) erfolgt
durch ein externes Magnetfeld Beyt parallel zur Probenebene und senkrecht zur Ldngsach-
se der Drihte. Mitte: Elektronenmikroskopische Aufnahme eines Co-Drahtfeldes auf einem
DMS. Die Drahtbreite betrdigt b = 480 nm, die Periode p = 1100 nm wund die Drahtlinge
[ =150 pum (nur Ausschnitt dargestellt). Rechts: TRKR-Signal der Mn**-Spins des DMS
auf einem Feld mit Co-Drihten (oben) bzw. auf einem unstrukturierten Referenzbereich
(unten) bei Bexy = 780 mT und T = 2,3 K. In Anwesenheit des Streufeldes erhiht sich die
Prizessionsfrequenz v und verringert sich die effektive Ensemble-Dephasierungszeit 1% .

Bewy = 780 mT wurde, wie oben erwahnt, anhand des Mn-g-Faktors von gy, = 2,01
[Cro97a, Aki98| geeicht (nomineller Wert 1t. Hall-Sensor: Bet = 787 mT). Die Probentem-
peratur betrug 7' = 2,3 K. Anregungswellenlénge, Leistungen von Pump- und Probestrahl
sowie die Laserstrahldurchmesser auf der Probe wurden gegeniiber dem vorangegangenen
Abschnitt 5.1.2 nicht verandert.

Zur Bestimmung der Prézessionsfrequenz v und der effektiven Ensemble-
Dephasierungszeit Ty wurden die gemessenen TRKR-Kurven entsprechend Gl. (5.11) an-
gepasst (durchgezogene, schwarze Kurven in Abb. 5.3 (rechts)). Es zeigt sich, dass sich die
TRKR-Daten der DMS-Referenz gut mit Gl. (5.11) beschreiben lassen; fiir die Co-DMS-
Hybridstruktur tritt jedoch ein deutlicher Phasenversatz fiir At > 400 ps auf. Der Ursprung
dieses Phasenversatzes wird im folgenden Abschnitt 5.2.2 erldutert. Hier sei zundchst nur
zur Bestimmung von v der Bereich der At bei der Kurvenanpassung auf 0 < At < 300 ps
beschrénkt.

Als Ergebnis erhélt man, dass die Prizessionsfrequenz in Gegenwart der Ferromagne-
te vny, = 23,59 GHz gegeniiber der Referenz mit 1,s = 22,03 GHz deutlich erhoht ist.
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Dies entspricht der Erwartung, da die horizontale Streufeldkomponente B2 zwischen den
Co-Strukturen (auf Hohe des DMS) entlang des externen Magnetfeldes Bey; weist (sie-
he Abb. 5.3 (links) und Abb. 5.6 (links)). Somit gilt fiir das Gesamtmagnetfeld Bges,
welches die Prizessionsfrequenz der Mn*"-Spins definiert, Byes = |Bext + Bst| > Bext- Un-
ter den Strukturen sind BZ und By antiparallel. Diese Bereiche werden jedoch von den
lichtundurchlissigen Ferromagneten abgeschattet und tragen nicht zum TRKR-Signal bei.’
Die durch das Streufeld erzeugte, mittlere Frequenzénderung betragt Av = vy, — Vet =
1,56 GHz, was ausreichend ist, um im Bereich der Mn?*-Spinlebensdauern einen deutlichen
Phasenversatz zwischen den TRKR-Signalen mit und ohne Co-Dréhte zu beobachten (siehe
gestrichelte Linie in Abb. 5.3 (rechts)). Aus dem Wert von Av ergibt sich mit gy, = 2,01
geméf Gl. (5.11) ein gemitteltes Streufeld von (Bges) — Beyxy = 55 mT, welchem die Mn?*-
Spins ausgesetzt sind. Man beachte, dass die direkte Interpretation der beobachteten Fre-
quenzanderung Av als Wirkung des Streufeldes hier nur moglich ist, da der g-Faktor der
Mn?*-Spins unabhingig von der Bandstruktur des Wirtskristalls ist, und somit nicht von
weiteren Faktoren wie der Probentemperatur, der Anregungswellenldnge oder einer Ver-
spannung des Kristallgitters durch die Ferromagnete beeinflusst wird. Untersucht man bei-
spielsweise die Spindynamik optisch erzeugter Ladungstréger in Ferromagnet-Halbleiter-
Hybriden, so ist die Beriicksichtigung dieser Effekte entscheidend fiir eine korrekte Analyse
der TRKR-Daten [MeiO6a, Hoh08].

Da das Streufeld inhomogen ist, oszillieren die einzelnen, lokalisierten Mn?*-Spins mit
unterschiedlicher Frequenz und Prézessionsachse. Dies fiihrt zu einer starken Verkiirzung

der effektiven Ensemble-Dephasierungszeit von T3 ; = 390 ps auf 73, ,, = 180 ps.

In Abb. 5.4 sind die Ergebnisse der Kurvenanpassungen fiir alle untersuchten externen
Magnetfelder By, zusammengefasst. Es ist zu erkennen, dass das Streufeld der Co-Dréhte
etwa beil Bey = 500 mT séttigt. Direkte Daten zum Magnetisierungsverhalten M, (Bexs)
der Co-Drihte liegen leider nicht vor. In der Literatur wurde allerdings fiir 80 nm hohe
Fe-Dréhte mit 500 nm Drahtbreite und 1 gm Periode ein dhnlicher Verlauf fiir M, (Bext)
beobachtet [Mei06a]. Im Gegensatz zum starken Anstieg der Ty-Zeiten mit By in der Refe-
renzmessung aus Abb. 5.2, dndert sich die Ensemble-Dephasierungszeit im Co-DMS-Hybrid
kaum. Es ist T: Q*’hyb(Bext) ~ 180 ps. Hieraus lasst sich schlussfolgern, dass die Inhomogenitét
des Streufeldes einen zusitzlichen Dephasierungsmechanismus fiir das Mn?*-Spinensemble

darstellt, welcher bereits bei relativ kleinen By dominiert und die 75-Zeit beschrankt.

5Der Einfluss der Nahfeldbeugung an den Strukturen sei hier vernachléssigt.
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Abb. 5.4: Anderung der Prizessionsfrequenz Av und zugehoriges, gemitteltes Streufeld
(Bges) — Bexy (links) sowie die Ensemble-Dephasierungszeit Ty, der Mn**-Spins (rechts)
in Gegenwart der Co-Drahtstrukturen. Die Linien dienen der Fihrung des Auges.

Mit der Beobachtung einer erhchten Larmorfrequenz v bei Verringerung der Depha-
sierungszeit T5 in Gegenwart der Co-Dréhte ist der Nachweis erbracht, dass sich die ko-
hirente Mn?*-Spindynamik iiber lokale, ferromagnetische Streufelder beeinflussen lisst.
Der lokalisierte Charakter des untersuchten Spinsystems ermdglicht sogar dariiber hin-
ausgehende Aussagen zum Einfluss des Streufeldes. Dies ergibt sich daraus, dass die lo-
kalisierten Mn?T-Spins im Gegensatz zu beispielsweise beweglichen Ladungstriger-Spins
[Mei0O6a, Mei06b, Mei07a, Hoh08] selbst nicht iiber die Inhomogenitéten des Streufeldes
mitteln. Die Mittelung erfolgt allein durch die Ensemblemessung. Die Mn?"-Spins kénnen
demnach als lokale Messsonden des inhomogenen Streufeldes betrachtet und das Ensem-
blesignal als Summation iiber die Einzeloszillationen verstanden werden. Dies soll Thema

des letzten Abschnittes dieses Kapitels sein.

5.2.2 Einfluss des inhomogenen Streufeldes auf die Dynamik des

Spinensembles

Bislang wurde der Einfluss des ferromagnetischen Streufeldes der Co-Strukturen auf die
Mn?*-Spindynamik quantifiziert, indem aus den aufgenommenen TRKR-Daten mithil-
fe von GL (5.11) eine mittlere Prézessionsfrequenz vy, sowie eine effektive Ensemble-
Dephasierungszeit Ty, extrahiert wurden. Jeder einzelne Mn**-Spin i prézediert jedoch
eigentlich mit einer eigenen Larmorfrequenz v;, welche durch Betrag und Richtung des
rdumlich variierenden Gesamtmagnetfeldes Bges() = Bext + Bst(x;) am Ort x; des
Spins gegeben ist (sieche Abb. 5.5 (links)). Zeitlich &ndern sich die v; der Mn**-Spins

aufgrund ihrer Lokalisierung nicht. Die unterschiedlichen v; fiihren zur Dephasierung des
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Spinensembles mit T3, ;,, was deutlich kiirzer sein kann als die Kohérenzzeit T jedes Ein-

zelspins.

By, 2= (B, +B)?%+ (B2

ext

€08 00 = (Beyt+ By") / Byes

Abb. 5.5: Links: Das Gesamtmagnetfeld Bges am Ort x; entspricht der Vektorsumme aus
externem Magnetfeld Bexy und lokalem Streufeld Bgi(x;). B (x;) und BZ(x;) sind die
Streufeld-Komponenten entlang Bexy bzw. entlang der Probennormalen. Bges ist gegentiber
Byt um den Winkel oo verkippt. Rechts: Vom Anteil der prizedierenden, lokalen Mn?*-
Magnetisierung My, welcher senkrecht auf Bges steht (Myy,), misst die zeitaufgeldste
Kerr-Rotationstechnik die Komponente My, - cosa entlang der Probennormalen.

Eine exaktere Beschreibung des TRKR-Ensemblesignals 6(At) als mit Gl. (5.11) kann
erfolgen, indem man die durch das Streufeld Bg(x;) gegebenen Prézessionen v(x;) der

einzelnen Spins ¢ an den Orten x; explizit in einer Summe beriicksichtigt. Es ist dann

O(AL) = b exp (—AL/T3 0q) Y sin(2mv(a) At + ) cos o (5.13)

]

Hierbei wird angenommen, dass die Dephasierungszeit Ty 4 im Modell fiir alle Mn>*-
Spins gleich ist. Der Term cosc; in der Summe beriicksichtigt, dass die Prazession um
B erfolgt, was wegen der Streufeldkomponente B, gegeniiber Beyxt um den Winkel o
verkippt ist. Der hier verwendete polare TRKR-Aufbau (siehe Abschn. 3.3.2) detektiert
nur den Anteil der oszillierenden lokalen Mn-Magnetisierung entlang der Probennormalen

M, cosa;. Dies ist in Abb. 5.5 veranschaulicht. Je stirker also an einem Ort die 2-

x
sty

Komponente des Streufeldes BZ ist im Vergleich zu By 4+ Bf,, umso grofser ist a und umso
kleiner der Beitrag der lokalen Mn-Magnetisierung zum Gesamt-TRKR-Signal.

Das Streufeld By (x) = poHgi () lasst sich fiir quaderformige Co-Strukturen mit homo-
gener Magnetisierung M = M, - e,, wie in Abschn. 4.2 erlautert, analytisch berechnen. In
Abb. 5.6 (links) ist der Verlauf der Komponenten HZ /M, (rote Kurve) und HZ /M, (blaue

Kurve) zwischen zwei benachbarten Co-Drihten auf Héhe des DMS (z = —25 nm) darge-
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Abb. 5.6: Streufeld zwischen zwei benachbarten, homogen magnetisierten Co-Drdhten
auf Hohe des DMS (z = —25 nm). Die Strukturgeometrie und Magnetisierungsrichtung
entspricht der aus Abb. 5.3. Links: Streufeld-Komponenten HZ (entlang Bexs, rote Li-
nie) und HZ (entlang der Probennormalen, blaue Linie) normiert auf die Magnetisierung
der Drihte |M| = M,. Die grauen Rechtecke kennzeichnen die Position der Ferromag-
nete. Mitte: Streufeld Bges — Bext (schwarze Linie, linke y-Achse) fiir Bexy = 258 mT
und M, = 0,43 - 1820 mT/ug. Die grine Linie (rechte y-Achse) zeigt den Verlauf von
Bges — Bext — B, was dem Anteil von BZ am Gesamtstreufeld entspricht. Rechts: Ver-
kippungswinkel o zwischen Bges und Bext (linke y-Achse) sowie der Term cosa (rechte

y-Achse) fiir Bexy = 258 mT und M, = 0,43 - 1820 mT /.

stellt. Die Abmessungen der Co-Dréahte betragen geméfs Abb. 5.3: I = 150 um, b = 480 nm,
h =55 nm, p = 1100 nm. HZ /M, ist zwischen den Drahten positiv, d. h. parallel zu By
und in den von den Magneten abgeschatteten Bereichen negativ. HZ /M, ist nur in der
Néhe der Kanten der Co-Strukturen deutlich von Null verschieden, hier sind die Werte
jedoch wesentlich grofer als fir HZ /M,. Man beachte, dass die Prizessionsfrequenz v vom
Betrag | Bges| des Gesamtmagnetfeldes abhéngt. Daher fithrt HZ /M, # 0 unabhéngig vom
Vorzeichen immer zu einer lokalen Erhohung von v. Positive und negative Komponenten

von HZ /M, mitteln sich in einer Ensemblemessung also nicht weg.

Der mittlere Graph in Abb. 5.6 zeigt exemplarisch fiir By = 258 mT die Grofe
Bges — Bext, welche proportional zur lokalen Frequenzénderung Av ist (schwarze Kurve,
linke y-Achse). Die Magnetisierung wurde zu M, = 0,43 - Mg, (mit der Sattigungsma-
gnetisierung von Co: M, (0K) = 1820 mT/ug [Kef66]) gewdhlt, so dass das berechnete,
mittlere Streufeld zwischen den Co-Drihten mit dem experimentell in Abb. 5.4 (links) er-
mittelten von (Bges) — Bext = 46 mT ibereinstimmt. Die griine Kurve (rechte y-Achse)
gibt den Anteil von BZ am Gesamtstreufeld an. Wie zu erkennen ist, darf B besonders
bei niedrigen Werten von B,y in der Nahe der Kanten der Co-Dréahte nicht vernachlassigt

werden. Ansonsten ist Bges — Bext =~ BS,.
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Im rechten Graphen von Abb. 5.6 sind der Verkippungswinkel a zwischen Bges und Bext
(linke y-Achse) sowie der Wert von cos a (rechte y-Achse) als Funktion des Ortes x zwischen
den Co-Drihten dargestellt. Das externe Magnetfeld betrigt wiederum Be = 258 mT.
Wihrend «(z) nahe den Co-Strukturen Werte von iiber 30° annimmt, ist die relevante
GroRe cos a(x) ~ 1 iiber grofe Bereiche von z. Dies liegt daran, dass cosa ~ 1 —0-«a — a?
fiir nicht allzu grofe « in linearer Naherung 1 ergibt. Im Modell wurde der Term cos o
aus Vollstandigkeitsgriinden dennoch beriicksichtigt.

Zur Beschreibung der magnetfeldabhangigen TRKR-Daten des Co-DMS-Hybrids wurde
die Summe aus Gl. (5.13) iiber 100 gleichmiiRig entlang x verteilte Mn?*-Spins ausgefiihrt.
Das Modell enthélt vier freie Parameter: die TRKR-Amplitude 6, die Phase ¢, die Spinde-
phasierungszeit T;mod und den Betrag der Magnetisierung in z-Richtung M, = mye - M.
Die relative Magnetisierung m,., wurde jeweils so gewahlt, dass das mittlere berechne-
te Streufeld (Bges) — Bext dem experimentell ermittelten aus Abb. 5.4 (links) entspricht.
Damit lassen sich die Prézessionsfrequenzen v; und Verkippungswinkel «; fiir jeden Ein-
zelspin vorgeben und die Werte von 6y, ¢ und 73,4 anpassen. Abbildung 5.7 zeigt die so

*
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Abb. 5.7: Relative Magnetisierung m.e der Co-Drihte in Anteilen der Sdttigungsmagneti-
sierung M, (0K) (links) und Dekohdrenzzeit Ty 4 jedes Einzelspins nach Modell (5.13).
Die Linien dienen der Fihrung des Auges.

Der Kurvenverlauf von mye (Bext) 8hnelt dem des Streufeldes (Bges) — Bext aus Abb. 5.4
(links). Aufgrund des zunehmenden Einflusses von B2 bei abnehmendem By ist der Zu-
sammenhang zwischen beiden Grofsen jedoch nichtlinear. Es fillt auf, dass die relative
Magnetisierung nicht bei einem Wert von 1 séttigt, sondern bei m, =~ 0,54. Die Co-Dréhte
erreichen also nicht die volle, nominelle Sattigungsmagnetisierung, was darauf hindeutet,

dass die ferromagnetischen Strukturen partiell oxidiert sind. Diese Vermutung lief sich
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durch energiedispersive Rontgenspektroskopie (EDX)® bestitigen. Bei Elektronenbeschuss
der Co-Strukturen im Vakuum konnten fiir Sauerstoff charakteristische Linien im Ront-
genspektrum beobachtet werden. Unklar ist allerdings, ob die teilweise Oxidation bereits
bei der Herstellung der Probe und daher homogen in den Strukturen auftrat oder erst
nachtriaglich und damit vornehmlich an den Oberflichen. Fiir die erste Variante spricht,
dass einerseits eine 5 nm dicke Cr-Schutzschicht vorhanden war, welche eine nachtrigliche
Oxidation des Co verhindern sollte, und andererseits Co selbst einen geschlossenen, wenige

nm-diinnen, oxidischen Schutzfilm bildet.

Die mithilfe des Modells unterschiedlich préazedierender Einzelspins bestimmten De-
phasierungszeiten T5 4 (siehe Abb. 5.7 (rechts)) sind interessanterweise i. Allg. deutlich
grofer als die 73, in Abb. 5.4 (rechts) bei Annahme einer einzelnen, gemittelten Oszilla-
tion. Aukerdem nimmt T3

und erreicht fast die auf der unstrukturierten DMS-Probe beobachteten Werte T3, (siehe

Abb. 5.2). Daraus lédsst sich schlussfolgern, dass die Inhomogenitit des ferromagnetischen

4 im Gegensatz zu T;’hyb mit steigendem Magnetfeld By zu

Streufeldes und die damit verbundenen variierenden Prézessionsfrequenzen v; der einzel-
nen Mn?"-Spins tatsichlich die Hauptursache fiir die starke Verkiirzung der effektiven
Dephasierungszeit 175 ;, des Spinensembles darstellen. Die leichte Abweichung zwischen
T; mod und TQ*’

der ferromagnetischen Strukturen eine Rolle spielen muss. Moglich wére, dass z. B. die

of legt nahe, dass ein weiterer Dephasierungsmechanismus in Gegenwart
hier vernachléssigte antiferromagnetische Wechselwirkung zwischen direkt benachbarten
Mn?*-Spins im inhomogenen Gesamtmagnetfeld zu einer stirkeren Dephasierung fiihrt als
im homogenen, externen Magnetfeld. Abschliefsend sei bemerkt, dass die Dephasierungszeit
T3 moa des Einzelspin-Modells nicht mit der tatsachlichen Kohérenzzeit T; eines einzelnen
Mn?*-Spins gleichgesetzt werden kann. Abgesehen von der Streufeld-Inhomogenitiit sind
namlich alle weiteren moglichen Ensemble-Dephasierungsmechanismen auch in 73, ent-
halten.

In Abb. 5.8 (links) ist beispielhaft die Beschreibung der TRKR-Daten der Co-DMS-
Hybride mithilfe des Einzelspin-Modells (5.13) bei Bey = 780 mT gezeigt. Die gewéhlten
Modellparameter sind m,e; = 0,54 und T3, 4 = 315 ps. Es fillt auf, dass die theoretische
Kurve fiir At > 400 hier nicht den starken Phasenversatz aufweist, wie bei Annahme
einer einzelnen, mittleren Oszillation aller Mn?*-Spins in Abb. 5.3. Zum Vergleich ist fiir
beide Modelle der Bereich 400 ps < At < 675 ps auf der rechten Seite in Abb. 5.8 erneut

dargestellt.

Sengl.: Energy Dispersive X-ray Spectroscopy
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Abb. 5.8: TRKR-Signal des Co-DMS-Hybrids bei Beyy = 780 m'T. Die durchgezogene Li-
nie im linken Graphen entspricht der Beschreibung gemdfs dem Modell (5.13) unterschied-
lich prizedierender Einzelspins mit den Parametern mye = 0,54 und T3 .4 = 315 ps. Die
rechten Graphen zeigen einen Ausschnitt der TRKR-Daten im Bereich von 400 ps < At <
675 ps mit den angepassten Kurven nach dem Einzelspin-Modell (oben) bzw. mit nur einer
einzelnen, mittleren Oszillation (unten).

Da das Modell der mittleren Oszillation eine feste Prézessionsfrequenz (v,,) beinhal-
tet, bedeutet der fiir At > 400 ps auftretende Phasenversatz gegeniiber den beobachteten
TRKR-Daten, dass sich die Ensemblefrequenz vy, in Wirklichkeit als Funktion der Ver-
zogerungszeit At andert. Jeder einzelne Mn?*-Spin priizediert jedoch mit einer zeitlich
konstanten Frequenz v;. Die zeitliche Variation von vy, (At) muss demnach ein Ensem-
bleeffekt sein, der sich aus der Uberlagerung der verschiedenen Einzelpriizessionen mit v;
ergibt.

Um das Auftreten einer variierenden Ensemble-Prézessionsfrequenz vy, (At) zu quan-
tifizieren, wurden die TRKR-Daten in Intervallen von [At — 65 ps, At + 65 ps| durch
geddmpfte Sinusfunktionen vom Typ (5.11) angepasst. Abbildung 5.9 (links) zeigt fiir
Bexy = 780 mT, dass vy, tatséchlich stark mit At variiert: Wahrend der ersten 500 ps
nimmt v, um etwa 1 GHz ab und steigt danach wieder auf annéhernd den urspriing-
lichen Wert. Der nach dem Einzelspin-Modell theoretisch erwartete Verlauf von vy, (At)
kann aus den Nullstellen von Gl. (5.13) bestimmt werden (siche Abb. 5.9 (rechts)). Der
Vergleich beider Kurven zeigt, dass sich trotz kleinerer Abweichungen die experimentellen
Beobachtungen theoretisch gut reproduzieren lassen. Eine quantitativ exakte Beschreibung
der Daten durch das Modell kann wegen der darin enthaltenen Vereinfachungen nicht er-

wartet werden: Zum einen wurden die Co-Drahtstrukturen als homogen magnetisierte,
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Abb. 5.9: Verlauf der experimentell bestimmten Prizessionsfrequenz vy, des Mn**t-
Spinensembles (links) und der mit dem FEinzelspin-Modell berechneten (rechts) als Funk-
tion der Verzdgerungszeit At. (vny,) = 23,59 GHz ist die zum mittleren Gesamtfeld
(Bges) = Bext + 55 mT gehorige Larmorfrequenz und folgt aus der Wahl von m.e = 0,54.

geometrisch perfekte Quader angenommen, was die lokale Streufeldverteilung idealisiert.
Zum anderen wurden im Modell eine homogene Ausleuchtung der Co-Strukturen durch den
Laser und eine perfekte Abschattung der Bereiche unterhalb der Ferromagnete vorausge-
setzt. Das tatsédchliche Strahlprofil des Lasers und Effekte der Nahfeldbeugung (siehe z. B.
[Mei07a]) wurden nicht berticksichtigt, um das Modell méoglichst einfach und die Anzahl

der freien Parameter gering zu halten.

Es sei darauf hingewiesen, dass die modellierte Prizessionsfrequenz vy, (At) bei klei-
nen At stets mit der mittleren Frequenz (vhyp,) entsprechend dem Mittelwert (Bjges) der
Streufeldverteilung iibereinstimmt. Dies lésst sich allgemeingiiltig nachweisen, indem man

an den Nullstellen ¢, der Prézession mit (1) die Summe aus Gl. (5.13) linear n&hert nach
Z sin(27vto + @) cos a; ~ Z 2yt — ;). (5.14)

Dabei sind t; die nur wenig von ¢, abweichenden Nullstellen der Terme sin(27v;t; + ¢)
und cos ; =~ 1. Im Rahmen dieser linearen Naherung, d. h. fiir nicht allzu grofe Verzoge-
rungszeiten At und Unterschiede in den Frequenzen v;, kann gezeigt werden, dass die ¢
auch Nullstellen von Gl. (5.13) sind. Die Aquivalenz vy, (At = 0) = (v,1,) ist fiir die Be-
stimmung des gemittelten Streufeldes (Bges) — Bex aus den TRKR-Daten von Bedeutung.
Sie sagt aus, dass auch das Anpassen einer einzelnen, geddmpften Sinusfunktion vom Typ
(5.11) ein korrektes Ergebnis fiir (1) liefert, wenn man den Bereich der At auf einige der
ersten Oszillationen beschrankt. So ist es in Abb. 5.3 und Abb. 5.4 auch erfolgt.
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Die starke Anderung von v(At) tritt fiir alle untersuchten Bey, auf und immer nur in
Gegenwart der Co-Dréahte. Das Modell stimmt jeweils recht gut mit den Daten iiberein. Als
Mlustration ist in Abb. 5.10 der Verlauf von vy, (At) auf dem Co-DMS-Hybrid (schwarze
volle Kreise) zusammen mit der Modellrechnung (durchgezogene Linien) fiir drei weitere
By dargestellt. Die roten offenen Kreise zeigen die gleiche Frequenzanalyse fiir die DMS-
Referenz bei Bey = 780 mT. Hier ist nur eine minimale Abnahme von v mit At zu
beobachten. Diese ist vermutlich ein Artefakt, welches von einer leichten Verringerung von

By durch thermisches Aufheizen des Elektromagneten wihrend der Messung herriihrt.
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Abb. 5.11: Links: Gesamtmagnetfeld Bges(x) zwischen zwei benachbarten Co-Drihten
(graue Rechtecke) auf Hohe des DMS (z = —25 nm) bei Bexy = 780 mT. Rechts: Hdufig-
keitsverteilung f(v) der Prizessionsfrequenzen v(x), welche sich aus Bges(x) ergibt. (Vhyp)
entspricht dem Mittelwert aller auftretenden v(x).
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Abschliefsend sei die Frage geklart, warum die Prézession lokalisierter Spins in einem in-
homogenen magnetischen Streufeld zur Beobachtung einer zeitlich variierenden Ensemble-
Frequenz fiihrt. Dazu ist in Abb. 5.11 (links) das Gesamtmagnetfeld Bies(z) zwischen
zwei benachbarten Co-Dréhten (linke y-Achse) und die zugehorige, lokale Prézessions-
frequenz v(x) (rechte y-Achse) fiir Bey = 780 mT (m,q = 0,54) dargestellt. Aus dem
raumlichen Verlauf v(x) kann eine Haufigkeitsverteilung f(v) der auftretenden v ermittelt
werden. Aufgrund des geringen, mittleren Abstands der Mn?*-Spins kann von einer quasi-
kontinuierlichen Verteilung v(z) ausgegangen werden. Die Summe aus Gl. (5.13) kann dann
unter Annahme von cos ; ~ 1 als Integral in den Grenzen x; und z» des Zwischenraumes

zweier benachbarter Ferromagnete geschrieben werden

1 2
Z sin(27v(z;) At + @) cos a; ~ / sin(2mv(x) At + ¢) do

Ty —T1 Jyy

)

1 (z2)
= / sin(27v At + ) de dv (5.15)
( dv

Ty — I1 v(z1)

= /V2 f(v)sin(2mv At + @) dv.

Die Haufigkeitsverteilung f(v) ist also gegeben durch

fv) = C igv(y) (5.16)

To—x1 dv

Die Funktion z(v) ist die zu v(z) inverse Funktion. Falls v(x) nicht umkehrbar ist, da
an verschiedenen Positionen gleiche Frequenzen auftreten, muss z(v) stiickweise definiert

werden. Die Haufigkeitsverteilung f(v) ist auf 1 normiert, denn es gilt

Vo 1 v(z2) d 1 To
/ fw)dv = / Ly = / dr = 1. (5.17)
n To — I1 v(z1) dv Ty —T1 Jgy

In Abb. 5.11 (rechts) ist die zu v(x) gehorige Frequenzverteilung f(v) aufgetragen. Es treten

zwei scharfe Maxima in f(v) auf, die aus den Bereichen von v(z) stammen, wo dv/dx = 0
(vgl. Gl. (5.16), dx/dv divergiert).” Allgemein sind jene Frequenzen v besonders hiufig

vertreten, bei denen die Steigung der Kurve v(z) gering ist. Dies ist mittig zwischen den

"Die endliche Hohe der Maxima in Abb. 5.11 (rechts) ist eine Konsequenz der numerischen Bestimmung

von f(v).



5.2 Lokalisierte Spins im inhomogenen magnetischen Streufeld 117

Ferromagneten der Fall und jeweils in unmittelbarer Néhe der Strukturen. Der Mittelwert
(Vnyp) der Frequenzen v(z) ist in Abb. 5.11 (rechts) durch einen Pfeil gekennzeichnet.

Theoretisch ist (vhy1n) gegeben durch
(gt} = / F)vav. (5.18)
0

Die Form der Haufigkeitsverteilung f(v) liefert den Schliissel fiir das Verstdndnis der
zeitlich variierenden Ensemblefrequenz v(At). Man betrachte zunéchst den einfachsten Fall
der Addition zweier sinusférmiger Oszillationen mit den Frequenzen v, und v, und gleicher
Amplitude (= 1). Nach Additionstheorem gilt

$in(27v, t) + sin (27w, t) = 2sin (27r Va ; i t) cos (27 Ya 5 i t) . (5.19)
Die Oszillation erfolgt also mit der mittleren Frequenz (v) = (v, +15)/2, und der Kosinus-
Term bildet die Einhiillende. Addiert man zu Gl. (5.19) zwei weitere Oszillationen gleicher
Amplitude mit den Frequenzen v. und vy, wobei wiederum (v, + v4)/2 = (v) gelte, so

oszilliert auch die Summe der vier gegebenen Frequenzen mit (v).

Ist eine Haufigkeitsverteilung f(v) also symmetrisch beziiglich ihres Mittelwertes (v),
so kann man sich das Integral aus Gl. (5.15) als Summation iiber Paare von Oszillatio-
nen mit den Frequenzen v; und v; vorstellen mit (v; + v;)/2 = (v). Die Ensemblefrequenz
ist dann (v) und ist zeitlich konstant. Ist f(v) hingegen asymmetrisch, wie es bei mag-
netischen Streufeldern nach Abb. 5.11 (rechts) der Fall ist, so ist die Uberlagerung der
Einzelschwingungen nicht von der Form g¢(t) - sin(27(v) t) und weist daher i. Allg. keine

zeitlich konstante Frequenz auf.

Zur Demonstration dieser Aussage wurde in Abb. 5.12 (links) zusétzlich zur gegebenen,
asymmetrischen Streufeld-Verteilung bei Bey = 780 mT (schwarze Linie) eine symmetri-
sche Gaufsverteilung (blaue Kurve) mit einem Mittelwert von (u4,1,) und einer Standard-
abweichung von ¢ = 0,45 GHz angenommen. Auf der rechten Seite in Abb. 5.12 ist das
zu erwartenden TRKR-Signal fiir beide f(r) mit einer einzelnen, geddmpften Sinuskur-
ve der Frequenz (vhyp) verglichen. Die Dephasierungszeit betrigt in allen drei Modellen
Ty = 315 ps. Es ist klar zu erkennen, dass fiir die symmetrische Gaufsverteilung im Ge-
gensatz zur asymmetrischen Streufeld-Verteilung kein Phasenversatz des Ensemblesignals
beziiglich der einfachen Sinuskurve auftritt. Wie die Einfiigung in Abb. 5.12 (rechts) zeigt,

ist die zur Gaukverteilung gehorige Ensemble-Prizessionsfrequenz v(At) (durchgezogene
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blaue Linie) zeitlich konstant. Sowohl bei der Gaufverteilung als auch bei der Streufeld-
Verteilung ist die effektive Dephasierungszeit des gesamten Spinensembles gegeniiber der

Dephasierungszeit Ty = 315 ps jedes Einzelspins deutlich verkiirzt.®

2 B5 ==
Bef =780 mT %230 o N y
T, =315 ps EP N
— Sl IS NS NN
N = 0 200 400 600
—_ L N At (ps)
E 5 | Streufeld E \
@ r <Vhyb> ?D
i [ (B <Vh)b>
> = 1
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ERy= auss o
.§ N /\
e C
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v (GHz) Verzogerungszeit At (ps)

Abb. 5.12: Symmetrieeinfluss der Frequenzverteilungen f(v). Links: Streufeld- Verteilung
(schwarze Linie) fir Bey = 780 mT und gaufformige Frequenzverteilung (blaue Linie)
mit Mittelwert (vnyy,) und Standardabweichung o = 0,45 GHz. Rechts: Modellierte TRKR-
Signale fiir beide Frequenzverteilungen im Vergleich zu einer einzelnen, exponentiell ge-
dampften Sinuskurve mit Frequenz (vyy). Die Dephasierungszeit ist in allen drei Modellen
Ty = 315 ps. Die Einfiigung zeigt den zeitlichen Verlauf der Ensemble-Préizessionsfrequenz
v(At) fir die Gaufverteilung (durchgezogene blaue Linie) und die Streufeldverteilung (ge-
strichelte schwarze Linie).

Die Erkenntnis, dass die Uberlagerung einzelner Oszillationen mit unterschiedlichen
Frequenzen nicht nur zu einer Verkiirzung der effektiven Dephasierungszeit des Spinen-
sembles fiihrt, sondern unter Umstéanden auch zu einer zeitlich verédnderlichen Ensemble-
Prézessionsfrequenz, ist von genereller Bedeutung. Wegen der i. Allg. geringen Signal-
intensitdten einzelner spintragender Quantenobjekte ist im Experiment fast immer eine
Mittelung {iber ein grofseres Ensemble von Spins vonndten. Haufig fiihren dabei Inhomo-
genititen der lokalen physikalischen Umgebung der Einzelspins zu einer Begrenzung der
effektiven Ensemble-Dephasierungszeit. Als Beispiele seien die Spinprézession gebundener
Elektronen in (In,Ga)As/GaAs Quantenpunkten [Gre06] und die Dekohérenz gebundener
Locher in GaAs/(Al,Ga)As-Quantenfilmen [Syp07| genannt. In beiden Féllen fiihrt ein

8Der konkrete Wert der effektiven Ensemble-Dephasierungszeit héingt im Falle der Gaufiverteilung von
der gewéhlten Standardabweichung o ab. Fiir o = 0,45 GHz ergibt sich gerade eine zur Streufeld-Verteilung
dhnliche Ensemble-Dephasierung.
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lokal variierender g-Faktor der Ladungstrager zu einer beschleunigten Dephasierung des
Ensembles. Wie Greilich et al. gezeigt haben, kann diese effektive Dephasierung durch
eine geeignete Sequenz von Laserpulsen in einer Modenkopplungstechnik (engl.: , Mode-
locking) iberwunden werden [Gre06]. Die Variation des g-Faktors ist in den aufgefithrten
Experimenten gaufsférmig, und somit symmetrisch um den Mittelwert verteilt, so dass
die beobachtete Ensemble-Préizessionsfrequenz konstant ist. Dies muss jedoch nicht fiir
jede Art der Inhomogenitdt gelten. In vielen Konzepten zur Spinmanipulation werden
beispielsweise elektrische oder magnetische Felder mikrostrukturierter Kontakte genutzt
[Tok06, Aws07, Lou07, Mei07b|. Hier ist die Haufigkeitsverteilung der Prézessionsfrequen-
zen zumindest fiir lokalisierte Spins, welche nicht von sich aus iiber auftretende Inhomo-
genitidten mitteln, in der Regel asymmetrisch. Das Ensemble-Signal kann in diesen Fiéllen
nur unzureichend durch eine einzelne, exponentiell geddmpfte Sinuskurve mit konstanter
Frequenz beschrieben werden. Stattdessen ist ein Modell zu bevorzugen, welches die Pra-

zessionen der einzelnen Spins mit ihren jeweils unterschiedlichen Frequenzen beriicksichtigt.
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Anhang

A Das Kane-Modell

Die Bandstruktur eines Halbleiters liefert die Grundlage fiir das Verstdndnis seiner
elektronischen und optischen Eigenschaften. Fiir die in dieser Arbeit relevanten II-VI-
Halbleiter mit Zinkblendestruktur und direkter Bandliicke ermoglicht das Modell von
E. O. Kane [Kan56| eine Beschreibung der Dispersionsrelationen fiir die obersten drei
Valenzbénder sowie das unterste Leitungsband in der Ndhe des I'-Punktes (k =~ 0).
Dariiber hinaus liefert es explizite Ausdriicke fiir die Elektronen-Wellenfunktionen dieser
Béander und erlaubt damit auch, den Einfluss weiterer Wechselwirkungen, wie der sp-d-
Austauschwechselwirkung (siehe Abschn. 2.3.2), auf das Banderschema zu berechnen. Es
werden im Folgenden die Hauptaussagen des Kane-Modells zusammengefasst, ohne jedoch
die expliziten Rechnungen durchzufiihren. Hier sei auf weiterfiihrende Literatur verwiesen

[Chu95], [Bas9l|. Eine gute Zusammenfassung findet sich auch in [ZawT71].

Der Hamilton-Operator fiir ein Bandelektron im Volumenhalbleiter ohne externe elek-
trische oder magnetische Felder lautet
~2

T — [+ Fe — 2 Moy N\ s
1= o+ fiso = 5o+ V() + s (VV(r) X p) 5. (A.1)

Hierbei ist p der Impulsoperator, mq die Ruhemasse des Elektrons, V(r) das Kristall-

Potential und é = (6,,6,,6.) die Pauli-Spinmatrix mit ihren Komponenten

. (o1 (0 =i . (10
O'x—<10> O'y—(i 0) O’Z—<0_1). (A.2)

Der dritte Summand auf der rechten Seite von Gl (A.1) stellt die Spin-Bahn-

Wechselwirkung Hso dar, welche daraus resultiert, dass nach der speziellen Relativitéts-
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theorie ein Teilchen mit dem Impuls p das elektrische Feld E = —VV (r) der Kristallrimp-
fe als magnetisches Feld B o« VV(r) x p spiirt, welches mit dem Spin & des Teilchens
wechselwirkt. Der Spin-Bahn-Term ist u. a. fiir die energetische Abspaltung des Split-Off-
Bandes vom Leichtloch- und Schwerlochband verantwortlich. Die stationdre Schrodinger-

gleichung lautet
(f{O + ]:ISO) %%k(’“) =k, wnk('r') (A?))

Da das Potential V(r) periodisch in den Basisvektoren des Kristallgitters ist, lassen sich
die Losungen ¢,x(r) der Gl. (A.3) in der Bloch-Form darstellen

Unk(r) = A - upg(r) exp(ik - 1), (A.4)

wobei die u,k(r) ebenfalls Gitterperiodizitit aufweisen. Die Konstante A ergibt sich aus der
Normierung der ¢,(r) und u,g(r). Typischerweise werden die 1,(r) iiber das Gesamt-
volumen des Kristalls V' auf 1 normiert und die u,x(7) iiber das Volumen der Einheitszelle
Qo auf Q. Mit dieser Konvention ist [, [unk(r)|* d*r =V und also A = 1/VV.

Um das Eigenwert-Problem zu 16sen, kann man es durch einen vollsténdigen Satz von
Basisfunktionen tu,,o(r) beschreiben. Die Eigenfunktionen wu,(7) lassen sich dann als Li-

nearkombination dieser Basisfunktionen darstellen

Une(T) =) ke Unno (7). (A.5)
Die Naherung des Kane-Modells besteht nun darin, dass anstelle eines vollstandigen Sat-
zes nur vier Basisfunktionen u,,o(r) (mit Berticksichtigung des Spins acht Basisfunktio-
nen) zur Beschreibung des untersten Leitungsbandes und der obersten drei Valenzbén-
der verwendet werden. Der Einfluss tiefer liegender Valenzbdnder oder hoher liegender
Leitungsbéander wird vernachléssigt. Zur Darstellung der u,,o(7) verwendet man die sog.
Luttinger-Kohn Amplituden |S), | X), |Y) und | Z), welche Gitterperiodizitét aufweisen und
unter Operationen der tetraedrischen Punktgruppe Ty, entsprechend der Kristallsymmetrie
des Zinkblende-Gitters, wie die s, p;, p, bzw. p.-Wellenfunktionen des Wasserstoffmodells
transformieren [Lut55]. Sie sind orthonormale Eigenfunktionen zum Hamiltonoperator Hy

ohne Spin-Bahn-Kopplung an der Bandkante (k = 0). Es gilt

Hy|S) = E,|S) und Hy |X) = E, |X), Hy|Y)=E,|Y), Hy|Z)=E,|Z). (A.6)
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Mit Berticksichtigung der Spinzustédnde |1) = (1,0) und |]) = (0,1) wéhlt man folgende

acht Basisfunktionen

iST), —IN2|(X+iY) 1), +IN2[(X—iY) ), Z1).

(A7)

Die Notation [iS |) meint dabei den Produktzustand |iS)||). Die Basisfunktionen sind Ei-
genzustande zu den Drehimpulsoperatoren L2 und L,, sowie 52 und S,. Mit der Nomenkla-
tur |1, m;); fir die Eigenzusténde 12 11, my); = 1(I+1)R* |1, m;); und L. \l, my); = myh |1, my),
(fiir $% und S, analog) gilt

1S) =0,0);, FIAN2|X +iY)=]|1,£1); und |Z)=|1,0)
) =

(A.8)

»ty), wd 1) =[5 -3,

Damit lisst sich der Hamilton-Operator H aus Gl. (A.1) in Matrixform H darstellen und
dessen Eigenwerte und Eigenfunktionen bestimmen.

Wahlt man den Vektor k parallel zur Quantisierungsachse der Drehimpulsoperatoren f/,
S und J (k = k), so nimmt H Blockdiagonalform an, und die Eigenwertgleichung lasst
sich leicht aufstellen. Als Losung der Gleichung ergeben sich vier Energie-Bénder (siehe
Abb. A.1): das Leitungsband (Ib, ['s-Symmetrie), das Schwerloch- (sl, I's-Symmetrie), das
Leichtloch- (1I, I's-Symmetrie) und das Split-Off-Band (so, I';-Symmetrie). Legt man den
Energienullpunkt auf die obere Valenzbandkante von I's, so folgt fiir die Split-Off-Energie
A = Ep, — Er, und die fundamentale Bandliicke £, = Er, — E'p,

A=-3E, und E,=E;. (A.9)

Die ermittelten Dipersionsrelationen Er,(k) fiir das T's, I'§', T'd! und I'; -Band lassen

sich in der Nahe von k = 0 parabolisch ndhern

h2k?
Er, =F
Ts g + 2 Mmrg
h2k? h2k?
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h2k?
2 mr, ’

Er.=—A+

und man erhalt analytische Ausdriicke fir die effektiven Massen mrq, mps, mpn und
mr, (siehe z.B. [Bas91], S. 46). Die Massen mpy und mr, sind negativ, fiir die Masse des
Schwerlochs erhélt man mpg = mg > 0. Hier ist fiir ein korrektes Ergebnis die Einbeziehung
weiterer Bénder im Rahmen einer Stérungsrechnung 2. Ordnung notwendig [Bir74]|. Fiir
gewohnlich werden die Elektronen des Valenzbandes mit negativer effektiver Masse und
negativer Ladung durch positiv geladene Teilchen mit positiver Masse ersetzt (Lochbild),

was die Bewegungsgleichung der Teilchen im elektromagnetischen Feld nicht beeinflusst.

E
b
e
Eg
s
k
A s
r, [
Abb. A.1: Schematische Darstellung der
S'e) Bandstruktur eines direkten II-VI Halblei-
ters mit Zinkblende-Struktur in der Ndahe
des I'-Punktes.

Nach den Gln. (A.10) sind das Leichtloch- und das Schwerlochband im Volumenhalblei-
ter an der Bandkante entartet. In niederdimensionalen Strukturen, wie Quantenfilmen oder
Quantenpunkten, ergibt sich jedoch aufgrund der unterschiedlichen effektiven Massen eine
andere Einschlussenergie, welche die Entartung aufhebt (siehe ,effektive Massentheorie®,
z.B. [Chu95] S. 141ff.). Dies ist fiir die optischen Auswahlregeln der in dieser Arbeit unter-
suchten Proben von entscheidender Bedeutung (siehe Abschn. 2.3.3).

Neben den Dispersionsrelationen Er, (k) erlaubt das Kane-Modell die Ermittlung der
Eigenfunktionen u,x(r) der vier Biander in der Ndhe der Bandkante (k = 0). Ist k par-

allel zur Quantisierungsrichtung von J (siehe oben), so sind die () gleichzeitig auch
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Eigenfunktionen zu den Operatoren .J? und .J,. Direkt an der Bandkante (k = 0) lauten

die Eigenfunktionen ¢r, = tno(r)

Sror =i 1) bre1 = iS 1)

o1y = =5 X+ 1) brpn= 5 X =i¥) ) (A1)
brgr =~ KA D212 b= im0+ Z 120
brr= X+ D+ =121 = (X =) D= =12 D).

Die Funktionen ¢, sind Eigenfunktionen zu J2 und J,, was sich zeigen lasst, indem man
auf die Gln. (A.8) zuriickgreift (die Eigenzustinde zu 52,5, und J2,J, sind analog zu
L2, L. benannt)

. 1 1 1 1
(bFGT/Z - |070>l ’§a+§>s = ‘§7+§>]
. 1 1 1 1
¢F61/Z - |07 0>l ’57_§>S - ‘57 _§>j
1 1 3 3
¢F§1T — ’1,+1>l ‘§,+§>s — '§,+§>J
1 1 3 3
g =11y |5, -2 ) =12, -2
qbf‘sll | ) >l '27 2>S ‘2a 2>J

1
Gruy = +\/; 1, +1)
Cbrgll— \/>|1 —1>

2 1 1 1 1 1 1 1

) = 2L ALY |2 =2 ) — o) B
¢F7T/< ) + 3| , >l 9’ 2>s 3 |170>l 27+2>S ‘27+2>J

2 1 1 1 1 1 1 1

) = /21, 1Y = s - I G
qbr?l/( ) 3| ; >l 27+2>S+ 3| a0>l 9’ 2>S ‘2’ 2>J




126 Anhang

Das letzte Gleichheitszeichen ergibt sich jeweils aus den Clebsch-Gordan-Koeffizienten fiir
das (I = 1,s = 1/2) -System von Zustidnden. Die Eigenfunktionen ¢r, sind zudem nur bis

auf eine globale Phase eindeutig definiert.

B Jones-Vektoren und Jones-Matrizen

Formalismus

Die Beschreibung des Polarisationszustandes einer (vollstéandig polarisierten) elektromag-
netischen Welle und deren Beeinflussung durch optische Elemente kann auf sehr kompakte
und elegante Weise durch den von R. Clark Jones 1941 eingefiihrten Formalismus [Jon41]
erfolgen. Der Polarisationszustand der Welle wird durch einen zweidimensionalen, komple-
xen Vektor v dargestellt und ein optisches Element durch eine ebenfalls komplexe 2 x 2-
Matrix M. Der Polarisationszustand vg nach Passieren des optischen Elementes M ergibt

sich aus dem Anfangszustand va durch Multiplikation

VE :ﬁ.vA = ( S ) | ( o > mit  m;;, v; € C. (B.1)

maoy1 M2 VA 2

Der Einfluss von n aufeinanderfolgenden optischen Elementen ﬁl .. .ﬁn kann durch

Matrixmultiplikation zu einer Gesamtmatrix M ges zusammengefasst werden

SIS 7 0% v ARPUINS v v AR v NP (B.2)

Die Definition von v folgt aus der komplexen Darstellung des elektrischen Feldes E(x, t)
einer ebenen, elektromagnetischen Welle mit Wellenvektor k und Kreisfrequenz w am Ort

x zur Zeit t
E:r,O - el

E(z,t)=Ey-"* ' = | E,q- e | -efvh (B.3)

0
Das physikalische, elektrische Feld entspricht dem Realteil der komplexen Grofe E(x,t).
Fiir das zweite Gleichheitszeichen wurde die z-Richtung als Ausbreitungsrichtung ange-
nommen, was im Vakuum wegen k- E = 0 auch zu F, = 0 fiihrt. Man beachte, dass
die Komponenten von Ep i. Allg. komplex sind. Fir ¢, — ¢, = m - 7 (m ganzzahlig) ist

die Welle linear polarisiert, ansonsten elliptisch. Da die vollstdndige Information iiber die
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Polarisation der Welle in Ey enthalten ist, wird im Jones-Formalismus auf die restlichen
Angaben verzichtet, und der zu E gehorige Jones-Vektor v = (vy,v9) wird definiert {iber

v = Ep o e und vy = B - €%,

Basisvektoren und Polarisationsgrad

Die jeweils zueinander orthonormalen linearen bzw. zirkularen Basisvektoren v;, v; lauten

nach dieser Notation
1 , , . 0 . . :
Vp = 0 linear in x-Richtung Vy = ) linear in y-Richtung (B.4)

1 1 1 1
v=—| . linkszirkular Vp = —= . rechtszirkular. (B.5)
\/§ 7 —1

Aufgrund der Orthonormalitédt gilt v} - v; = d;;, wobei v; der konjugiert komplexe
Vektor zu v; und ¢;; das Kronecker-Delta ist. Ein beliebiger Vektor v kann immer als Line-
arkombination zweier Basisvektoren v;, v; geschrieben werden: v = a;-v;+a;-v; (a;; € C).
Dies lasst sich fiir die Berechnung des zu den Polarisationen v;, v; gehorigen Polarisations-
grades eines Vektors v nutzen. So gilt beispielsweise fiir den zirkularen Polarisationsgrad p

N (o (1 et 2 O A el AL

= = = . B.6
LHL  JaPFlalP  Jor P+ oz o (B:6)

Polarisatoren und Verzogerungselemente

Ein Polarisator ?, der den Polarisationszustand vp erzeugt, ist durch die Eigenschaft
definiert, dass fiir einen beliebigen Anfangszustand va gilt: vg = P - vs = const - vp. Ist
vp ein Einheitsvektor und va = vp, dann sei const = 1. Damit ergeben sich die Matrizen

fiir Linear- und Zirkularpolarisatoren zu

P, = ( 0 0 ) linear in z-Richtung P,= ( 01 ) linear in y-Richtung

1 —i ) )
( _ ) linkszirkular
v 1

(B.7)

=

= 1 1
Pl:_ r = =
2 2\ —4

1 )
( _ 1> rechtszirkular.  (B.8)
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Als weitere wichtige Klasse optischer Elemente seien die Verzégerungselemente ?m(gp) er-
wahnt, welche einen Phasenversatz ¢ zwischen den linearen Polarisationskomponenten vy,
und v, eines Vektors v hervorrufen. Dabei sei x die langsame und y die schnelle Achse.
Aus Symmetriegriinden wird ?w(go) so definiert, dass die Komponente entlang v, um die
Hélfte des Phasenversatzes verzogert wird, wahrend die Komponente entlang v, um die
Hilfte des Phasenversatzes beschleunigt wird. Aus den vorherigen Uberlegungen ergibt sich
direkt, dass

<l

pr— ° e+i§0/2 O
2(p) =8B, 07)=| i | (B.9)
Wahrend der allgemeine Fall dem Soleil-Babinet-Kompensator S:B(go, «) mit einem Ver-
kippungswinkel o = 0° entspricht, folgt fiir die Spezialfille eines \/4-Plattchens (¢ = 7/2)
und eines \/2-Plittchens (¢ = )

ﬁwm:%(lji 12@.) (V4 iw):(é _OZ.> (V2. (B10)

Ein photoelastischer Modulator (siehe Abschn. 3.2.2) entspricht nach seinen Polarisati-
onseigenschaften einem Soleil-Babinet-Kompensator mit sinusformig oszillierender Verzo-
gerung: ¢(t) = Ymaxsin(2wf - t) (f ~ 50 kHz). Damit lautet die zugehorige Jones-Matrix
PEM (¢1naz:t)

(B.11)

0 efi% sin(2m f-t)

- 4 £WAX gin (27 f-1) 0
PEM (¢, 1) = ( ¢ )

Drehmatrix

Zur Erzeugung eines linear polarisierten Vektors v, dessen Polarisation in einem Winkel
a zur positiven x-Achse (gemessen im mathematisch positiven Drehsinn) liegt, und zur
Erzeugung von Polarisator- oder Verzégerungsmatrizen Pg, bzw. V o, deren optische Achse

um « von der x-Achse abweicht, dient die Drehmatrix ﬁ(a}

f(a) _ ( cosa —sina ) . (B.12)

sinaw  cos«

Das Anwenden von ﬁ(a) auf einen Vektor v entspricht einer Drehung des Koordinaten-

systems um den Winkel o im mathematisch negativen Drehsinn. Daraus folgt z. B.
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Vy = ﬁ(90°) - V. Allgemein ist

Vo = D(a) vy = ( cose ) . (B.13)

sin «v
In analoger Weise folgt fiir einen Linearpolarisator fa, der um Winkel a beziiglich der
x-Achse verkippt ist

2

: 'ﬁ(—@> _ ( Ccos“« COS (v Sin o ) . (B.14)

=l

«=D(a)-

il

cos asin « sin®av

Anschaulich betrachtet gilt: Wendet man ?a auf einen Vektor v 4 an, so entspricht das dem
Drehen von v 4 zu v4,—q, dem anschlieflenden Anwenden der unverdrehten Originalmatrix
?m und schlieflich dem Zuriickdrehen des Endvektors von vg, _o zu vg. Mathematisch
gesehen erfolgt eine Koordinatentransformation mittels ﬁ(a).

Das gleiche Prinzip léasst sich auch zur Erzeugung eines Verzogerungselementes ?a mit
einer um « gegen x verdrehten langsamen Achse anwenden. So lautet z. B. die Beschreibung

eines Soleil-Babinet-Kompensators mit wahlbarer Verzégerung ¢ und Drehachse «

SB(p,a) = D(a) SB(p,0°) - D(—a). (B.15)

C Berechnungen zum Faraday- und Kerr-Effekt

C.1 Kenngrofien elliptischer Polarisationen

Im folgenden Abschnitt wird gezeigt, dass ein beliebiger Jones-Vektor v i. Allg. eine ellipti-
sche Polarisation beschreibt. Die Kenngrofsen der Ellipse, ihr Neigungswinkel 6 gegeniiber
der x-Achse sowie ihre Elliptizitdat n, lassen sich durch Zerlegung des Vektors v in seine

komplexen, zirkular polarisierten Komponenten E; und F, bestimmen
v=Fk v+ FE, v, (Cl)

Es wird nachgewiesen, dass gilt

‘El‘ — |ET|

9 — 9
|El| + |Er|

(arg B, —arg ;) und n= (C.2)

1
2
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wobei ein positiver Wert fiir 6 einer Verkippung der Hauptachse im mathematisch positiven
Drehsinn entspricht und ein positives 7 einer links umlaufenden Ellipse (ebenfalls im ma-
thematisch positiven Drehsinn). Die Gleichungen bilden die Grundlage fiir die Berechnung
von Neigungswinkel und Elliptizitdt der Lichtpolarisation beim Faraday- und Kerr-Effekt
(siche Abschn. 3.3.1).

Zur Herleitung beginnt man mit der Parametergleichung x() einer links umlaufenden

Ellipse, deren Hauptachse a = 1 und Nebenachse b = 1 < 1 entlang der z- bzw. y-Richtung

orientiert sind (6 = 0)
1 ‘
( _ ) ] | 3
in

wz(QJ):( CO.SQO ):Re
Y nsin ¢

Die komplexe Darstellung von x(¢) auf der rechten Seite in Gl. (C.3) (Re[c| sei der Realteil

von ¢) entspricht bereits der zeitlichen Beschreibung des elektrischen Feldes einer elliptisch
polarisierten Welle mit £, =1 und E, o =n am Ort z =0 (vgl. GL. (B.3)), wenn man fiir
¢ = wt einsetzt. Der (unnormierte) Jones-Vektor v, o fiir eine links umlaufende, elliptische

Polarisation mit Elliptizitdt 0 < n < 1 und Neigungswinkel § = 0 lautet demnach

Vo = < ! ) (C.4)
in

Den Jones-Vektor v, ¢ einer um den Winkel ¢ geneigten Ellipse erhdlt man mithilfe der
Drehmatrix Dy (siche Gl. (B.12))

= cosa —sina 1 cosf —insinf
vn,ezDe'Unp:( . )( >:< . . ) (C.5)
sina cosa in sinf + in cos #
Als nachstes bestimmt man die zirkularen Komponenten E; und FE, des Vektors v, .

Unter Nutzung der Orthonormalitit (v} - v; = d;;) der zirkularen Einheitsvektoren v; und

v, erhdlt man mit Gl. (C.1) nach kurzer Rechnung

1 ) 1 .
Bi= v vmo= (1 4n)e™ md B =vivge = (1-m)e’(C6)
Also ist

1 . 1 .
Un,e = E(l +n)e v+ E(l —n)e” v,. (C.7)
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Durch Einsetzen von E; und E, in Gln. (C.2) ist der Nachweis fiir ihre Richtigkeit erbracht

S (g B, —argB) = (0 (~6)) =9

Bl =B _ 1+n—(-n
|E)|+ 1B, 1+n+(1-n)

Abschliefsend sei bemerkt, dass jeder beliebige Vektor v so umgeschrieben werden kann,
dass er die Form aus Gl. (C.7) annimmt. Es ist ndmlich fir £; # 0 und n # —1

v=F v+ E,v,xv +cv, mit ceC

1— .
n 6229

d
un vn’eo“]“Ll—i—n

UV, = UV + C V.

Fiir den Fall E; = 0 folgt n = —1 und 0 = arg(FE,).

Naherung fiir kleine Winkel und Elliptizitaten

Fiir einen Jones-Vektor v, ¢ = E,v, + Eyv, =~ v, mit geringem Verkippungswinkel und
geringer Elliptizitat |6], |n| ~ 0, kénnen 6 und 1 auch aus den linearen Komponenten F,

und E, ndherungsweise bestimmt werden. Aus Gl. (C.5) folgt, dass gilt

E, sinf+incost  (sin@ + incosf)(cosf 4 insin o)

E, cosf —insinf cos? ) + n?sin? 6

_ sinfcosO(1 —n?) +in
~ cos2f +n?sin’é

~ 04 n.

Damit ist fiir kleine Winkel und Elliptizitdten 6 ~ Re(E,/E,) und n ~ Im(E,/E,).

C.2 Naherungsweise Bestimmung von Kerr-Winkel und Kerr-
Elliptizitat

Die komplexe Reflektivitit

Wie in Abschn. 3.3.1 erlautert, bendtigt man zur Bestimmung des Kerr-Winkels fx und
der Kerr-Elliptizitat nk in polarer Geometrie die komplexe Reflektivitéit r, welche sich aus

dem komplexen Brechungsindex m = n + ¢~ nach Fresnel-Formel ergibt zu
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n—1 (n—1)+ik

n+1 (n+1)+ik (€-9)
Durch die Umformungen
(n=D+ik  (n=1)+ik) - ((n+1)—ir)
(n+1)+ix (n+1)2 + K2
2 _ 2, o

_n —1+k +ik(n+1—(n—-1)) (C.10)
(n+1)2 + K2

k~0 n—1 . 2K

n+1+l(n—|—1)2

erhdlt man eine ndherungsweise Darstellung nach Real- und Imaginarteil. Fiir die Dar-
stellung r = |r| - €*r nach Betrag und Phase folgt durch die Ndherung Re(r) > Im(r)
(n? — 1> 2k)

n—1 Im(r) 2K

|r| ~ Re(r) e und ¢, & tan @, Re(r) i1 (C.11)

Damit lassen sich 0k und nx unter Verwendung von Gln. (3.24) und (3.25) ebenfalls ndhe-
rungsweise bestimmen.
Kerr-Winkel und Kerr-Elliptizitat

Fiir den Kerr-Winkel 0k gilt mit Ax = k, — k; und An = n,. — n;, sowie n =~ n, ~ n; und

K~ Ky R Ky

2K, 2K > _ Re(nf —1) — ky(n2 —1)

o= L )1
= —(argr, —argr;) = = -
KT\ S =9\ -1 -1 (2 —1)(nf — 1)

neny Ky — kg ne — Ak Ke(nf —n2) 4 (K, — K)nZ — Ak

~

R (1 -
Kol =) (g +n,) + Ak(n? — 1) '
(1

nyrng

Ky R /ﬁAn~2n+Aﬁ(n2—1)N Ak
Tom2-12 0 n2-12  n2-1

Die letzte Néherung in Gl. (C.12) verlangt dabei, dass Ax/k > An/n, was an der Band-
kante eines direkten Halbleiters i. Allg. erfiillt ist (siche z. B. fiir GaAs [Asp83]).
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Fiir die Kerr-Elliptizitat nk folgt

B ] el O (1 VA S B O ¢ (M B 1)

T+ e /el w1 2\l
1 (nl—l nr—|—1> 1 (nln,«—l—nl—nr—l 1)
"o \m+1 n.—1) 2\mn, —mtn, —1
: : : (C.13)
1 n; — N,
— (142 1
2 ( (ng+ 1)(n, — 1) >
annl A?’L
n2—1
Definiert man den komplexen Kerr-Winkel Ok als Ok = 0k + ink, so gilt
1 . 1 An
Ok = o 1(A/{ —iAn) = 51 (C.14)

Alternative Herleitung

Es sei darauf hingewiesen, dass mit Gl. (C.8) ein alternativer Weg zur Herleitung von Kerr-
Winkel und Kerr-Elliptizitat besteht. Dazu werden die linearen Komponenten F, und E,
des elektrischen Feldes nach Reflexion benétigt. Diese konnen aus den in den Gln. (3.23)
angegeben zirkularen Komponenten E; und E, entsprechend den Definitionen von linearen
(U, Uy, Gl (B.4)) und zirkularen Einheitsvektoren (v, v,, Gl. (B.5)) bestimmt werden

mit

E
Ex = ’U; : (El v + Er UT) = \/—%(I['l + I{‘T)
. (C.15)
* 0 .
Ey = ’Uy . (El v + ET ’UT) = EZ(H’[ — II‘T).
Aus Gl. (C.8) folgt dann, dass
BK%O E
~0 — —
Ok = Ok +ink o =L = jtTr LT (C.16)

E, r;+ I, nymn, — 1.

Das letzte Gleichheitszeichen ergibt sich aus Gl. (3.22) nach kurzer Rechnung. Ndhert man
im Nenner des letzten Terms mn;, ~ n und berticksichtigt, dass m; — m, = —Amn, so erhélt

man sofort die Beziehung aus Gl. (C.14).
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