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RESUMEN

ecientemente las propiedades de espin en muestras de GaAs dopadas con pe-

quenas cantidades de Nitrégeno han recibido un gran interés debido a la alta

polarizacién del espin alcanzada por los electrones de la banda de conduccién
bajo excitacion 6ptica de luz circularmente polarizada a temperatura ambiente. La
incorporacion de atomos de Nitrégeno desplaza a algunos Ga a los sitios intersticiales
de la red creando estados localizados en la brecha de la banda prohibida. A estos esta-
dos se le conocen como centros de recombinacién o trampas paramagnéticas. Debido
a las propiedades de los centros de recombinacion, estos capturan selectivamente
electrones de la banda de conducciéon dependiendo de su orientacién de espin. Este
mecanismo origina altas polarizaciones de espin electrénicas y nucleares cuando la
muestra es sujeta a bombeo 6ptico de luz circularmente polarizada.

En esta tesis, estudiamos teéricamente la dindmica de polarizacién del espin
electrénico y nuclear asi como el papel desempefiado por la interaccién hiperfina entre
el electrén y nicleo en las trampas paramagnéticas. Para esto, desarrollamos un
modelo de ecuacion maestra para el operador matriz de densidad basado en la teoria
de sistemas cuanticos abiertos. Este toma en cuenta las interacciones de Zeeman
e hiperfina entre el espin electréonico y nuclear de los defectos intersticiales Ga de
filtro de espin. Este enfoque nos permite identificar los principales mecanismos de
relajacion del espin de electrones y ntucleos basados en la teoria de relajacion de
Wangsness—Bloch—Redfield. El actual modelo reproduce correctamente las principales
caracteristicas de los resultados experimentales de la intensidad de la fotoluminiscen-
cia y del grado de polarizacién del espin de los electrones de la banda de conduccién
como funcién del campo magnético y de la excitaciéon 6ptica. Incluso ha permitido
predecir la observacion de las oscilaciones coherentes de los electrones y ntcleos en
las trampas por medio de un esquema de pulso—prueba. El estudio de este tipo de
sistemas es importante para disefiar dispositivos espintrénicos que pudieran operar a

temperatura ambiente.






ABSTRACT

ecently the spin properties in GaAs samples doped with small amounts of

Nitrogen have received great interest because of the large spin polarization

achieved by the electrons in the conduction band under optical excitation of
circularly polarized light at room temperature. The incorporation of Nitrogen atoms
displaces the Ga ones to interstitial places of the lattice creating localized states in the
band gap. These states are known as recombination centers or paramagnetic traps.
Due to the properties of these recombination centers, they selectively capture electrons
from the conduction band depending on their spin orientation. This mechanism
originates large electron and nuclear spin polarizations when the sample is subject to
circularly polarized optical pumping.

In this thesis, we theoretically study the mechanism of dynamic electronic and
nuclear spin polarization as well as the role played by the hyperfine interaction
between electrons and nuclei in the paramagnetic traps. To this end, we develop a
master equation model for the density matrix based on the theory of open quantum
systems. It accounts for the Zeeman and hyperfine interaction between the electronic
and nuclear spin of the Ga interstitial spin filtering defects. This approach has allowed
us to identify the main mechanisms of spin relaxation for electrons and nuclei based
on the Wangsness—Bloch—Redfield relaxation theory. The current model correctly
reproduces the main features of the experimental results such as photoluminescence
intensity and degree of circular polarization of the conduction band electrons as
functions of the magnetic field and excitation power. This model has even allowed to
predict the observation of the electronic and nuclear coherent oscillations by means
of a pump—probe scheme. The study of this kind of systems is important to design

spintronic devices that could operate at room temperature.
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CAPITULO

INTRODUCCION

a espintroénica, también llamada magnetoelectrénica, es una tecnologia que

busca utilizar el espin electrénico para mejorar y superar a la electrénica

convencional. Esta se vale de las propiedades del espin y de la carga del
electrén en semiconductores y/o metales para disefiar y realizar aplicaciones. Una de
las posibles aplicaciones de esta area es la construccion de computadoras cuanticas
[1, 2]. Quiza actualmente la aplicacion mas importante de la espintrénica es el uso de
la magnetorresistencia gigante en las cabezas lectoras de discos duros [3]. De forma
general, el cambio abrupto en la resistencia eléctrica a través de multicapas de mate-
riales ferromagnéticos y no—magnéticos, cuando se modifica la polarizacion del espin
electrénico (magnetizacion) en la zonas ferromagnéticas, permitié un aumento notable
en la capacidad de almacenamiento y lectura de informacion en las computadoras
convencionales. Sin embargo, elaborar otros dispositivos espintrénicos capaces de
crear, detectar, mantener y controlar la polarizacién del espin de los portadores de
carga sigue siendo el principal reto a vencer en esta area. Esto se debe principalmente
a la relajacion del espin y la decoherencia cuantica. Ejemplo de esto son los métodos
convencionales para detectar y generar corrientes de polarizacién de espin en siste-
mas como: diodos emisores de luz [4], puntos cuanticos [5, 6], nanotubos de carbono
[6], semiconductores ferromagnéticos [7] o semiconductores magnéticos diluidos [8].
Dichos métodos poseen importantes inconvenientes debido a que requieren bajas

temperaturas y/o campos magnéticos intensos para poder detectar y generar a muy



CAPITULO 1. INTRODUCCION

bajas eficiencias de polarizacién del espin.

Recientemente las propiedades del espin en muestras a base de GaAs;_,N, [9-
14] dopadas con pequenas cantidades de Nitrogeno (x < 3.4%) han generado gran
interés debido a que alcanzan altas polarizaciones del espin de los electrones en la
banda de conduccion (BC) bajo luz circularmente polarizada a temperatura ambiente.
La incorporacion de atomos de Nitréogeno desplaza a algunos atomos de Ga a los
intersticios de la red y forma estados localizados en la banda prohibida [14]. A estos
defectos se les conoce como centros de recombinacién, trampas paramagnéticas (TP’s)
o defectos intersticiales Ga?*. La caracteristica principal de estos defectos es que
poseen un electrén ligado con una proyeccién de espin definida, que por simplicidad
denominaremos espin +1/2 o —1/2. Esta propiedad surge de la configuracién electréni-
ca del Ga?* ([Ar]13d1°4s'4p°) que sélo posee un electrén de valencia en el orbital 4s?.
Debido a esta configuracién, las TP’s pueden capturar selectivamente un electrén con
orientacién del espin opuesta a la del electrén en 4s'. A este fenémeno se le denomina
recombinaciéon dependiente del espin (SDR, Spin Dependent Recombination por sus
siglas en Inglés) [11, 12]. Gracias a ésta y a un ciclo de transferencia de espin de
los electrones de la BC y las TP’s (ver figura 3.2) se consiguen altas intensidades
de la fotoluminiscencia (PL, Photoluminescence Intensity por sus siglas en Inglés) y
grado de la polarizacion del espin (PEC) cuando la muestra de GaAsN es sometida
a bombeo 6ptico de luz circularmente polarizada [10, 13]. E1 aumento considerable
en la intensidad de la PL y la polarizacién de los electrones se debe principalmente a
que las TP’s polarizadas en el espin bloquean la recombinacion de los electrones de la
BC que poseen la misma polarizacién de espin, creando asi elevadas poblaciones de
electrones en la BC y de huecos en la banda de valencia (BV). A éste se le denomina
fenémeno de filtro de espin [14]. Estando bloqueado el canal de recombinacién via
las TP’s, los electrones de la BC se ven forzados a recombinarse bimolecularmente!
dando lugar a altas intensidades de la PL. La razon entre las intensidades de la PL
bajo estimulacion circularmente polarizada hacia la derecha o izquierda (J+) y la PL
bajo luz linealmente polarizada (Jx), J+/Jx = SDR,, permite entonces identificar la
SDR ya que en su presencia SDR, > 1 y en su ausencia SDR,.=1.

En mayor detalle, el fenémeno de filtro de espin consiste en lo siguiente. Antes de
la excitacién 6ptica y en equilibro termodinamico, la polarizaciéon neta del espin en la

BC y en las TP’s es igual a cero. Las poblaciones de las TP’s con electrones ligados

1La recombinacién bimolecular, también llamada recombinacién radiactiva espontdnea, es la recom-
binacién directa de un electrén en la BC hacia un hueco en la BV emitiendo un fotén de energia mayor o
igual al valor de la energia de la banda prohibida [15, 16].

UAM-Iztapalapa 2 m
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Figura 1.1: Esquema ilustrativo de las configuraciones experimentales de: (a) Voigt y
(b) Faraday en una muestra de GaAsN. En ambos esquemas ejemplificamos: la banda
de conduccién (BC), la banda de valencia (BV), los centros de recombinacién GaZ* yel
mecanismo de la SDR bajo luz circularmente polarizada hacia la izquierda (7).

cuyo espines tiene proyecciones S, = +1/2 y S, = —1/2 son iguales de tal manera
que la polarizacién del espin electrénico es igual a cero. Posteriormente, cuando la
muestra es sometida a luz circularmente polarizada, se fotogeneran un 75 % con una
proyeccién de espin y el 25% con espin opuesto en la BC. Esta diferencia se debe
principalmente al signo de la luz circularmente polarizada que puede ser derecha o
izquierda. Después, los electrones en la BC con espin opuesto a los electrones ligados
se recombinan en las TP’s y forman estados cudnticos de singulete?. Finalmente uno
de los electrones apareados en las trampas ocupadas se recombina con un hueco en la
BV. Este tltimo proceso es més lento que la recombinacién a las TP’s, lo que ocasiona
que las TP’s y la BC se saturen con electrones polarizados con la misma proyeccién de
espin. En este estado de saturacion, el efecto de filtro de espin impide que electrones
con la misma polarizacién del espin de las TP’s se recombinen y favorece la captura
de electrones con polarizacién del espin contraria. Asi se observa un aumento en la
intensidad de la PL.

En presencia de campos magnéticos externos se observan varios fenémenos que
son de interés. Al aplicar un campo magnético perpendicular respecto a la direccion
de incidencia de bombeo 6ptico, como se muestra en la figura 1.1(a), se observa un
decaimiento con tendencia lorentziana en la PEC como funcién del campo magnético

debido al efecto Hanle [11, 18]. A este arreglo experimental se le conoce como confi-

2Existe una mayor probabilidad de que se forme un estado de singulete que un estado de triple-
te, asi lo mostré Lepine en la Ref. [17]. Asi, este estado corresponde a la configuracion electrénica
[Ar]13d1%4524p0 para el centro de recombinacién de Ga en GaAsN.

Posgrado en Ciencias (Fisica) 3 m



CAPITULO 1. INTRODUCCION
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Figura 1.2: Resultados experimentales para las configuraciones de Voigt [18] y Faraday
[19, 20]. En (a) exhibimos el comportamiento de P?C en configuracién de Voigt (efecto
Hanle). Mostramos las mediciones en (b) de PEC y en (c) para J en configuracion de
Faraday para luz ot (linea continua) y o~ (linea discontinua). En (d) presentamos el
campo magnético tipo Overhauser obtenido del minimo de P?C (puntos negros) y J
(cuadros rojos) como funcién de la potencia de excitacion.

guracion de Voigt. El efecto Hanle se debe a la precesion del espin de los electrones
alrededor del campo magnético. La despolarizacion del espin de los electrones es mas
rapida cuanto mas rapida es la velocidad de precesion. La importancia del efecto
Hanle radica en permitir estimar los tiempos de relajacién del espin de los electrones
de la BC y las TP’s por medio del ancho medio By/; de dos curvas lorentzianas. En
la figura 1.2(a) mostramos el comportamiento experimental de curvas tipo Hanle
reportados por Kalevich et. al. [18] como funcién del campo magnético transversal.

En esta figura, la lorentziana con menor ancho corresponde a la despolarizacion de

A\
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los electrones ligados en Ga?* y la de mayor ancho corresponde a la de los electrones
en la BC.

Por el contrario, cuando el campo magnético es paralelo a la direccion de bombeo
optico (ver figura 1.1(b)), llamada configuracién de Faraday, se observan dos caracteris-
ticas de interés [19—22]. La primera consiste en un aumento del grado de polarizacién
del espin de los electrones de la BC y de la intensidad de la PL (/) como se muestra
en las figuras 1.2(b)—(c). Este aumento se debe principalmente a la supresién de la
relajacién de espin debido al campo magnético aplicado. El comportamiento de P,]?C y
J como funciones del campo magnético longitudinal es inverso al observado en el caso
de la configuracién de Voigt, esto es, con una tendencia lorentziana invertida con el
minimo aproximadamente a campo magnético cero. La segunda caracteristica tiene
que ver con la posicién del minimo de las curvas de PEC y J como funcién del campo
magnético longitudinal. Este sufre un desplazamiento que es funcién de la potencia
de bombeo, la concentraciéon de Nitrégeno y de la orientacién de la luz circularmente
polarizada. Cuando la luz es circularmente polarizada hacia la izquierda (o ™), el mini-
mo se desplaza hacia la regién de campos magnéticos negativos, mientras que cuando
ésta es derecha (%) el minimo se desplaza hacia la regién de campos magnéticos
positivos.

Las diferentes interpretaciones de este comportamiento coinciden en que el me-
canismo responsable es la interaccién hiperfina (IHF) entre el espin de los ntcleos
de Ga?* (I =3/2) y el correspondiente espin del electrén ligado (S = 1/2). Por ejemplo,
Kalevich et. al. [19, 20] explican que la base de estos efectos es la supresion de la
relajacion del espin. En campo externo nulo ésta es producida por un campo magnético
caético entre los electrones ligados y la correspondiente fluctuacién del espin nuclear
en las TP’s. La consecuencia de esta supresion permite que exista una eficiencia del
efecto de filtro espin dada por la polarizacion del espin de los electrones ligados en los
Ga2*. Respecto al desplazamiento del minimo, sugiere que se debe a la existencia de
un campo tipo Overhauser® [23] que se origina debido a la IHF entre el electrén ligado
de la TP con su correspondiente ntcleo. En la figura 1.2(d) mostramos el comporta-
miento experimental del campo tipo Overhauser en GaAsN [19], obtenido del minimo
de P?C y J como funcién de la potencia de excitacion. Para estudiar este fenémeno, se
utiliza el modelo de dos cargas [11, 12, 24, 25] y se incluye el efecto de la supresion del
espin a través de un tiempo de relajaciéon que presenta una dependencia lorentziana

del campo magnético longitudinal. Esté modelo reproduce correctamente el efecto

3E1 origen del campo magnético Overhauser en metales y semiconductores se explica con mas detalle
en el apéndice A.

Posgrado en Ciencias (Fisica) 5 m



CAPITULO 1. INTRODUCCION
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Figura 1.3: Mezcla de los estados de espin electron—ntcleo debidos a 1a IHF en los
centros de recombinacién Ga2*. En este esquema J, = S,, + I, representa el espin
total en cada TP.

del aumento de J y P?C, sin embargo no predice el desplazamiento del minimo y
no es capaz de identificar el origen de la supresion de la relajacion del espin de los
electrones ligados en las TP’s.

En un segundo andlisis, la supresion de la relajacion de espin es atribuida a la

THF, expresada por el hamiltoniano

A

H=oS. 1+g.1u,B-S, (1.1)

donde S,, e I son el espin de los electrones ligados a las TP’s y sus ntcleos respec-
tivamente. El campo magnético externo es B, g, es el factor giromagnético, u, el
magneton de Bohr y </ es la constante hiperfina. El primer término de este hamilto-
niano corresponde a la IHF y el segundo al efecto Zeeman. Se ha sugerido que a un
campo aproximadamente igual a cero, existe una mezcla de estados cudnticos debido
a la THF, como se muestran en la figura 1.3, que provoca una polarizaciéon nuclear
estacionaria (I) que podria explicar el desplazamiento del minimo. E1 aumento de la

intensidad de P?C y J se debe entonces a que el campo magnético longitudinal hace
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que la interaccién predominante sea la de Zeeman, suprimiendo la mezcla de estados

y reduciendo asi el valor de (I).

Puttisong et. al. [21, 22] atribuyen también este fenémeno a la IHF. A campos
aproximadamente nulos la mezcla de estados de espin en las TP’s disminuyen el efecto
de filtro de espin y como consecuencia el grado de polarizacién en la BC. Adicionalmen-
te demuestran que es posible estudiar esta mezcla de estados de forma experimental
a través de la técnica de deteccion por resonancia magnética optica (ODMR, Optically
Detection Magnetic Resonance por sus siglas en Inglés). Sin embargo esta técnica
requiere temperaturas del orden de 2K y campos magnéticos intensos ~ 0.6 T, lo que
produce que la mezcla de los estados de espin de electrén ligado y niicleo sea débil en
comparacion con la interacciéon de Zeeman. Por este motivo no se puede apreciar la
mezcla de estados para campos donde el desplazamiento del minimo es predominante.
Asi mismo, presentan un modelo a base de ecuaciones de balance para los diferentes
estados nucleares y electrénicos de las trampas que se acopla al ya existente modelo
de dos cargas. Las desventajas de este modelo son que introduce la IHF por medio de
un término fenomenolégico y las ecuaciones de balance s6lo consideran los términos
diagonales, es decir, en la direccién de la excitaciéon éptica. Esta dltima desventaja

impide estudiar el sistema bajo campos magnéticos oblicuos.

Otro aspecto que necesita un estudio adicional en la configuracién de Faraday
es la interaccién entre los centros Ga2* y sus vecinos adyacentes Ga, lo que llevaria
a describir con mas precisiéon los mecanismos de relajacion del espin nuclear. En
este sentido, el modelo propuesto en la Ref. [26] aunque reproduce correctamente
el comportamiento de PE'C, J y del campo magnético tipo Overhauser, asume que
el mecanismo de relajacién del espin nuclear es muy rapido y puramente fenome-
nolégico; incluso se toma en cuenta que la polarizaciéon del espin nuclear se pierde
instantaneamente cuando un electrén es capturado por un centro de recombinacién y
en general esto permite una reduccion en el espacio cuantico del sistema. Por otro lado,
Ivchenko et. al. [27] consideran dos mecanismos fenomenolégicos de relajacion del
espin nuclear con tiempos arbitrarios, para las TP’s con un electrén ligado y aquellas
que poseen dos electrones apareados. Ademads este enfoque estudia centros Ga?*
con un espin nuclear 1/2 en lugar de 3/2, con la finalidad de reducir el sistema de
ecuaciones. Aunque en este nuevo tratamiento se pueden observar efectos similares
al caso de I = 3/2 en configuracién de Faraday, se desprecian los elementos fuera de
la diagonal de la ecuaciéon maestra y por lo tanto la IHF es abordada por medio de
transiciones fenomenolégicas. Asi, este analisis posee dos principales limitaciones,

primero, sé6lo permite el estudio en la situaciéon en la que el campo magnético se
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CAPITULO 1. INTRODUCCION

encuentra en configuracién de Faraday y, segundo, no toma en cuenta la complejidad

de los elementos fuera de la diagonal de la THF.

Es preciso mencionar que ninguno de los modelos antes descritos introduce de
manera correcta la IHF y ninguno de ellos explica el posible origen de los mecanismos
de relajacion del espin nuclear. Por esta razén en la presente tesis, presentamos
un modelo basado en el ecuacién maestra del operador matriz de densidad. En
este enfoque se incluye los efectos claves en la configuraciéon de Faraday, es decir,
la interaccién de Zeeman, la IHF, los procesos de recombinacién dependiente del
espin, la relajacién del espin electrénico y revisamos tres diferentes mecanismos de
relajacién del espin nuclear. Ademais, se incorpora los elementos fuera de la diagonal

en el operador matriz de densidad y por lo tanto el efecto completo de 1a ITHF.

Ademés de estudiar el efecto general de los Ga®*, estamos interesados en analizar
las consecuencias de incluir centros de recombinacién Ga®* ([Ar]3d 104304p0). Existe
cuantiosa evidencia tedrica y experimental de la presencia de otros tipos de defectos
de Ga intersticiales en otras muestras semiconductoras [28—-31]. Por ejemplo, algunos
trabajos sobre difusiéon de dopantes en Arseniuro de Galio (GaAs) sugieren que
elementos como Zn [28, 29] y Cd [30] sustituyen principalmente al Ga en la red
cristalina y producen defectos intersticiales de Ga. Usando espectroscopia de masa
iénica secundaria en la difusién de iones Zn implantados, se encontr6 una ley de
difusiéon cuadratica que caracteriza a la difusién de Zn, lo que implica que en el
equilibrio térmico hay presencia de defectos intersticiales de Ga2* y Ga®* [28, 29].
Otros estudios similares de la difusién de iones implantados de Cd [30] sugieren
que los iones Ga®* son los mds probables. Sin embargo, algunos de los perfiles de
difusién también indican la participacién de defectos intersticiales de Ga®* a bajas
temperaturas y de Gal™ en altas temperaturas. En otros estudios posteriores sobre
defectos intersticiales de Ga en is6topos de dopantes implantados en heteroestructuras
[32], descartan la existencia de centros Ga?* y Ga3*, pero encuentran que los Ga® y
Ga*! son los iones dominantes en los procesos de difusién de Zn—Ga.

Gracias a las mediciones de ODMR sobre GaAsN, se han podido identificar ocho
tipos de defectos intersticiales de Ga?* que han sido clasificados por medio de su
constante hiperfina y de sus isétopos mas estables (¥°Ga y "'Ga). Aunque el papel de
estos diversos tipos de centros de Ga2* ha sido ampliamente estudiado, el impacto
de posibles centros Ga®* no identificados por la ODMR y que puedan participar
como centros de filtro de espin, todavia no esta claro. Por esta razén en este trabajo

incluimos el efecto tedrico de considerar estos centros de recombinacion.

En resumen en esta tesis estudiamos, primero, los efectos de incluir inicamen-
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te centros de recombinacién de Ga®* en configuracién de Faraday, posteriormente,
incluimos el efecto de los centros Ga®*. Esta tesis esta organizada de la siguiente

manera:

B En el capitulo 2 estudiamos las transiciones 6pticas de luz circularmente po-
larizada en el GaAs, que son importantes para comprender el origen de la
polarizacion en la BC y del mecanismo de recombinacion dependiente del espin
en el GaAsN. También revisamos el modelo de dos cargas y tres cargas, que
nos permite describir estos mecanismos de recombinacién en los centros Ga2* y

Ga3* respectivamente.

B En el capitulo 3 desarrollamos el modelo de ecuaciéon maestra para el operador
matriz de densidad. En este modelo se analiza el efecto general de los centros de
recombinacién Ga?*. Incluye los fenémenos fisicos discutidos en el presente ca-
pitulo en las configuraciones de Voigt y Faraday. Aunque este modelo reproduce
correctamente del efecto Hanle, ya ampliamente estudiado por el modelo de dos
cargas, nos enfocamos en estudiar las caracteristicas principales en la configu-
raciéon de Faraday. Adema4s, se discuten tres mecanismos de relajacién de espin
nuclear: no—selectivo; dipolar magnético y cuadrupolar eléctrico. Los dltimos dos
se abordan por medio de la teoria de relajacién de Wangsness—Bloch—Redfield
[33-39].

B En el capitulo 4 resolvemos numéricamente el modelo obtenido para los centros
Ga?*. La solucién del sistema resultante nos permite encontrar que el mecanis-
mo detras de la relajacién del espin nuclear tiene que ver con la interaccion tipo
dipolar magnética entre los vecinos adyacentes de los Ga?*. La aportacién mas
importante de este capitulo es que determinamos teéricamente intervalos del
tiempo de la relajacion del espin nuclear en las TP’s con un electréon ligado y
dos en estado de singulete. Esto ultimo gracias a la comparacion con resultados

experimentales reportados previamente por Kalevich et. al. [19, 20].

B En el capitulo 5 ampliamos el modelo desarrollado en el capitulo 3 e incluimos
el efecto de los Ga3*. Mostramos que aunque estos centros Ga®* poseen un
mecanismo de captura selectiva de electrones de 1a BC no tan eficiente, estos
exhiben efectos de filtro de espin similares a los encontrados en los centros Ga2*.
Mostramos que un pequefio porcentaje de estos Ga®* genera un ajuste superior
en los resultados tedricos—experimentales de la intensidad de PL y grado de

polarizacién en la BC.
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CAPITULO 1. INTRODUCCION

B Finalmente en el capitulo 6 concluimos con las principales aportaciones de esta

tesis. Ademas discutimos sobre las posibles extensiones del presente trabajo.

Para finalizar este capitulo, enfatizamos las principales aportaciones de esta tesis

al estudio teérico de la dinamica del espin electron—nticleo en GaAsN:

B El modelo de ecuacién maestra incluye la forma completa de la THF, del efecto
Zeeman, del mecanismo de recombinacion del espin electron—ntucleo y de la

relajacion del espin electronico—nuclear.

B Este modelo incluye el espacio de las trampas con dos electrones en estado de
singulete, que es de suma importancia para los procesos de recombinaciéon y

relajacion del espin nuclear.

B Se estudia la importancia de los mecanismos de relajacién del espin nuclear en el
problema. En este caso se proponen tres posibles mecanismos de relajacion, uno
introducido de forma fenomenolégica y dos por medio de la teoria de Wangsness—
Bloch—Redfield.

B Gracias a resultados experimentales y a la solucién numérica del sistema de
ecuaciones diferenciales no-lineales y altamente acopladas?, se ha reportado
por primera vez rangos de valores para los tiempos de relajacién en el espin
nuclear para las trampas paramagnéticas y trampas con dos electrones en

estado singulete.

B Se haincluido el efecto de centros Ga3* en el modelo de ecuacién maestra. Hemos
encontrado que al incluir un pequeio porcentaje de estos centros se consiguen
fuertes ajustes tedricos en los resultado de las mediciones experimentales de

intensidad de PL y del grado de polarizacién del espin.

B Adicionalmente, gracias al modelo expuesto en esta tesis se propuso un ex-
perimento para trazar las oscilaciones coherentes entre el espin electrénico y
nuclear debidas a la IHF. Esto ha sido comprobado recientemente y expuesto en

la Ref. [40], sin embargo no se explica de forma detallada en esta tesis.

4Este sistema de ecuaciones surgen del promedio estadistico cuantico sobre el modelo de ecuacién
maestra, como se indica en la ecuacién (3.60).
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CAPITULO

TRANSICIONES OPTICAS Y RECOMBINACION DEPENDIENTE

DEL ESPIN (SDR)

2.1 Introduccion

n este capitulo revisamos las propiedades 6pticas y el mecanismo de filtro de
espin en la muestra de GaAsN. Primero, estudiamos el origen de la polariza-
cién de espin en la BC por medio de las transiciones épticas que se generan al
someter al GaAsN a luz linealmente y circularmente polarizada. Posteriormente para
comprender el fenémeno de filtro de espin, analizamos el mecanismo de recombinacién
dependiente del espin. Finalmente, enunciamos el modelo de dos y tres cargas que
describen los procesos de recombinacion dependiente e independiente del espin en los

centros Ga?* y Ga3* respectivamente.

2.2 Transiciones opticas

En esta parte analizamos el origen de la diferencia en poblacién de fotoelectrones
con proyeccién del espin +7/2 o —//2 en 1a BC del GaAsN. Para esto, analizamos las
transiciones épticas [15, 41-44] basadas en el GaAs, que son debidas a la estimulacion

6ptica de luz circularmente polarizada.
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CAPITULO 2. TRANSICIONES OPTICAS Y RECOMBINACION DEPENDIENTE DEL ESPIN (SDR)
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; ] E(k)
B Y :
ab % L BC
2t //—\i
I
O ‘,;
53] L
-6
Te
_8F
=10F 71,
12 \£/
L A r A X K z r
Wave vector k 0 > k

Figura 2.1: Estructura de bandas del GaAs. En (a) mostramos la estructura de las
diversas bandas cerca de la de la primera zona Brillouin (elipse en rojo) [45]. En (b)
presentamos una amplificacién de esta primera zona (diagrama ilustrativo), cerca de
k =0, donde se indica la banda de conduccién (BC) y la banda valencia (BV). La BV se
divide en las sub-bandas: huecos pesados (HP), huecos ligeros (HL) y huecos split—off
(SO). También se senala el nivel de la energia de Fermi Ep, la energia de la brecha
prohibida E; (= 1.42eV) y la brecha en energia debido al desdoblamiento espin—¢érbita
A (=0.3eV)[15, 41, 42].

El porcentaje de Nitrégeno en muestras a base de GaAs;_,N, varia entre 0.3% <
x<3.4%1I10, 11, 14, 22]. Esta pequena cantidad permite estudiar a este semiconductor
con las principales caracteristicas dpticas del GaAs salvo por una pequefia reducciéon
de la brecha prohibida. Tales caracteristicas, provienen del comportamiento de los
electrones y huecos en la estructura de bandas cerca del centro de la primera zona de
Brillouin [15, 41, 42], como se ilustra en la figura 2.1. Asi para el GaAs, existen dos
bandas principales: la banda de conducciéon denotada como BC y la banda de valencia
indicada como BV. La BC se encuentra por encima del nivel de Fermi Er y posee una
doble degeneracion, debido a que, los electrones pueden tomar los valores de espin
S, =+1/2y S, =-1/2 por cada nivel energético. Por debajo de Er se encuentra la
BV y esta formada por tres sub—bandas: la banda de huecos pesados (HP), huecos
ligeros (HL) y huecos split—off (SO). Si el vector de onda toma el valor k =0, entonces
existe una maxima probabilidad de transicién de la BV hacia la BC. En este punto,

los huecos de 1a banda HP poseen un momento angular total J = 3/2 y proyecciones
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2.2. TRANSICIONES OPTICAS
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Figura 2.2: Transiciones opticas de la BV a la BC bajo luz circularmente polarizada.
El fotén polarizado circularmente hacia la izquierda (derecha) que es absorbido por la
muestra, posee un momento angular L, = —1 (L, = +1). Esto permite las transiciones
6pticas marcadas en color verde (rojo) con fuerza de oscilador: 3, 2y 1 para HP, SO y
HL respectivamente, hacia 1la BC.

J, = £3/2 y los huecos de la banda HL con J = 3/2 y proyecciones JJ, = +1/2. Esto
ultimo genera una cuadruple degeneracién en el punto mas alto de BV. La banda
de SO se encuentra separada una distancia A, que corresponde a la energia del
desdoblamiento espin—drbita, de las bandas HP y HL. En el nivel inferior de energia
en la BV, los huecos split—off poseen una doble degeneracién con JJ = 1/2 y proyecciones
J, = +1/2. Finalmente, 1a menor distancia energética entre la BC y BV se denomina
brecha prohibida Eg y cample con Eg > A.

De las caracteristicas anteriores en la estructura de bandas del GaAs, podemos
describir las transiciones 6pticas [15, 41-44] que se originan en la conservacion de
momento angular de fotones cuando estos interactian con la muestra semiconductora.
Asi, en la figura 2.2 mostramos todas las transiciones permitidas y las correspondien-
tes fuerzas de oscilador! empleando luz circularmente polarizada hacia derecha o+

(en rojo) y con luz circularmente polarizada hacia la izquierda o~ (en verde).

1La fuerza del oscilador expresa el valor de la probabilidad transicién de un estado base a un estado
excitado cuando un dtomo o molécula absorbe luz [46].
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CAPITULO 2. TRANSICIONES OPTICAS Y RECOMBINACION DEPENDIENTE DEL ESPIN (SDR)

Luz circularmente polarizada ot g
Momento angular del fotén L,=+1 L,=-1

Energia del fotén Eg<hv<Eg+A Eg<hv<Eg+A

Transicién: HP — BC J,=-32—-8,=-1/2 | J,=+3/2—-S,=+1/2

3 veces mas probable

Transicién: HL. — BC J,=-12—-8S,=+1/2 | J,=+1/2—-S5,=-1/2
Energia del foton hv>Eg+A hv>Egz+A

Transicion: HP — BC J,=-32—-8,=-12 | J,=+3/2—S,=+1/2

3 veces mas probable

Transicion: HL. — BC J,==12—-8,=+1/2 | J,=+1/2—-S,=-1/2

Transiciéon: SO — BC J,==-12-8,=+1/2 | J,=+1/2—-S,=-1/2

2 veces mas probable

Cuadro 2.1: Transiciones 6pticas obtenidas del esquema de la figura 2.2 bajo luz
circularmente polarizada.

En el caso de luz 07, si los fotones que absorbe la BV poseen una energia E; <
hv <Eg+A 'y un momento angular L, = —1, es posible hacer transiciones (en verde)
de los estados o/, = +3/2 de los HP y J, = +1/2 en los HL a los estados S, = +1/2
y S, = —1/2 respectivamente, en la BC. Las transiciones 6pticas que surgen de los
estados de la banda de HP poseen una probabilidad tres veces mayor respecto a la

correspondiente banda de HL. En otras palabras, bajo luz circularmente polarizada
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2.3. CENTROS DE RECOMBINACION Y MECANISMO SDR

hacia la izquierda se generan un 75% de electrones con espin S, = +1/2 y un 25%
con espin S, = —1/2. Por otro lado, si el fotén posee una energia hv > E; + A, entonces
deben incluirse las transiciones épticas J, = +1/2 — S, = —1/2 de la banda de SO
hacia la BC con una probabilidad dos veces mayor respecto a la banda de HL.. En este
caso la probabilidad de excitar electrones a la BC con proyeccion de espin S, = +1/2y
S, =—-1/2 es la misma y por lo tanto no es posible generar una polarizacion del espin
en la BC. Es entonces importante notar que sé6lo es posible generar una diferencia de
poblaciones con orientaciones de espin diferentes cuando E; <hv <Eg + A [20].

Este mismo analisis se puede realizar para luz circularmente polarizada hacia
la derecha y las transiciones permitidas en este caso son marcadas en rojo en la
figura 2.2. De esta manera se puede generar una diferencia de poblacién de electrones
con una polarizacién del espin dependiendo del signo de la polarizacion circular de
la luz incidente y de la energia del fotén que absorbe la muestra. En el cuadro 2.1
mostramos de forma resumida los resultados obtenidos de estas transiciones épticas
para el GaAs.

Finalmente, en el caso de luz linealmente polarizada se obtienen las mismas
poblaciones de electrones generados con S, = +1/2 que S, = —1/2 que hacia abajo en
la BC y por lo tanto la polarizacién neta es igual a cero. Esto se debe a que la luz
linealmente polarizada posee el mismo nimero fotones con momento angular L, = +1

que fotones con con momento L, = —1.

2.3 Centros de recombinaciéon y mecanismo SDR

La incorporacion de pequefias cantidades de Nitrégeno al GaAs genera dos importan-
tes propiedades en el sistema de GaAsN. La primera es la reduccién de la brecha de
la banda prohibida E, al incrementar la concentracién de N. Se ha reportado que esta
energia se reduce de 1.42eV a 1.08eV cuando se varia el porcentaje de N de 0% a
3.4% [10]. Debido a esta caracteristica, se excitan electrones del borde superior de la
BV hacia la BC con una energia menor que la empleada en GaAs [20].

La segunda caracteristica es la apariciéon de defectos intersticiales en la red
cristalina del GaAsN [9, 14, 47]. Por medio de la deteccién por resonancia magnética
o6ptica (ODMR, Optically Detection Magnetic Resonance por sus siglas en Inglés) se
encontré que los defectos intersticiales corresponden a los Ga y no a las impurezas de
Nitrégeno. De forma general, esta técnica espectroscopica combina la resonancia del
espin de un electrén no apareado en un defecto intersticial y la respuesta 6ptica de

emision o absorcion bajo luz circularmente polarizada [48]. Gracias a esto, se reconocié
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CAPITULO 2. TRANSICIONES OPTICAS Y RECOMBINACION DEPENDIENTE DEL ESPIN (SDR)

ODMR signals
[17* (MW-off)-17* (MW-on)]

1 1 1 1
12,000 14,000

B, (Gauss)

Figura 2.3: Espectro de ODMR experimental y simulado para una muestra de
GaAs(.9964No.0036. Los puntos en rojo corresponden a mediciones experimentales
de luz 0~ y los correspondientes en azul a luz ¢* a una excitacién de 32 mW, a
una temperatura de 2K y una microfrecuencia de 35.07 GHz. Las lineas continuas

corresponden a simulaciones de la ODMR para los dos is6topos mas estables del Galio:
69Gay "1Ga [22].

a los Ga2* como los principales centros de recombinacién debido a que filtran el espin
electronico de la BC, y que son capaces de generar altas polarizaciones del espin a
temperatura ambiente sin necesidad de aplicar campos magnéticos externos [47].
Ademis se identificé ocho tipos de Ga2*, que se diferencian de acuerdo al valor de la
constante hiperfina y al tipo de is6topo estable: %°Ga y "'Ga [14, 47]. En la figura 2.3
mostramos un espectro tipico de la ODMR para los dos is6topos estables de Ga en
GaAsN [22].

Respecto al aumento de la polarizacién, este es provocado por el efecto de filtro de
espin entre la BC y las TP’s. Debido al mecanismo de recombinacion dependiente del
espin, ocasionado por los centros Ga?* y a la excitacién 6ptica, es que se consiguen

altas polarizaciones del espin tanto en la BC como en las TP’s.
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Figura 2.4: Esquema ilustrativo de la excitacién 6ptica bajo luz linealmente polarizada.
En (a) mostramos que inicialmente se generan el mismo nimero de electrones con
S, =+1/2 que S, = —1/2. Las trampas, capturan los electrones de la BC y forman
estados de singulete con polarizacion neta del espin igual a cero. En (b) puede verse el
caso estacionario, donde la polarizacién en la BC y en las TP’s trampas permanece
constante e igual a cero.

Por ejemplo, antes de la excitacién 6ptica y en equilibro termodindamico, la polariza-
cién neta del espin en la BC y en las TP’s es igual a cero. Igualmente las poblaciones de
las TP’s con electrones ligados cuyo espines tiene proyecciones S, =+1/2y S, = -1/2
son iguales. Esto mismo sucede con la polarizacion nuclear, existen el mismo nimero
de trampas en los estados nucleares —3/2, -1/2, +1/2 y +3/2 de tal manera que pola-
rizacién neta nuclear de espin es igual a cero. Cuando la muestra se excita con luz
linealmente polarizada, se fotogeneran el mismo nimero de electrones con S, = +1/2
que S, = —1/2 en la BC. Esto genera una polarizacién del espin electrénico igual a cero
en la BC. En seguida, las trampas capturan a los electrones con espin opuesto al espin
del electrén ligado en las TP’s, respetando el principio de exclusiéon de Pauli, lo que
también genera una polarizacién nula en las TP’s. Posteriormente, los electrones se
recombinan independientemente de su orientacién del espin hacia la BV. Este proceso
se realiza bajo el esquema de onda continua (CW, Continuous Wave por sus siglas en
Inglés) y al alcanzar el estado estacionario la polarizacién del espin en la BC, como
en las TP’s, permanece constante e igual a cero. Asi, en este caso la polarizacién del
espin alcanzada es nula. En la figura 2.4 esquematizamos la excitacién 6ptica bajo luz

linealmente polarizada.

Debido a las transiciones 6pticas vistas en la seccién 2.2, en el caso de luz circular-
mente polarizada, se fotogenera 75% de la poblacién de electrones con una proyeccion

de espin y 25% con una proyeccion antiparalela. Por ejemplo, bajo luz circularmente
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Figura 2.5: Esquema ilustrativo de la excitacién 6ptica bajo luz circularmente polari-
zada. En (a) mostramos el caso inicial de someter a la muestra a una excitacion de luz
o, generando un 75% de electrones con S, = +1/2 y un 25% con S, = —1/2. Las tram-
pas, que inicialmente poseen electrones ligados con polarizacién neta del espin igual a
cero, capturan electrones de la BC formando un singulete. En (b) ejemplificamos el
caso estacionario, donde se tiene una polarizacion promedio con espin S, = +1/2 en la
BC y en los centros de recombinacién de Ga?*

polarizada hacia la izquierda, este 75 % corresponden a electrones con espin S, = +1/2
y el 25% a electrones con espin S, = —1/2. Asi, al excitar inicialmente la muestra
con o~ se genera una polarizacién promedio con espin S, = +1/2. Posteriormente,
aquellas trampas que posean un electrén con espin antiparalelo a los de la BC, cap-
turan selectivamente a estos electrones formando estados de singulete. Esto genera
una polarizacion neta del espin con espin S, = +1/2 tanto en la BC como en las TP’s,
esto gracias a que ciertos electrones son retenidos en la BC. Ademas, la velocidad
de recombinacién de los electrones con espin antiparalelo en la BC hacia las TP’s
es mayor (¢, = 1/7*N,, con 7* = 4.4ps y N, el nimero de Ga®*) que la recombina-
cién de los electrones de las TP’s a la BV (¢, = 1/7,N. con 75 = 12ps) [27], por lo
que existe una acumulacién de electrones polarizados y huecos en la BC y en 1a BV
respectivamente. Por lo tanto en estado estacionario, esto mantiene el numero de
trampas polarizadas e impide la recombinacion de espin de los electrones que poseen
la misma polarizacion de espin. Este ciclo dinamico de transferencia de espin posee
dos importantes caracteristicas, primero, los electrones con espin hacia arriba son
retenidos en la BC debido al principio de exclusién de Pauli, y segundo los electrones
con espin hacia abajo son rapidamente filtrados de la BC, debido a que existe un alto
numero de trampas con espin hacia arriba [15]. En la figura 2.5 ejemplificamos este

caso con luz circularmente polarizada hacia la izquierda.
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2.4 Modelo de dos cargas y tres cargas

Para formular el modelo de ecuacién maestra para los centros de recombinacién
Ga’* tomamos como punto de partida el modelo de dos cargas. Este es capaz de
reproducir varios de los fenémenos asociados a la recombinacién dependiente del
espin. Sin embargo, no es capaz de tomar en cuenta los efectos de un campo magnético
en configuraciéon de Faraday. El1 modelo de dos cargas consiste fundamentalmente
en un sistema de ecuaciones diferenciales no lineales de balance para electrones y
huecos originalmente propuesto por Kalevich et. al. [11, 24]. Contiene los mecanismos
esenciales de la recombinacion y de filtro de espin. Esta formado por las siguientes

ecuaciones diferenciales

p = —cppN2+G, (2.1)
R n,—ny
n = _20nn1NT+G1_ o , (2.2)
S
Ay = —2cnn1N1+GT—nT2;nl, (2.3)
S
N, = -2caniNj+ZpN,- =i 2.4)
[—— nlt1iv] 2p 2 2Tsc ’ .
. Cp N;-N,
Ny = -2eunNi+ 2 pNa=——, (2.5)
Sc
Nz = 2cnnTN1+2cnn1NT—cppN2, (2.6)

donde los subindices | y | indican la polarizacién del espin de los electrones en sus
dos proyecciones posibles +1/2 y —1/2 a lo largo del eje de la luz incidente. Asi n; es
el nimero de electrones en la BC con proyeccién del espin +1/2 y n| es el nimero
de electrones con proyeccién —1/2. El nimero total de electrones generados en la
BC es n =n;+n)|. Similarmente N; es el nimero de trampas cuyo electrén ligado
tiene proyeccién de espin +1/2 y N| son aquellas en las que su electrén ligado tiene
proyeccién del espin —1/2. N1 = Nt + N| es el numero total de TP’s. Ademés Ny = Ny,
son las trampas que posee dos electrones en estado de singulete y N, = N1+ N3 es
el namero total de trampas. Los coeficientes 75, 75 son los tiempos de relajacion
de espin en la BC y en las trampas respectivamente. El factor ¢, es la tasa de
recombinacion de los electrones de la BC a las TP’s y ¢, es la tasa de recombinacién
de los electrones de las trampas apareadas a los huecos p de la BV. Por ultimo G y
G| son los términos de fotogeneracion de electrones de la BC con espin S, =+1/2y
S, = —1/2 respectivamente. El nimero total de electrones y huecos fotogenerados por

unidad de tiempo es G =G +G).
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Podemos pasar de las ecuaciones de balance (2.1)—(2.6) al modelo de dos cargas
[12, 25] si introducimos las siguientes cantidades

ny—nj

S, = 5 2.7
N;-N

Sez = %, (2.8)
G -G

AG, = TTl (2.9)

que definen las polarizaciones a lo largo de la linea de excitacion 6ptica. Ademas con-
siderando que la muestra es isotrépica, obtenemos el siguiente sistema de ecuaciones
de balance [15, 25]

p = —cpNap+G, (2.10)

= —cp(nN1-4S-S.)+@G, (2.11)

N1 = -c,(nN1-4S-S.)+c,Nap, (2.12)

Ny = cn(nN1—-4S-S;)—c,Nap, (2.13)

S = —cn(le—nSc)—TE—wXS+AG, (2.14)
s

S. = cn(le—nSc)—TS—c+QxSc. (2.15)

En este modelo S = (S,,S,,S) representa la polarizacién del espin de los electrones
enlaBCy S, = (Scx,Scy,Scz) la polarizacién del espin de los electrones ligados en
las TP’s. Los términos c,(nN1—-4S-S.) y ¢, (N1S—nS,) son los responsables de la
captura dependiente de espin en las TP’s con una taza de recombinacién c,. La taza
de recombinacién de electrones de la BC en las TP’s incrementa cuando S y S, son
antiparalelos, y se desvanece cuando son paralelos. El término ¢, pN2 corresponde
a la recombinacion independiente del espin de un electrén en una trampa en estado
de singulete hacia la BV donde existe un hueco. Los efectos de campo magnético se
incluyen a través de los términos w xS y Q xS, de precesién de espin. Aqui w = gupB/h,
Q =g.upB/h donde up es el magnetén de Bohr. Los factores giromagnéticos para los
electrones en la BC y electrones ligados en las TP’s toman los valores g = +1y g, = +2
respectivamente [20, 49]. Notamos que el modelo de dos cargas (2.11)—(2.15) es un
sistema no lineal de diez ecuaciones diferenciales acopladas. La fotogeneracién de
electrones bajo excitacién de onda continua [25] genera una polarizacion del espin en
la BC dada por

AG=3(Gi-G)e, (2.16)

donde el vector unitario é indica la direccién del bombeo 6ptico.
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Figura 2.6: Resultados tedricos obtenidos del modelo de dos cargas, ecuaciones (2.10)—
(2.15), en configuracién de Voigt para valores de potencia 25, 75, 150 y 250 mW.

En la figura 2.6 mostramos la solucion del sistema de ecuaciones (2.10)—(2.15)
en configuracion de Voigt. En esta solucién empleamos el término de fotogeneracién
en CW dado por la ecuacion (3.63), los parametros del cuadro 3.1 y los valores de
potencia de excitacion de 25, 75, 150 y 250 mW. El comportamiento en cada valor
de potencia reproduce cualitativamente el comportamiento experimental del efecto
Hanle mostrado en la figura 1.2(a) del capitulo 1. Cada curva tedrica esta formada
por dos lorentzianas, la de mayor ancho corresponde a la despolarizacion del espin de
los electrones en la BC y la de menor ancho corresponde a la despolarizacién del espin
de los electrones ligados en las TP’s.

En el caso de la configuraciéon de Faraday, la dependencia del campo magnético
longitudinal se suprime en el sistema de ecuaciones (2.10)-(2.15). Esto se debe a
que en este arreglo experimental, la polarizacion del espin en la BC generada por la
excitacion optica y el campo magnético se encuentran en la misma direccién y por
tanto el término w x S en la ecuacién (2.14) es igual a cero. Lo mismo ocurre para los
electrones ligados en las TP’s, donde Q x S. = 0 en la ecuacién (2.15). La solucién de

este caso se muestra en figura 4.1(a) (lineas punteadas) del capitulo 4.

Para estudiar el efecto de los centros de recombinacién Ga3* es necesario extender

A\
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el sistema de ecuaciones cinéticas (2.1)—(2.6) para incluir nuevos procesos de recombi-
nacién dependiente e independiente del espin. Tales procesos se basan principalmente
en la captura y liberacién de electrones del estado 4s° de la configuracién electrénica
[Ar13d1°45%4p° de los centros Ga®*. Estos procesos estdn comprendidos por el modelo
de tres cargas [50]. En este caso el sistema de ecuaciones diferenciales que describen

la poblacién de estados en la direccion del bombeo 6ptico es dado por

p = —cppHNo—cqap (M +M)+G, (2.17)
Al = —coMon| —2con M +Gl—’”2;n7, (2.18)
s
. ny—n|
ny = —ceMny—2cent N +Gr— 9. (2.19)
S
No = —c; (n1+n1)%+cap(,/% +,/V1), (2.20)
N = 2 Ch M =M
| = —2ceniMN+—pSN———i, (2.21)
2 2Tse
N = 9 Ch M =M
1= —Zeen Mt p M- ——) (2.22)
2 2Tse
Ng = 2ceni N +2cen| N —cpp N, (2.23)

Anilogamente al sistema tnicamente con Ga?*, n = nt +n| es el nimero total elec-
trones en la BC, A) es la cantidad de trampas Ga3* que se encuentra en el estado
4s°, M = N1 + A es el nimero de centros de recombinacién que han capturado un
electrén independiente de la orientacién del espin y .45 = A} contabiliza a los centros
en estado de singulete. Los coeficientes ¢4, ¢p, ¢ ¥ c. describen las tasas de recom-
binacién en los diferentes procesos en los centros Ga®*. En la figura 2.7 ilustramos
estas tasas de recombinacién en cada caso.

Siguiendo un procedimiento similar al caso del modelo de dos cargas, pasamos
de las ecuaciones de balance (2.17)—(2.23) al modelo de tres cargas. El sistema resul-
tante consta de un conjunto de once ecuaciones diferenciales no lineales y altamente

acopladas, dadas por

p = —capM—cppNe+G, (2.24)
n = —cenMN—ce (nJﬁ—4S-Sq)+G, (2.25)
S = —c.SAH-ce (Saﬁ—nSq)—T—Ss—wa+AG, (2.26)
M = cenMy—capMN +cppNo— e (nJﬁ—4S~Sq), (2.27)
Ny = —cenMNo+capM, (2.28)
Sy = ccSAM—capSq+ece (Se/Vl—nSq)—TS—i+Q><Sq, (2.29)
Ng = —cppNotce(nA1—48-8,). (2.30)
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Figura 2.7: Esquema ilustrativo de las diferentes tasas de recombinaciéon en los
centros de recombinacién Ga3*.

En el sistema de ecuaciones anterior S, es la polarizacién del espin de los centros
Ga®* en el estado 4s!. Los términos de captura dependiente del espin en este caso son
ce(SHM —nSq) y ce(nH#1—-4S-8,) y de captura independiente del espin es c.SAp.
La recombinacion independiente del espin de estos centros a la BV son dados por
capMN Yy cppAHo. Finalmente los términos w x Sy Q x S, describen la precesién del
espin ocasionado por un campo magnético externo en configuracién de Voigt.

Nuevamente en configuracién de Faraday, el campo magnético longitudinal se su-
prime del conjunto de ecuaciones (2.24)—(2.30) debido a que los elementos de precesién
son iguales a cero. Asi, es necesario incluir el efecto de los centros de recombinacién
Ga3* de esta configuracién experimental con el enfoque de ecuacién maestra para el

operador matriz de densidad.
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CAPITULO

ECUACION MAESTRA PARA LA DINAMICA DEL ESPIN

ELECTRON-NUCLEO

3.1 Introduccion

n este capitulo mostramos un modelo basado en la teoria de sistemas cuanticos

abiertos [36] que nos permite describir la dinamica de polarizacion del espin

electrén—ntcleo en GaAsN. Este incluye los principales efectos fisicos, tales
como, el mecanismo de recombinacion dependiente del espin, las interacciones Zeeman
e hiperfina y los procesos de relajacién del espin electrénico y nuclear. Este enfoque es
capaz de reproducir las principales caracteristicas experimentales en configuracion de
Faraday. Ademas, es capaz de describir el comportamiento de este semiconductor en
configuraciones experimentales arbitrarias, es decir, al aplicar bombeo éptico y campo
magnético en direcciones relativas arbitrarias. Los principales resultados de este
capitulo se encuentran publicados en los articulos de investigacion de las referencias
[51-53].

3.2 Ecuacion maestra

Para estudiar la dinamica del espin electrén—ntcleo en este sistema empleamos la

ecuacion maestra para el operador matriz de densidad. Esta ecuacion maestra es de

25



CAPITULO 3. ECUACION MAESTRA PARA LA DINAMICA DEL ESPIN ELECTRON-NUCLEO

la forma [36]

D _L(50)+9(p). G.D

En la expresion anterior, p = p(¢) es el operador matriz de densidad, H es el ha-
miltoniano del sistema y & () es el disipador. Las interacciones internas de cada
parte del sistema se encuentran en el hamiltoniano, por ejemplo, el efecto conjunto
de la interacciéon Zeeman debido al campo magnético externo sobre los electrones y
el acoplamiento en los centros Ga2* del electrén ligado S = 1/2 y su nucleo I = 3/2
debido a la IHF. Las interacciones entre otras diferentes partes del sistema y de
sus alrededores se contabilizan en el disipador. Estas dltimas, como veremos mas
adelante, son debidas al campo electromagnético cuando el sistema es sometido a
bombeo 6ptico, al mecanismo de recombinaciéon dependiente e independiente del espin
y a las fluctuaciones provenientes de los alrededores que afectan al espin electrénico y

nuclear.

En este formalismo la mayor dificultad es modelar las interacciones del disipador.
Con este propdsito y como primer paso determinamos el espacio de estados del sistema.
Asi cuando la muestra es excitada 6pticamente, los electrones fotogenerados ocupan
los estados con proyeccién de espin +//2 o —//2 en la BC, entonces son necesarios
dos niveles para estos electrones. Un sélo estado es necesario para los huecos no
polarizados en BV que dejan los electrones al ser excitados por un fotén. En principio
los huecos tienen polarizacién de espin, pero sus cortos tiempos de vida (7 < 1ps)
ocasionados por la degeneracion de la BV permiten que la polarizacién del espin pueda
ser despreciada [54]. Las trampas no apareadas poseen un electrén en cualquiera de
los dos estados de espin con proyeccion +h/2 y —h/2, y que esta acoplado al niicleo
por medio de la IHF: «/1; -S.. Los ntcleos a su vez poseen un espin total 3//2, como
resultado tenemos 2 x 4 = 8 estados para las TP’s. En las trampas apareadas (TA’s), los
electrones ligados y aquellos que se han recombinado desde la BC forman un estado
de singulete que no se acopla a los cuatro estados de espin nuclear. Por esta razon, las
trampas apareadas requieren unicamente los cuatro estados del espin nuclear para
describir su comportamiento. En resumen, tenemos: (i) un estado para huecos en BV,
(ii) dos estados para electrones en la BC, (iii) ocho estados para las TP’s y (iv) cuatro
estados para las TA’s. Por lo tanto, el espacio completo es generado por la siguiente

base
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11) — T 1)
2+ | B + 1D
13) 1 1D
14) 1 1-3/2,])
15) T 1-1/2,])
16) 1 T-11/2,])
D 1 T-13/2,1)
18) 1+ T 1-3/2,1)
19) T 1-1/2,1)
110y T-11/2,1)
111) 4~ 1 18/2,1)
112) - < 1-3/2,11)
113) T 1-1/2,11)
114) T 11/2,11)
115) 4~ T 13/2,11)
Isebarvont ~ "
PBV  PBC P1 P2

Figura 3.1: Bloques para la BV (azul), la BC (verde), TP (café) y TA (rojo). Estos
bloques forman una matriz de dimension 15 x 15.

B = {I1> =r), 12y =11),13y=11),14) =1-3/2,1),15) =-1/2, 1), 16) = 11/2, ]),
17)=13/2,1),18) = -3/2,1), 19y = |-1/2,1),110) = 1/2, 1), [11) = [3/2,1),
I12>=|-3/2,Tl>,I13>=|-1/2,Tl>,|14>=|1/2,Tl>,|15>=I3/2,Tl>}. (3.2)

Como veremos en las secciones 3.3 y 3.5, de la estructura del hamiltoniano H y del
disipador 9 en la ecuacién (3.1), es posible separar el espacio de este problema en
cuatro bloques: El primero corresponde al estado de huecos |A) de 1a BV, el segundo a
los estados | |) y | 1) de los electrones en la BC, el tercero formado por los estados del
|-3/2,]) a |3/2,1) que corresponden a las TP’s y el cuarto comprendido por los estados
del |-3/2,1]) a 13/2,1]) que describen a las TA’s. Asi, estos bloques forman una matriz

de dimensién 15 x 15 como se muestra en la figura 3.1.
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3.3 Hamiltoniano: Interaccion de Zeeman e hiperfina

Como mencionamos anteriormente, el hamiltoniano en la ecuacién maestra (3.1)
contiene las interacciones internas de las componentes del sistema en la BV, la BC y

las TP’s. Para este problema en especifico H esta dado por
H=hw-S+hQ-S.+1;-8S.. (3.3)

El primer y segundo término en este hamiltoniano de espin corresponden a las
interacciones Zeeman para los electrones libres en la BC y electrones ligados en
las TP’s. En ambos casos tenemos w = gupB/h, Q = g.upB/h, donde B es el campo
magnético externo, up es el magnetén de Bohr, g y g, son los factores giromagnéticos
de los electrones en la BC y de los electrones ligados [49], respectivamente. Los efectos
de precesion del espin w x S y © x S, de las ecuaciones cinéticas del modelo de dos
cargas (2.10)—(2.15) surgen de estas dos contribuciones [26].

El tercer término del lado derecho de (3.3) es el correspondiente a la interaccién
hiperfina. Este describe el acoplamiento de un electrén ligado y un niicleo en una TP. El
parametro «f es la constante hiperfina y puede tomar diferentes valores dependiendo
de la concentracion de los diferentes is6topos de Ga presentes en la muestra. En
este trabajo tomamos el promedio ponderado de los valores de la constante hiperfina
para los dos is6topos mas abundantes en el GaAsN: 69Ga2* con 60% de abundancia y
"1Ga%* con el 40% [14].

Los operadores de espin que describen las interacciones Zeeman e IHF en el
hamiltoniano (3.3) son: S = (§x,§y,§z) para los electrones libres, Sc = (Scx,gcy,ﬁcz)
de los electrones ligados y I 1=, 1 1y,f 12) para los nicleos. Cuando un electrén libre
es capturado por una TP, respetando el principio de exclusién de Pauli, este forma
un estado de singulete que puede ser descrito por los operadores de espin nuclear
Io=(gy,1 gy,f 2,) ¥ que no interactda con el campo magnético externo. Debido a esto,
estos operadores no aparecen en el hamiltoniano de espin (3.3).

Otras interacciones del espin electronico y nuclear con sus alrededores son despre-
ciadas y no contribuyen en el hamiltoniano de espin. Por ejemplo, debido a la fuerte
localizacion de la funcién de onda 4s, los electrones ligados en los centros paramagné-
ticos Ga2* tienen una densidad de probabilidad del orden de |1//4s |2 =72.7x10%*cm™3
[14] 1o que provoca un alto valor de la constante hiperfina «f = 8.5eV y acopla fuer-
temente al electrén ligado con su correspondiente ntcleo en una TP. Los electrones
de la BC, interaccionan muy débilmente con sus ntcleos vecinos. La densidad de
probabilidad de estos electrones es |1l/BC |2 ~1/V=1x10¥cm™3, donde V el volumen

de la muestra. Por lo tanto, la IHF entre los electrones de 1a BC y sus ntcleos vecinos
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puede ser despreciada. Por otro lado, la polarizacién de espin nuclear de los 4tomos
huésped!, que son vecinos de los centros de recombinacién Ga?*, también debe ser
descartada. Esto tltimo se debe a que en caso contrario, esta polarizacién provocaria
un cambio notable en las lineas de resonancia del espin de electrones que son detec-
tadas 6pticamente, sin embargo, esto no ha sido observado en experimentos de alta
resolucion [14, 22]. La dinamica de polarizacion de los nicleos de estos atomos como
una fuente para el campo magnético tipo Overhauser también debe ser excluida del
modelo. Si existiera dicha contribucién entonces se observaria un maximo adicional y

un desplazamiento respecto a campo cero en la curva Hanle [65-57].

3.4 Base de operadores

A pesar de que el modelo de dos cargas ha sido muy exitoso explicando algunas
de las principales observaciones experimentales sobre la intensidad de la PL y el
grado de polarizacién del espin en GaAsN bajo bombeo 6ptico de luz circularmente
polarizada, ha fallado en reproducir el comportamiento como funcién de un campo
magnético en configuracién de Faraday. Este enfoque no considera la IHF entre los
electrones ligados y los correspondientes niicleos en las TP’s. Para introducir la IHF
en el modelo de dos cargas se requiere definir un espacio de operadores hermitianos
y posteriormente, con ayuda de estos, expresar el operador matriz de densidad y el
disipador de la ecuacién maestra (3.1).

En ausencia de THF las variables relevantes son: el nimero de huecos p en BV, el
numero de electrones n y sus componentes del espin S en la BC, el niimero de TP’s
N1, el espin S, de sus electrones ligados y el namero de trampas apareadas Nj. El

espacio de operadores cuanticos correspondiente a estos observables es

A A~

¥ ={p,n,S,N1,S., Na}. (3.4)

Estos generadores cuanticos poseen un algebra de Lie de dimension finita ante la

conmutacion [52, 53]. Es decir,
16,7, = [1,7,] = [81,7,] = [¥2,%,] =0, 3.5

donde 77q es un miembro de 7. Los operadores de espin cumplen las reglas de conmu-

tacion habituales de momento angular [58],

1Aqui nos referimos a dtomos en GaAsN que no son centros paramagnéticos Ga2+.
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3 3
[SL7SJ]:LZ€ijSk7 [SciaSCj]:iZGiijCk> [Si7SCj]:O’ (36)
k=1 k=1

donde los subindices i, j =1, 2, 3 corresponden a las componentes x, y o z.

El primer paso para estudiar el efecto de la IHF es incluir el espin nuclear I; de
las TP’s en la base (3.4). Estos operadores no alteran el algebra ya que siguen las

reglas de conmutacion del momento angular

N ~

3
[Ili’Ilj]:ikZ eijkllk’ [Ili,Sj]:[Ili,Scj]:O. 3.7
=1

Sin embargo, la estructura de la interaccién IHF dada por 11 -8, rompe con el
algebra anteriormente descrita y la amplia a un mayor nimero de operadores. En
otras palabras, el hecho de que la interaccién THF se represente como un producto de

operadores de espin de electrones ligados y niicleos ocasiona que los conmutadores

Operador
——t
A~ A A 3 A A~
[Sei,Li-Se] = i ) einly,Se,,
J k=1
A A A 3 A~ A
(I1,,011-Sc] = i ) €ipSely,, (3.8)
J.k=1
Operador

den lugar a nuevos operadores que no pueden ser expresados sélo en términos del
espin de los electrones ligados o del nicleos. Esto representa la principal dificultad
para incluir el efecto de la interaccion IHF. Por este motivo, es necesario ampliar la
base de operadores de tal forma que su algebra sea cerrada ante la conmutacién con
el término de la IHF.

En principio una propuesta puede ser el conjunto de matrices hermitianas lineal-
mente independiente de dimension 15 x 15, definidas a partir de la base (3.2). Sin
embargo, la estructura de la matriz de densidad se simplifica considerablemente
asumiendo que las cuatro componentes del sistema, BV, BC, TP y TA, estan interco-
nectados solamente por el disipador. Esta suposicién es razonable si estos espacios
estan acoplados exclusivamente por los procesos de excitacién o recombinacién. Asi,

podemos representar al operador de la matriz de densidad en la siguiente forma
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diagonal por bloques

PBvV,., O1x2 0O1xg O1xsa
. O2x1  OBCy., O2xg  O2x4
Osx1  Ogx2 D155 Osxa

O4x1 O4x2  Ogxg P2, 15x15

PBVy.1 ® PBCys ® Plg.s ® P240s (3.9)

donde comparando con la figura 3.1, gpv, fcB, 01 ¥ P2 son las matrices parciales
de densidad para huecos en BV, electrones fotogenerados en CB, electrones ligados—
nucleos en las TP’s, y de electrones en estado de singulete con su correspondiente
nucleo en las TA’s.

De esta forma, necesitamos un espacio vectorial de 85 operadores hermitianos

para estos cuatro bloques diagonales de (3.9), es decir,

A={A1,As,..., g5}, (3.10)
donde cada iq representa una matriz de dimensién 15 x 15. El conjunto de estos
generadores (3.10) estan definidos en el espacio de Liouville [36], a saber, un espacio
de Hilbert-Schmit de operadores hermitianos y ortogonales definido por el producto
interno

i, Ay =T [ATA;] = Te [Aid;] = 6, Tr [42], (3.11)
lo anterior fija un producto escalar respecto a la traza para dos elementos cualquiera
de (3.10).

Una eleccion conveniente para definir este conjunto de operadores (3.10), es usar
los generadores de los grupos unitarios U (1), U (2), U (8) y U (4). Asi, la forma explicita

de este conjunto de generadores cuanticos esta dado por
A={p,8:,Ur;i,V;i}, i,4,k=0,1,2,38, (3.12)

donde p, S;, U, ki Y Vj,i son los operadores hermitianos para los bloques de BV, BC,
TP y TA respectivamente.

Por ejemplo, en el caso de los huecos en BV el generador asociado a este espacio es

1ix1 O1x2 O1xg O1xs

O2x1 O2x2 Ogxg Ogxg

>
Il

Osx1 Ogx2 Ogxg Ogxs
O4x1 Og4x2  Ogxg Ogxg

= 1141 ®09x2 ®0gxg ®0sxa. (3.13)

Posgrado en Ciencias (Fisica) 3 1 m



CAPITULO 3. ECUACION MAESTRA PARA LA DINAMICA DEL ESPIN ELECTRON-NUCLEO

Los operadores que generan el espacio del bloque de la BC son expresados de la

siguiente manera

01x1 O1x2 O1xg O1x4
O02x1  8; O2xg O2x4

E_D)
I

Ogx1 Ogx2 Ogxg Ogxa
O4x1 O4x2 O4x8 Ogxq
01X1®(§i)2><2®08><8®04><47 i:O, 17 2’ 39 (314)

donde el operador del nimero de electrones en la BC es dado por 7 =8¢ y S; con
i =1,2,3, las correspondientes componentes de espin. Los operadores $; en (3.14)
estan definidos como

1 1 1

s0=1, $1==61, S9 = =02, 33 = =03, 3.15
) 81 201 D) 202 $3 203 ( )

con 1 una matriz identidad de dimensién 2 x 2 y &; las matrices de Pauli [58].
Los operadores hermitianos (3.15) satisfacen la siguiente regla de conmutacién

3
[8i,8;] =1 ) Gijude, (3.16)
=0

donde €1, son las constantes de estructura del dlgebra de Lie [52, 53, 59] y tienen un
valor 6, =0si1, =0y 6;jr =€;j; parai, j=1,2,3, con¢;j; el tensor de Levi-Civita.
Usando estos operadores (3.15), podemos encontrar el bloque de generadores

cuanticos para las TP’s de la siguiente manera

O1x1 O1x2 O1x8 01x4

0 . O2x1 O2x2 O2x8 02x4
kji = o ,
Ogx1 Ogxz 8, ®$;®$; Ogxs

04x1  Oqx2 04xs O4x4
01x1 90940 ® (§k ®§j ®§i)8><8 ® 04x4, k,j, 1=0,1,2,3, (3.17)

y en el caso de las TA’s el bloque es definido como

01x1 O1x2 O1x8 O1x4

Vji . O2x1 O2x2 0O2xg8 0Oax4 ’
’ Osx1 Osx2 Ogxs Ogxs
O4x1 O4x2 O4xg §;®3;

= 01x1909x92®0gxg® (§j®§i)4x4’ j, 1=0,1,2,3. (3.18)

En correspondencia con la base de operadores del modelo de dos cargas (3.4),

en este nuevo esquema de generadores cuanticos (3.14), (3.17) y (3.18), el operador
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del nimero de TP’s es Ny = Uo,o,o y para TA’s es Ny = Vo,o- De forma anéloga los
operadores de espin en la BC son S x = S 1, S y = §2 y S 2= Sg. Los operadores de espin
de los electrones ligados en las TP’s son §cx = Ul,o,o, §cy = 0'2,0,0 y S’cz = 173,0,0. Y por

tltimo, los operadores de espin nuclear para las trampas desocupadas I; y ocupadas

I, son
. 3. Tr[I1Uy ;; R
i = MzMU, (3.19)
;=0 Tr[Uo;,iUo,i]
u 3. Tr(I,V:; .
I, = TrlleVial _arg (3.20)
jizo Tr[V;V; ]
donde
AT ~ ~ N N N N N N
U = (Uo01,U01,1, U022, U002 Uo1z2 Uog21,Uoos, Uoso), (3.21)
AT A A N N N N N A
V. = =(Vo1, Vi1, Vag, Voo, Vie, Va1, Vos, Vap), (3.22)

V3 22 0 0 00 O
M= 0o 00 v3 -2 2 0 0. (3.23)
0 00 0 O 01 2

En las relaciones (3.19) y (3.20) hemos usado el hecho de que cualquier operador
O es expresado como una combinacién lineal de elementos de (3.12) de la siguiente
manera A
0= % Miq, (3.24)
g=1 Tr [’1?1]
esta expresion es una consecuencia de la propiedad de productor interno (3.11) de la

base de generadores (3.12).

3.5 Matriz de densidad y disipador

En esta parte nos enfocamos en definir el operador matriz de densidad p y el disipador
9 de la ecuacién maestra (3.1). El operador matriz de densidad contiene las contribu-
ciones de los subensembles: huecos en BV, electrones en la BC, electrones—niicleos en
las TP’s y electrones en estado de singulete con su correspondientes nucleo en las TA’s.
Por otra parte, el disipador estd formado por los mecanismos de relajacién de espin,
procesos de recombinacién dependiente e independiente del espin y fotogeneracion de
electrones—huecos. Los ultimos dos mecanismos conectan a los subensembles y esta

caracteristica simplifica el nimero de operadores cuanticos en este problema.
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3.5.1 Operador matriz de densidad

Ahora definimos el operador matriz de densidad. En la seccién anterior discutimos que
en ausencia de IHF las variables relevantes son p, n, S, N1, S. y N2. En este enfoque,
estas observables fisicas son promedios estadisticos cudnticos de los correspondientes
operadores de la base (3.4), es decir, n = Tr[Ag], S = Tr[Sﬁ], Ny = Tr[Nlﬁ], S. =
Tr[Scﬁ], Ny = Tr[N3p]. De esto ultimo, se infiere que existe una relacién entre el
valor de expectacién de un operador hermitiano o y la definicién del producto interno
(3.11) como sigue

0 =(0,p) =Tr[0p]. (3.25)

En el caso de los generadores de la base A, los correspondientes promedios estadisticos
cuanticos son dados por
Aq =TrlA4p]. (3.26)

Asi de la base (3.12), su correspondiente promedio estadistico cuantico (3.26) y de
la forma matricial por bloques (3.9) podemos expresar la matriz de densidad como
una combinacién lineal de la forma [39]

o T, 8 A

p=Y —L13, = . (3.27)
q; Tr[A2] 7 q;Tr[Ag] 7

En la expresién anterior Tr [;13] corresponde a la normalizacién de cada uno de los
elementos de A. Notamos que la eleccién de generadores hermitianos A1, en A asegura
que la matriz de densidad cumpla

p=p", (3.28)

que es una de las propiedades fundamentales de este operador [58]. Ademas es
importante sefialar que la evolucién temporal del operador (3.27) es dada por la

ecuacién maestra (3.1), lo que implica que p = p(¢) y por lo tanto 1, = 14 (2).

3.5.2 Disipador

Como mencionamos anteriormente, el disipador & contiene las interacciones entre
BV, BC, TP, TA, y de los alrededores que afectan a cada una de estos subensembles.

Para este enfoque, podemos dividir este operador en seis partes
@(ﬁ) :@+@SDR+@S +950+@1+@2. (3.29)

El primer término % en la expresién anterior, corresponde a la fotogeneracién

de huecos en la BV y de electrones en la BC. La captura selectiva de los electrones
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G — g (15%: 1/ 25%: |)

_____ RRR

(a) BCé é $ ? (b)Bc$ é ? W\gs

TP TA

BV BV '

Figura 3.2: Diagrama esquemaético de la transferencia de espin en GaAsN. (a) De las reglas
de seleccion para GaAs se fotogeneran cuatro huecos despolarizados en la BV, tres electrones
con espin S, = +1/2 y uno con S, = —1/2 en la BC con luz 100 % circularmente polarizada hacia
la izquierda. (b) Una TP cuyo electron ligado posee un espin opuesto a los de la BC, captura
un electrén formando un estado de singulete. Esto genera una trasferencia de momento de
la BC hacia la TP. Simultdneamente existe una relajacién del espin nuclear 95 en la TA
y electrénico 9 en la BC. Esto produce una una perdida de momento angular hacia los
alrededores. (c) Posteriormente uno de los electrones en estado de singulete se recombina a la
BV independiente de su valor de espin. En este punto y de forma similar existe una perdida
de espin debido a la relajacién del espin nuclear 27 y electrénico Psc en la TP. (d) Por dltimo,
el electron ligado transfiere momento angular al nicleo por medio de una serie de flip—flops
debidas a la THF. De (d) a (a) la TP captura otro electrén y el ciclo se repite nuevamente.
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en la BC hacia las TP’s dependiente de su orientacién de espin y posteriormente de
su recombinacién independiente del espin hacia la BV esta descrito por Zgpg. Los
términos 95 y Psc contabilizan la relajacién del espin electrénico en la BC y en las
TP’s respectivamente. Por iltimo, la relajacion del espin nuclear en las TP’s y TA’s
son introducidos por los disipadores 1 y 9.

En la figura 3.2 ejemplificamos el proceso de generacion y trasferencia de espin
entre las diferentes partes del sistema. En este esquema incluimos los elementos del
disipador (3.29) y el intercambio momento angular electrén—ntcleo debido a la THF
que se incluye en el hamiltoniano (3.3).

El disipador de fotogeneracién de huecos y electrones ¥, esta es dado por la
expresion

G=(G1+G))(p+n)+(G1-G))e-8S, (3.30)

donde G y G| son las tasas de generacién de electrones con espin hacia arriba y
espin hacia abajo correspondientemente. De esta manera, la suma G+ + G| introduce
el nimero total de huecos—electrones generados y la resta G; — G| representa la
polarizacion generada en la BC. El vector unitario e indica la direccion de la luz
incidente sobre la muestra.

En el caso del disipador @SDR, éste posee una expresion similar al operador matriz
de densidad (3.27) y esta definido como

s oli,)

Dspr= Y ———Ag, (3.31)
q;lTng] !

donde los coeficientes
Cl[A4]=TrlA,Yspr], (3.32)

introducen todos los procesos de recombinacién dependiente e independiente del espin.

Para determinar estos coeficientes (3.32) empleamos el modelo de dos cargas
[12, 25] enunciado en la seccién 2.4 y los correspondientemente operadores de este
sistema (3.12). Al insertar (3.31) en la ecuacién maestra, multiplicar por 7, p, N1, No,

S 0 S, y tomar la traza, obtenemos

Clpl = -cppNy, (3.33)
ClA] = -cp(nN1-48-8,), (3.34)
C[S] = -c,(SN1-S.n), (3.35)
C[N1] = cpNap—c,(nN1-48-S,), (3.36)
C[S:] = -cn(Sen—S8Ny), (3.37)
C[Ns] = -c,Nap+cn,(nN1-4S-S,), (3.38)
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donde hemos tomado tinicamente los términos que corresponden a los procesos de
recombinacién del modelo de dos cargas.

A las ecuaciones (3.33)—(3.38) les corresponden tnicamente 10 coeficientes de
los 85 que se necesitan para determinar completamente el disipador (3.31). Para
encontrar los restantes, imponemos que el medio sea isotrépico. Esto implica que la
ecuacion maestra (3.1) debe ser invariante bajo rotaciones del espacio. Debido a esta

propiedad, el conjunto completo de coeficientes para Yspg es

Clpl = —cppVoy, (3.39)
Clal = -—cq (SoUo,o,o -4 iSrUr,o,o) , (3.40)
C[Sk] = —ca(SkUo0,0-SoUrop), (3.41)
C[Uo;i] = cppVji—cn (SOUO,j,i _4§iSrUr,j,i), (3.42)
ClUrjil = —cn(SoUr,i—SkUoji), (8.43)
C[Vji] = —cppVji+en (SOUO,j,i —4iSrUr,j,i), (3.44)

donde i,j =0,1,2,3 y £ =1,2,3. En el apéndice B explicamos con méas a detalle la
obtencion de este sistema de ecuaciones de balance.

Los siguientes elementos a estudiar en el disipador (3.29) son los términos que
introducen los procesos de relajacion de espin de los electrones @s en la BC y de
relajacién de los electrones ligados Pgc en las trampas desocupadas.

Se sabe que en los semiconductores con estructura cristalina tipo zinc—blenda?,
el principal proceso de relajaciéon de espin en la BC es debido al mecanismo de
Dyakonov—Perel [60]. Este consiste en un desdoblamiento de los niveles de energia de
la interaccién espin—6rbita que es equivalente a un campo magnético aleatorio que
afecta al espin del electrén. Debido a esto, existe una precesion del espin alrededor
de dicho campo aleatorio con una frecuencia de Larmor proporcional a la magnitud
del desdoblamiento de energia [61]. El efecto de este mecanismo se contabiliza con
una relajacién sobre el espin de los electrones en la BC y que introducimos en nuestro
modelo de la siguiente manera
13 A

. . 2 3 .
Dg=—— Ag=——) S;Si, (3.45)
To 5 Tr(A2] ! rzl o

donde 7 es el tiempo de relajacion del espin en la BC.

2Aproximadamente el 96 % de toda su estructura cristalina del GaAsN es del tipo zinc—blenda.
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En el caso de la relajacion del espin de los electrones ligados de las TP’s, utilizamos
el mecanismo fenomenolégico introducido en la Ref. [27] y esta dado por
Go=-L3 Y Uk—;‘Uk” (3.46)
Tse k=1,=0 TrU} ; ;]
donde 7. representa el tiempo de relacion del espin en una trampa desocupada.
A pesar de que el origen de dicho mecanismo es todavia desconocido, este puede
entenderse como la interaccion del espin electrénico con un campo magnético efectivo
aleatorio generado por el medio. Una caracteristica importante de los disipadores
(3.45) y (3.46), es que dan origen a los términos S/7; y S./Ts. de relajacion de espin en
el modelo de dos cargas (2.10)—(2.15).

Ahora nos enfocamos en los mecanismos de relajacion de espin nuclear (NSR,
Nuclear Spin Relaxation por sus siglas en Inglés) tanto para las trampas desocupadas
como para las ocupadas. En particular, revisamos tres posibles mecanismos de NSR:
no—selectivo; dipolar magnético y cuadrupolar eléctrico. En el caso de los mecanismos
tipo dipolar y cuadrupolar empleamos la teoria de Wangsness—Bloch—Redfield, que
revisamos en el apéndice C.

Como primer caso estudiamos el mecanismo fenomenolégico llamado no—selectivo
introducido en la Ref. [27]. Inicialmente es introducido para incluir relajacién del espin
nuclear en centros de recombinaciéon donde I es arbitrario y posteriormente empleado
en el caso particular de un sistema con I = 1/2. La forma particular de este mecanismo
introduce relajacién en todo término relacionado con el espin nuclear en las trampas

desocupadas y ocupadas. En el caso de I = 3/2, los disipadores no—selectivos toman la

forma
R 1 Sy 32
(@l)s m:s'.m' = __(Pl;s,m;s’,m’ —_——_— Z pl;s,m”;s’,m”), (3.47)

S Tnl 4 e

para las trampas desocupadas y
R 1 5., 32
(@2)m m! = ——(pz;m’m/ — ﬂ Z pz;m/r’m!/)’ (3.48)
’ Tn2 4 e

para las trampas ocupadas. Los indices s = —-1/2,1/2 y m = -3/2,-1/2,1/2,3/2 estan
relacionados con los estados del espin del electrén ligado y del niicleo como se muestran
en la figura 3.1. Los tiempos 7,1 ¥ T,2 son los tiempos de relajacién del nicleo cuando
su trampa posee un sélo electrén ligado (ver figura 3.2(c)) o dos electrones en estado
de singulete (ver figura 3.2(b)).

Los disipadores no—selectivos (3.47) y (3.48) son altamente simétricos y reproducen

correctamente el aumento de la polarizacién en configuracion de Faraday como funcion
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Figura 3.3: Esquema ilustrativo de las fluctuaciones del campo magnético (azul) y
eléctrico (cafe) para: (a) una trampa desocupada y (b) una trampa ocupada.

de B,. Sin embargo, no dan lugar a un campo tipo Overhauser y por lo tanto no
existe un desplazamiento del minimo en las curvas de polarizacién del espin o de la
intensidad de la PL. Esto dltimo indica que es de suma importancia estudiar otros
mecanismos de NSR que describan ambos efectos.

De lo anterior, consideramos un segundo mecanismo NSR debido a la interaccién
dipolar entre un nicleo y un campo magnético fluctuante producido por los nicleos
vecinos de Ga2* [33, 62]. El hamiltoniano que describe esta interaccién se muestra en

el apéndice D.1 y es de la forma

1
Hp, =Y F*0TL", a=1,2, (3.49)

r=-1

donde fok’r) son los tensores esféricos irreducibles de rango £ =1 (ecs. (D.3) —(D.4))
con a = 1 para las trampas desocupadas y @ = 2 en el caso de trampas ocupadas.
Las funciones 17 (¢) (ecs. (D.5)—(D.6)) estan relacionadas con las fluctuaciones del
campo magnético como se ilustra en la figura 3.3.

Usando el hamiltoniano (3.49) y la teoria de Wangsness—Bloch—Redfield del apén-
dice C, encontramos que el disipador nuclear (C.21) debido a contribuciones del tipo

dipolar magnético es de la forma

o - __L i (710, 28, 50|
a 3_[_”“ = a ’ a ’ ’
1 A A
= - Z [Iai;[IaiaPA(t)”, a= 172: (3'50)
3Tn0—’ i=x,y,2
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donde I,; son las componentes del espin nuclear y 7,, (ver ecuacién (C.19)) es el
tiempo de relajacion nuclear de la interaccion dipolar magnética en las trampas
desocupadas (@ = 1) y ocupadas (a = 2). La forma explicita de los elementos de matriz
del disipador dipolar magnético para las TP’s y TA’s son mostrados en el apéndice D.3.

Finalmente estudiamos un tercer mecanismo de NSR, que se origina por las
posibles fluctuaciones del gradiente de un campo eléctrico del tipo cuadrupolar [33,
35, 62]. El hamiltoniano de esta interaccién se presenta en el apéndice D.2 y es de la

forma

2
Hq, =Y F*®T%", a=1,2 (3.51)
r=—2

Similar al caso dipolar magnético, los operadores fok’r) son tensores esféricos irreduci-
bles de rango & =2 (ecs. (D.10)—(D.12)) para las trampas desocupadas u ocupadas. En
este caso F %7 () se relacionan con las fluctuaciones del gradiente del campo eléctrico
(ecs. (D.13)—(D.15)) como se muestra en la figura 3.3.

El disipador nuclear debido a la interaccién cuadrupolar eléctrica definido por el

hamiltoniano (3.51) y la teoria de Wangsness—Bloch—Redfield (apéndice C) es

Gu = g 3 [110[787,500].
2Tna ;=79
1 & 4 N
= - Z [Qm,[Qmaﬁ(t)”, a= 1’27 (352)
2Tha i
donde
A _ 1 72 72 72
Qu = (222 -12,- 1), (3.53)
A 1 PO PO
Qo2 = ﬁ (IaxIaz +I(ZZIIIJC)7 (3.54)
A 1 PO PO
Qa3 = E (IayIaz +Iazlay), (3.55)
A 1 ~ ~
Qui = == (22.-122,), (3.56)
A 1 PO PO
Qos = m (IaxIa'y +Iaoncx), (3.57)

son operadores hermitianos relacionados con los é ) y Trq s el tiempo de relajacion

nuclear (C.19). Similarmente, la forma explicita de los elementos de matriz del disi-
pador cuadrupolar eléctrico (3.52) para las TP’s y TA’s son mostrados en el apéndice
D.4.

Para finalizar esta seccién, proponemos un enfoque adicional para abordar los

mecanismos de relajacion del espin electrénico 9g y 9gc. En la BC este mecanismo
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es debido a un campo magnético aleatorio que proviene del desdoblamiento de los
niveles de energia de la interaccién espin—o6rbita y que es de tipo dipolar magnético.
De lo anterior usando la teoria de Wangsness—Bloch—Redfield, el disipador para la

relajacion del espin es

.1

Ds Y [1SL[Si,p®)]]. (3.58)

275 i=x,,2
donde S; son los operadores de espin y 75 el tiempo de relajacién del espin en la BC
debido al mecanismo dipolar magnético.
En el caso de las TP’s, el campo magnético dipolar generado por las trampas
vecinas producen, de forma similar al caso nuclear, una relajacion en el espin de los

electrones ligados. Entonces P tiene la forma

1

5 2 [Sei[Seip®]], (3.59)

sc i:x’y,z

Ysc = -

con Scx = Ul,o,o, Scy = U'g,o,o, S’CZ = L73,0,0 y Ts¢ el tiempo de relajacion del espin en
las TP’s producido por un campo magnético dipolar.

Se puede demostrar que las expresiones (3.58) y (3.59) pueden ser llevadas a la
forma (3.45)—(3.46) empleando la definicién del operador ¢ y desarrollando el doble
conmutador. Con esto hemos dado un posible origen a la relajacién del espin del

electrén en las trampas desocupadas.

3.6 Ecuaciones cinéticas y régimen de onda continua

Con el fin de extraer informacién de la ecuacién maestra (3.1), construimos un sistema
de ecuaciones cinéticas. En lugar de resolver directamente las ecuaciones diferenciales
que surgen de los elementos de (3.1), resolvemos las ecuaciones diferenciales para los
promedios estadisticos cudnticos de los elementos de los generadores A. Con este fin,
multiplicamos de ambos lados de la ecuacién maestra por cada generador ﬁq de la

base (3.12) y posteriormente tomamos la traza, esto es

. . dp s A
Ay = Tr Aqd—‘; :Tr{%/lq[ﬁ,H]+)Lq@(ﬁ)}
= Fy(An.Amt), q=12,...n. (3.60)

con esto generamos un sistema de n = 85 ecuaciones diferenciales de primer orden

no-lineales y altamente acopladas.
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A diferencia del modelo de dos cargas que sé6lo considera el mecanismo de SDR, la
interaccion Zeeman y la relajacién del espin electrénico en la BC y TP’s; este nuevo
sistema de ecuaciones (3.60) toma en cuenta estos procesos y los efectos de la IHF
y los mecanismos de NSR. Asi, para estudiar la dinamica de electrones y nicleos
necesitamos resolver numéricamente el sistema de ecuaciones diferenciales (3.60). Los
observables fisicos relevantes son obtenidos de la solucién de las funciones 1, = 14 (2),
que a su vez son promedios estadisticos cuanticos.

En la solucién de este conjunto de ecuaciones asumimos que antes de la excitacién
optica, en ¢ = 0, las trampas desocupadas estan completamente despolarizadas en el
espin electrénico y nuclear. De igual forma no existe ningin electrén—hueco generado

en la BC y la BV. Por lo tanto, las condiciones iniciales para (3.60) son

N1(0)=26(0)=Ng, (3.61)
Aq(0)=0 para q#6, (3.62)

donde N, es el nimero total de trampas paramagnéticas Ga2*. Notamos que estas con-
diciones iniciales también implican que a este tiempo no existen trampas apareadas,
es decir, N9 (0) = A79(0) =0.

De forma similar en la solucién de (3.60), empleamos el régimen de onda continua
en la generacion de huecos en la BV y de electrones con espin | o espin | en la BC. La

expresion que describe la fotogeneracion [26] es

1+P; (1
G, =WGy {—

2

1+tanh(t_t0)”, (3.63)
o
donde W es la potencia del laser y el factor G = 2.875 x 102 mWls~lem™ da la
relacion entre la tasa de generacion de electrones—huecos respecto a la potencia [27].
El encendido del laser esta modelado por una tangente hiperbélica para simular
el efecto de una funcién escalén, el parametro o = 10ps representa el ancho del
escalon y t9 = 100ps da el tiempo de inicio del encendido del laser. El parametro P;
modula el grado de polarizacién de la excitacion éptica. En el caso de P; =0 se genera
luz linealmente y si P; # 0 entonces produce luz circularmente polarizada. Se ha
reportado que bajo luz circularmente polarizada, el valor de P; depende fuertemente
de la concentracion de Nitrégeno y de la energia de excitacién sobre la muestra
[63]. Por ejemplo con un 2.1% de N (GaAsg g79Ng.o21) ¥ una energia de excitacién
(hwexc) entre los valores 1.393eV y 1.312eV, el valor de |P;| puede encontrarse en
el intervalo [0.08,0.24] [20]. En esta tesis, usamos los valores de P; = —0.15 para

luz circularmente polarizada hacia la derecha (¢*) y P; = +0.15 para circularmente
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Parametro Simbolo Valor Unidades
Constante hiperfina o 6.9x 1072 em™!
of 8.5 ueV
Constante de Planck h 1,054 x 10734 Js
h 6,582 x 10716 eVs
Magnetén de Bohr Mg 9.274 x 10724 JT1
Lg 5.788x107% | eV T!
Factor giromagnético g +1
de electrones en la BC
Factor giromagnético gc +2
de electrones en las TP’s
Numero total de trampas de Ga N, 3x 10 em ™3
Tiempo de vida 7 =1cpN, 12 ps
de huecos en la BV
Tiempo de vida t* =1/, N, 44 ps
de electrones en la BC
Tiempo de relajacion del espin Ts 110 ps
de los electrones en la BC
Tiempo de relajacién del espin Tse 1700 ps
de los electrones en las TP’s

Cuadro 3.1: Valores de los parametros fisicos para la solucién del sistema de ecuaciones

(3.60) [20, 26, 47].
A\
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polarizada hacia la izquierda (¢~). Finalmente con la expresion (3.63) y los valores
mencionados anteriormente, queda definido el disipador de fotogeneracién ¢ de la
expresion (3.30).

Otros parametros para la solucién del sistema ecuaciones cinéticas son mostra-
dos en el cuadro (3.1). Estos son estimados a partir de resultados experimentales
reportados en las referencias [11, 12, 20, 24]. En el caso de los nicleos de las trampas
desocupadas, el valor de la constante hiperfina </ corresponde al promedio ponderado
de los dos is6topos mas estables de los dtomos °Ga y "1Ga [20, 26, 47]. Los tiempos
de relajacién nuclear 7,1 y 7,2 no son reportados para este cuadro. En el capitulo
4, estos son determinados comparando la solucién numérica de este trabajo y datos
experimentales reportados previamente. Por tltimo, es importante sefialar que las
mediciones experimentales sobre la muestra se realizan en el supuesto que las po-
blaciones de electrones en la BC, trampas desocupadas, trampas ocupadas, huecos
en la BV y las correspondientes polarizaciones en el espin han alzando un estado
estacionario. Esto significa que las mediciones en la intensidad de PL y en el grado de
polarizacion del espin de la BC son constantes en el tiempo. Debido a esto, en esta
tesis resolvemos el sistema de ecuaciones diferenciales (3.60) en el intervalo de tiempo
t €[0,200] ns y que es un lapso de tiempo suficientemente largo para conseguir que el

sistema pueda conseguir estas condiciones de estado estacionario.
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CAPITULO

CONFIGURACION DE FARADAY Y RELAJACION DE ESPIN

NUCLEAR

4.1 Introduccion

n este capitulo empleamos el modelo teérico desarrollado anteriormente para
examinar la relevancia de la IHF y de los procesos de relajaciéon de espin
nuclear bajo el régimen de excitaciéon de onda continua. Primero, compara-
mos los mecanismos de relajacion de espin nuclear: no—selectivo; dipolar magnético
y cuadrupolar eléctrico. Posteriormente, con ayuda de resultados experimentales,
proponemos un esquema tedrico para encontrar un intervalo para los tiempos de
relajacién del espin nuclear que valida la teoria de Wangsness—Bloch—Redfield. Y por
ultimo, realizamos un estudio teérico del comportamiento de la razén SDR, y de las

polarizaciones electrénica—nuclear en los centros de recombinacién Ga2*.

4.2 Mecanismos de relajacion de espin nuclear

Las dos principales caracteristicas detras de la IHF son: (i) el aumento en las curvas
de la intensidad de la PL (J) y del grado de polarizacién del espin (P?C) [20-22,
26, 27], y (ii) la existencia de un campo magnético tipo Overhauser [19, 20, 26].

Ambas propiedades son observadas en configuracion de Faraday, esto es, bajo luz
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circularmente polarizada y campo magnético longitudinal (ver figuras 1.2(b)—(c)).
Mas especificamente, en la primera caracteristica el comportamiento de J(B,) y
PEC (B,) muestran un minimo desplazado con respecto a B, = 0. Cuando el valor de
|B,| aumenta, J(B,) y P?C (B,) poseen un punto de inflexién en aproximadamente
|B;|=<f/upg. = 73mT que corresponde al valor en que las energias Zeeman e IHF son
comparables en magnitud. Posteriormente para B, > 73mT, la IHF es excedida por la
interaccién Zeeman y en este caso el espin de los electrones ligados es desacoplado del
espin nuclear en los Ga?*. Finalmente ambas curvas se saturan en valores grandes
del campo magnético donde la interaccién Zeeman domina completamente sobre la
IHF. Este comportamiento, se muestra como una curva tipo lorentziana invertida en
el grado de polarizacion del espin y en la intensidad de la PL bajo luz circularmente
polarizada.

La siguiente caracteristica experimental es el desplazamiento del minimo en / (B,)
y PE'C (B,) respecto a B, =0, y que apunta a la existencia de un campo magnético tipo
Overhauser [19]. Este desplazamiento puede ser positivo o negativo y esto depende si
la luz es circularmente polarizada hacia a la derecha o circularmente polarizada hacia
la izquierda. Por lo tanto, bajo excitacién 0~ o0 0 el minimo se localiza en B, = Befe, <0
0 B, = Befec > 0, respectivamente. Ademas, los resultados experimentales muestran
que este campo magnético Befo. aumenta como funcion de la potencia de excitacion W
hasta que aparentemente se satura en aproximadamente 25mT.

Nos concentramos en estas dos importantes caracteristicas para estudiar la in-
fluencia de la IHF y de los tres mecanismos de relajacién de espin nuclear: no—selectivo;
dipolar magnético y cuadrupolar eléctrico que introducimos en la seccién 3.5. Para

este fin, calculamos el grado de polarizacién del espin en la BC y de la intensidad de

PL como
S3(t)
P?C =2— s 4.1
So(?) t=tes
J= Crp (t)SO(t)lt:teS s 4.2)

donde ¢, (= 3¢,/20) es el coeficiente de recombinacién bimolecular [26]. En las expresio-
nes anteriores, P?C y J son evaluadas en t.5 = 200ns que es un tiempo suficientemente
grande para que el sistema alcance el estado estacionario.

En la figuras 4.1 y 4.2 presentamos el comportamiento de las relaciones (4.1) y
(4.2) como funcion del campo magnético longitudinal B, y para diferentes valores de la
potencia de excitacién. En este caso hemos elegido los tiempos de relajacién de espin

nuclear 7,1 =2312ps y 7,2 = 663 ps que dan el mejor comportamiento cuantitativo
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Figura 4.1: Grado de polarizacién circular PEC (B;) en configuraciéon de Faraday para
las potencias de excitaciéon W = 25, 75, 150 y 250mW. Estos resultados son para los
mecanismos: (a) no—selectivo, (b) dipolar magnético y (c) cuadrupolar eléctrico de
relajacion del espin nuclear, bajo luz ¢* (lineas continuas) y o~ (lineas discontinuas).
En cada caso se muestra una amplificacién del desplazamiento del minimo de P?C
para W =75mW que es debido al campo magnético tipo Overhauser. Los tiempos de
relajacién nuclear para estas curvas son 7,1 =2312ps 'y 7,2 = 663 ps.

respecto al experimento. Justificamos la obtencion de estos tiempos en la siguiente
seccion.

En particular, en la figura 4.1(a) presentamos el comportamiento de P(]?C (B,) en
ausencia de mecanismos relajacién del espin nuclear (lineas horizontales punteadas),
esto es, @1 = P9 = 0. Mostramos que a pesar de existir el efecto de IHF, la ausencia

de procesos NSR borra completamente los efectos del aumento de filtro de espin y

A\
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Figura 4.2: Intensidad de la PL J (B,) en configuracién de Faraday para las potencias
de excitacion W = 25, 75, 150 y 250mW. Estos resultados son para los mecanismos:
(a) no—selectivo, (b) dipolar magnético y (c) cuadrupolar eléctrico de relajacion del
espin nuclear, bajo luz ¢t (lineas continuas) y o~ (lineas discontinuas). En cada caso
se muestra una amplificacion del desplazamiento del minimo de J para W = 75mW
que es debido al campo magnético tipo Overhauser. Los tiempos de relajacién nuclear
para estas curvas son 7,1 = 2312ps 'y 7,2 = 663 ps.

del campo magnético tipo Overhauser. Este resultado coincide con el obtenido por el
modelo de dos cargas (2.10)—-(2.15) que no incluye el efecto de la THF. Por lo tanto
con el fin de observar el efecto de 1la THF, es esencial contar con estos mecanismos de
relajacion de espin.

En las figuras 4.1(a) y 4.2(a) presentamos el comportamiento del mecanismo no—
selectivo para Pf’c y J, respectivamente. Como podemos observar, este mecanismo
reproduce correctamente el aumento en cada curva debido al efecto del filtro de espin

sin embargo, no produce el efecto del campo magnético tipo Overhauser, es decir,
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Befec = 0. Como puede notarse en la amplificacién de ambas graficas para el caso de
W =75mW y bajo luz circularmente polarizada hacia la izquierda y derecha. Esto
confirma que la forma de este mecanismo es demasiado simétrico y por lo tanto debe
ser descartado como disipador de NSR en la ecuacién maestra (3.1).

Finalmente, mostramos las caracteristicas de los mecanismos dipolar magnético
y cuadrupolar eléctrico en las figuras 4.1(b)—4.2(b) y 4.1(c)—4.2(c), respectivamente.
Contrario al caso no-selectivo, estos mecanismos producen un campo magnético tipo
Overhauser, es decir, Bef. # 0. Esto puede ser observado en las figuras 4.1(b)—4.1(c)
para el grado de polarizacion del espin en la BC y 4.2(b)—4.2(c) para la intensidad de
la PL. También ambos mecanismos reproducen correctamente el aumento del valor de
PECy J al incrementar el valor B, . En la siguiente seccién estudiamos las diferencias

entre estos dos mecanismos de NSR.

4.3 Tiempos de relajacion del espin nuclear

A pesar de que los mecanismos de relajacion de espin dipolar magnético y cuadrupolar
eléctrico reproducen correctamente las principales caracteristicas en configuracién
de Faraday (ver figuras experimentales 1.2(b)—(c)) como es el caso del aumento de
P?C, J como funcién de B, y el desplazamiento del minimo debido a un campo
magnético tipo Overhauser, sélo el mecanismo dipolar es capaz de empatar con los
principales resultados experimentales. En lo siguiente, realizamos un analisis teérico—
experimental para descartar al mecanismo cuadrupolar eléctrico como disipador de
NSR en el modelo de la ecuacién maestra (3.1).

Con este fin definimos dos cantidades, que igual que Bgfec, dependen fuertemente
del mecanismo de relajacion de espin nuclear. Tales propiedades estan relacionadas
con la profundidad de las curvas tipo lorentzianas de PEC y J en funcién de B, [27].

Asi estas nuevas relaciones son expresadas como
=== (=== (4.3)

donde Py, = limBzaoon'C (B2) Y Joo =limp, .00 J (B;) representan los valores de sa-
turacién de las curvas lorentzianas para el grado de polarizacién del espin y de la
intensidad de la PL. De forma similar, Py = P?C B,=0)y Jyg=J (B, =0) representan
los valores de ambas curvas préximas a su valor minimo en B, = Bfec.

Para distinguir cudl de dos los mecanismos es el dominante, comparamos los resul-

tados tedricos obtenidos de las expresiones (4.1), (4.2) y (4.3) con los correspondientes
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Figura 4.3: Isolineas del mecanismo dipolar magnético para (a) el campo magnético
tipo Overhauser Befect, profundidades (b) ¢ = Poo/Pgy y (¢) { = J/Jp a una potencia
de W = 32mW. Las isolineas tedricas para valores experimentales Befec = 13.6 mT,
£=2.083y(=1.6[19, 20, 27] son mostradas en (d). Estas tres lineas se cruzan en el
punto marcado en color gris con 7,1 = 21175 ps =2312ps y 7,9 = 27372 ps = 663 ps.

valores experimentales de Befec, ¢ v { reportados en las referencias [19, 20, 27]. En este
caso empleamos el modelo de la ecuacién maestra junto con los parametros del cuadro
(3.1) para variar los valores de potencia de excitacion y los tiempos de relajacion de
espin nuclear 7,1 y T,2. Con esto obtenemos los valores del campo magnético tipo

Overhauser Befec, los minimos Py y Jg, y los maximos Py ¥ Joo.

Asi para el mecanismo dipolar magnético, en la figuras 4.3(a)-4.3(c) mostra-

mos una familia de isolineas de Bgfec, ¢ ¥ { como funcién de los tiempos de re-
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lajacién del espin nuclear en escala logaritmica (base dos) y con potencia fija de
W =32mW. De este grupo seleccionamos aquellas que satisfacen los valores experi-
mentales en aproximadamente B, = 13.6mT, { =2.083 y { = 1.6 para W = 32mW
[20], como mostramos en la figura 4.3(d). Estas curvas se intersectan en el punto
(logy Tno, logs T41) = (9.372,11.175) que corresponden a los valores de tiempo relaja-

= o11.175 = 29372 ps = 663 ps. De esta manera, este procedi-

ciéon 17,1 ps=2312psy Tpo
miento nos permite estimar los valores de estos tiempos de relajacién del espin nuclear
a una potencia dada. Podemos obtener otros puntos de interseccion para Befec, £ ¥ {
variando el valor de W y comparandolos con los resultados experimentales reportados
en las referencias [19, 20, 27]. Con ayuda de estos puntos, podemos encontrar que
el rango del tiempo de relajacién del espin nuclear es 2000ps < 7,1 < 8000 ps para
las trampas con un electréon ligado y 400 ps < 7,2 < 700 ps para las trampas con dos

electrones en estado de singulete.

El mejor ajuste cuantitativo respecto al comportamiento experimental se da
usando los tiempos 7,1 = 2312ps y 7,92 = 663ps. Asi, en las figuras 4.4(a)-4.4(d)
estudiamos el comportamiento de Befec, ¢ ¥ { como funcion de la potencia W. En la
figura 4.4(a) mostramos el campo magnético Befe. Obtenido a partir del minimo de
PSB (B,) y en la figura 4.4(c) presentamos de forma similar a B¢ extraido de J (B,).
De estas dos graficas podemos observar que el campo magnético tipo Overhauser de
la solucion numérica en ambos casos es casi idéntico al comportamiento experimental.
Sin embargo la pequenia diferencia radica en que en el caso experimental, Bef. alcanza
aparentemente un valor de saturacion de 25mT en una potencia de aproximadamente
100mW [19]. En el caso tedrico, Befec alcanza un valor maximo de aproximadamente

26mT y posteriormente decae en valores de potencia mayores de 150mW.

El comportamiento de las relaciones ¢ y {, es mostrado en las figuras 4.4(b) y
4.4(d). El caso tedrico describe un correcto comportamiento cuantitativo respecto a
los resultados experimentales [20]. En ambas cantidades, en el rango de potencia
0=<Ws=<30mW y 0 < W; <90mW, su valor aumenta al incrementar el valor W.
Posteriormente, ambas alcanzan un méaximo en los puntos ( Wénax ~30mW, {max ~
217 y (W(max ~90mW, (™ ~ 2.02). Ambos puntos indican el valor de W donde
el efecto de filtro del espin electrénico de la BC hacia las trampas desocupadas
tiene mayor eficiencia y mayor valor de la PL con electrones polarizados en el espin
desde la BC a la BV, respectivamente. Finalmente para valores mayores de potencia
We >30mW y W, >90mW, ambas cantidades decaen exponencialmente lo que indica
que el efecto de filtrado de espin se desvanece y existe un valor menor de electrones

polarizados en el espin desde la BC a la BV. A pesar de que ¢ y { poseen un buen

Posgrado en Ciencias (Fisica) 5 1 m



CAPITULO 4. CONFIGURACION DE FARADAY Y RELAJACION DE ESPIN NUCLEAR

2.5 . : .

2.0r

1.5¢

|Befec| (IIlT)

1.0

0 1(')|0 2('?0 3(:)0 400
2.2¢
2.0t
1.8
N~ 1,67
1.4,
1.2
l.O*I | | |
0 50 100 150 200 250 0 100 200 300 400
W (mW) W (mW)

|Befec| (mT)

Figura 4.4: Campo magnético Befec, ¢ ¥ { como funcién de la potencia W empleando el
mecanismo dipolar, con 7,1 =2312ps y 7,2 = 663 ps. En (a), los puntos corresponden a
datos experimentales de Bfec obtenidos de la curva PEB (B,) y la linea continua corres-
ponde a la simulacién teérica. En (b), presentamos el comportamiento experimental
(puntos) y teérico (linea continua) de ¢. El desplazamiento del minimo de / (B,) para
los valores experimentales (cuadros) y teéricos (linea continua) es mostrado en (c).
En (d), presentamos el analisis experimental (cuadros) [19, 20, 27] y tedrico (linea
continua) de (.

comportamiento tedrico, en el capitulo 5 mostramos que al incorporar pequenas
cantidades de centros de recombinacién Ga3*, estas curvas se ajustan fuertemente a
los valores experimentales.

Ahora analizamos el comportamiento del mecanismo NSR cuadrupolar eléctrico
y realizamos el mismo estudio que en el caso dipolar magnético. En la figura 4.5(a)

mostramos las isolineas de los valores experimentales Bgfec = 13.6mT, { =2.083 y
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Figura 4.5: (a) Isolineas del mecanismo cuadrupolar eléctrico para Befect, £ = Poo/Po
vy { = Joo/Jp a una potencia fija de W = 32mW. Estas isolineas corresponden a los
valores experimentales Befec = 13.6mT, £ =2.083 y { = 1.6 [19, 20, 27]. En (b)—(e)
mostramos Befect, ¢ ¥ { como funciéon de la potencia de excitacion W. En (b), los
puntos corresponden a datos experimentales de B para la curva PSB By)yla
linea corresponde a la simulacién teérica. En (c), presentamos el comportamiento
experimental (puntos) y tedrico (linea continua) de ¢. El desplazamiento del minimo
de J(B,) para los valores experimentales (cuadros) y teéricos (linea continua) es
mostrado en (d). En (e), presentamos el analisis experimental (cuadros) y teédrico
(linea continua) de (.

{ =1.6 19, 20, 27] para una potencia de 32mW. En esta figura podemos observar
que la isolinea de la simulacién del campo magnético tipo Overhauser Befect N0
se intersecta con las correspondientes ¢ y {, por lo tanto no podemos establecer
los valores de los tiempos de relajacién del espin nuclear. Incluso aunque no se
cruzan entre si, hemos marcado el punto donde se localiza el valor de los tiempos

Tpy = 211175 = 293725 = 663 ps, que dan el mejor ajuste tedrico—

ps =2312ps y Th2
experimental en el caso dipolar magnético. Es importante senalar que este mismo
comportamiento se repite para diferentes valores de la potencia en este mecanismo

NSR y no podemos generar un intervalo de tiempo para 7,1 y Tp2.

Finalmente, sélo para ejemplificar el comportamiento del disipador cuadrupolar
eléctrico, en las figuras 4.5(b)—4.5(e) mostramos Bfec, ¢ ¥ {, como funcién de la potencia
para 1,1 =2312ps, 7,2 =663 ps. En las figuras 4.5(b) y 4.5(d) podemos apreciar que
el valor teérico (linea continua) del campo magnético tipo Overhauser en PSB B,y

J (B,) es menor respecto al valor experimental (puntos—cuadros). Por el contrario, los
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valores tedricos de ¢ y ( tienden a ser mayores que los experimentales. Debido a este
comportamiento, el disipador cuadrupolar eléctrico es descartado como mecanismo de
relajacién de espin nuclear.

Para finalizar esta seccién, es importante verificar que los rangos de tiempos
2000ps < 7,1 <8000ps y 400ps < 7,2 < 700ps obtenidos para el NSR dipolar mag-
nético satisfacen la teoria de Wangsness—Bloch—Redfield, esto es, que cumple con la
ecuacion (C.22) de condicion de reduccion de movimiento expuesta en el apéndice C. De
esta manera, el hamiltoniano del sistema Hg contiene principalmente a las interaccio-
nes de Zeeman e IHF y por lo tanto tiene un valor aproximado de |[Hg| = hwg = 10 ueV.
Por otra parte, el hamiltoniano que corresponde a la interaccion dipolar entre nicleos
vecinos de Ga®* tiene un valor aproximado de |H;| = iw; = 0.4 — 0.6 ueV. Asi, de la
condiciéon (C.22) se tiene

T.<w;'=1.14-1.84ms. (4.4)

El tiempo de correlacion 7. es obtenido de (C.24)

1

an?g

Te= ~ 1ps, (4.5)

consecuentemente el rango de validez para la ecuacion maestra (C.23) es
lps <t < 1ms. (4.6)

Este intervalo es consistente con los resultados obtenidos en esta seccién.

4.4 Polarizacién del espin electrén-nicleo en Ga?* y
razon SDR

El comportamiento de P?C (B,) y J (B;) nos permiti6 descartar al mecanismo NSR
cuadrupolar eléctrico y establecer al mecanismo dipolar magnético como el mas
relevante. Ademas, nos permitié estudiar el comportamiento de la polarizacién del
espin del electrén libre en la BC y de la intensidad de la PL en configuracion de
Faraday.

Ahora estudiamos el comportamiento de la polarizacién de los espines del electrén
ligado y del correspondiente ntcleo en los centros de Ga?*. Ademas analizamos
nuevamente el efecto de filtro de espin por medio de la razén SDR,.. Para este fin y de

forma similar a las relaciones (4.1)—(4.2), definimos
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TP Sez (1)
=9 - , 4.7
¢ N1@) |4=¢,, @D
szgllz(t)*'lz,z(t) 4.8)
nue 3 N1(@)+Na(t) t:tes, )
SDR, = ORI [ (4.9)
e n(@®)lx t=tes

donde S, = U3 0,0, N1 = Ug,,0, N2 = Vo0, I1: = Up0,3 +2U03,0, I2: = Vo3+2V30 y
n=.Sp. En la expresion (4.9), Ji/c, =[p(&)n ()], y Jx/c, =[p(t)n(t)lx corresponden
a las intensidades de la PL bajo luz circularmente polarizada (¢*) y luz linealmente
polarizada (0X).

La ecuacién (4.7) describe el grado de polarizacién del espin de los electrones
ligados y la expresion (4.8) es el grado de polarizacion nuclear total en las TP’s y TA’s.
Finalmente, el cociente definido en (4.9) es un parametro que nos permite detectar
la recombinacién dependiente del espin. En el caso en que la muestra es iluminada
con luz circularmente polarizada las trampas se polarizan en el espin, aumenta el
efecto del filtro de espin y consecuentemente el nimero de electrones en la BC en
comparacién con el caso de luz 0X. En consecuencia aumenta la intensidad de la PL y
la SDR, > 1.

En la figura 4.6(a) mostramos el grado de polarizacién del espin para el electrén
ligado en las TP’s. El comportamiento es muy parecido al del espin del electrén libre
en la BC [26], es decir, es una curva tipo lorentziana invertida desplazada respecto a
B, =0 hacia la derecha empleando luz ¢* y hacia la izquierda con luz ¢~. Ademis,
ésta se satura para campos magnéticos B, > 1T. La razén de que Pg‘P tenga la misma
conducta que P?C, se debe a que el espin del electrén ligado adquiere la misma
polarizacién del espin del electrén libre en la BC. De este modo, la mayoria de los
electrones de la BC con una cierta proyeccion en espin no se recombinan hacia las
TP’s y esto aumenta el efecto de filtro de espin. Por otra parte, en la regién cerca del
minimo de cada curva, la IHF es dominante y por lo tanto transfiere momento angular
a su correspondiente niicleo, es decir, existe una perdida de polarizacion del espin
electronico. Cuando se aplica un campo magnético externo mayor a |B,| = «//upg., la
interaccion Zeeman excede a la IHF y esta transferencia de momento se interrumpe,
asi el grado de polarizacién electrénica aumenta en las TP’s al incrementar B, .

En la figura 4.6(b) mostramos el grado de polarizacién del espin nuclear total

como funcion de B,. Esta cantidad incluye la contribucién del grado de polarizacién
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Figura 4.6: Grado de polarizacién circular del espin (a) para electrones ligados P;FP (B,)
y (b) nticleos PIY (B,) de los centros Ga%* en configuracién de Faraday. En ambos
casos empleamos las potencias de excitacion W = 25, 75, 150 y 250mW, y bajo luz
circularmente polarizada o* (lineas continuas) y o~ (lineas discontinuas). Ademas,
mostramos una amplificacién del desplazamiento del minimo en PEP y maximo en
PEEC para W = 75mW producido por el campo magnético tipo Overhauser. En (c)
mostramos la evolucién de los estados de espin electrén—ntcleo bajo campo magnético

longitudinal y luz o*.
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del espin nuclear cuando los centros de recombinacién Ga%* poseen un electrén ligado
y dos electrones en estado de singulete. E1 comportamiento de P, es contrario a PI¥
[26, 27]. Esta tiene la forma de una curva tipo lorentziana donde el maximo en cada
valor de potencia corresponde a la mayor trasferencia de momento angular del espin
electrénico al nuclear por medio de la IHF. Por ejemplo si la muestra es sometida a
luz o™, existe una polarizacién electrénica con espin hacia abajo en la BC y las TP’s, y
por lo tanto el principal intercambio de espin electrén—nucleo en las TP’s se da en los

siguientes estados cuanticos

5—1/2 IHF 5—3/2
Pyjs J.=—1 Py
51/2 IHF 5—1/2
Pl o P (4.10)

P32 IHF pl2

-2 5 122

donde P;” =|m,s){m,s| es el operador de proyeccién de cada estado. Podemos apreciar

esto en la figura [4.6 (c)], donde hemos calculado promedios estadisticos cudnticos
Pl"(B.)=Tr[P]'p]|,, (4.11)

como funcién del campo magnético en configuraciéon de Faraday. Asi los estados con s =
-12y m=-1/2,1/2, 3/2 presentan una disminucién y s = 1/2 con m = -3/2, -1/2,1/2
un aumento en campos magnéticos |B,| = +<f/upg., que es el valor de B, donde las

energias de Zeeman e IHF son comparables.

TP

De forma similar, en la figura 4.6(b), el maximo de P,

(B,) se encuentra despla-
zado respecto a B, =0 debido al campo magnético tipo Overhauser. Este se desplaza
hacia la derecha (Bege. > 0) cuando la muestra es sometida a luz ¢* y hacia la izquier-

da (Befec < 0) empleando luz o~ . Finalmente, cuando se incrementa B, el acoplamiento

TP

electrén—nicleo se pierde y P, ;.

a la IHF.

Ahora estudiamos la razén de recombinacion dependiente del espin SDR,. En la

tiende a cero debido que la energia Zeeman es mayor

figura 4.7 mostramos el comportamiento de la SDR, como funcién del campo magnético
en configuracién de Faraday y de la potencia W. En la figura 4.7(a) mostramos el caso
tridimensional de la SDR, (B,,W). Esta figura es formada por una familia de curvas
en color azul que corresponden a la SDR, como funcién del campo magnético y las
correspondientes curvas en negro son un grupo de curvas como funcién de la potencia

de excitacion.
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Figura 4.7: Razén de recombinacién dependiente del espin como funcién del campo
magnético y la potencia. En (a) mostramos el comportamiento de la SDR,. como funcion
de la potencia y campo magnético longitudinal, bajo luz ¢~. En (b), presentamos
el comportamiento como funcién de B,, con luz ¢* (linea continua), luz o~ (linea
discontinua) y para las potencias W = 25, 75, 150, 250mW. En (c) presentamos a la
SDR, como funcién de W, con luz o~ y valores de campo magnético B, =0, 1, 2, 2.5T.

De forma ma4s general, en la figura 4.7(b) mostramos el estudio de la SDR, co-
mo funcién del campo longitudinal B, para los valores de potencia W = 25, 75, 150,
250mW. Como fue reportado en la referencia [26], la razén de recombinacién de-
pendiente del espin en configuracién de Faraday es similar al grado de polarizacién
del espin P?C, es decir, una curva tipo lorentziana que tiene un minimo desplazado

respecto a B, =0y que aumenta su valor al incrementar el valor del campo magnético
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externo. La posicién del minimo corresponde al campo magnético tipo Overhauser,
con Begee > 0 para luz o (lineas continuas) y Befec < 0 para luz luz o~ (lineas disconti-
nuas).

En el caso de la figura 4.7(c) presentamos el caso independiente de 1a SDR, como
funcién de W y donde hemos empleado los valores de campo B, =0, 1, 2, 2.5T. En
cada curva, la razén SDR, posee las principales caracteristicas reportadas en las
referencias [25, 26], esto es, un amento para valores de baja potencia (W <400mW),
posteriormente llega a un maximo para un valor de potencia critica W, y finalmente
una disminucién gradual en W >400mW. El valor de la SDR}"** indica el valor de W,
con mayor eficiencia de filtro de espin, esto es, en este punto existe el mayor nimero
de electrones de la BC con una orientacién del espin definida. Ademas observamos
que al aplicar un campo magnético longitudinal existe un aumento de la SDR, y
que esta acompanado de una disminucién en el valor de W,. De esta manera con
B, =2.5T el valor de la SDR™®* aumenta un ~ 119% en comparacion al caso de campo
magnético cero. Este comportamiento se debe a que B, suprime la relajacién del
espin de los electrones en las TP’s provocado por la interaccién IHF y la relajacién
del espin electrénico Zgc. Por este motivo existen una mayor polarizacién del espin
en las TP’s en la misma direccién que la polarizacién del espin de los electrones
en la BC. Cuando se aumenta el valor de la potencia del haz incidente (W > W,)
para un B, fijo, se produce una mayor cantidad de electrones fotogenerados en la
BC en comparacion del namero de TP’s. Los electrones en la BC que poseen espin
antiparalelo despolarizan las trampas al recombinarse, esto reduce el efecto de filtro

de espin y como consecuencia disminuye el SDR,.
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CAPITULO

DINAMICA DEL ESPIN EN CENTROS DE RECOMBINACION

Ga’t v Ga®t

5.1 Introduccion

n este capitulo estudiamos el impacto de incluir centros de recombinacién
Ga3* en la dindmica espin electrén—ntcleo. Con este fin, extendemos el mo-
delo tedrico de ecuacién maestra expuesto en el capitulo 3, e incluimos el
efecto conjunto de centros de recombinacién Ga?* y Ga3*. Mostramos que los centros
Ga3* son esenciales para entender el comportamiento experimental del grado de
polarizacion del espin en la BC, la intensidad de la PL y las cantidades { y { en
configuracion de Faraday. Los principales resultados de este capitulo estan reportados

en el articulo de investigacion publicado en la referencia [64].

5.2 Generalizacion del modelo

En esta parte extendemos el modelo de ecuaciéon maestra desarrollado en el capitulo 3
con el fin de incluir los centros de recombinacién Ga®*. Asi, ampliamos el espacio de

Hilbert para el operador matriz de densidad de la siguiente manera,
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b 8gbdobug Bboblobugblend

& 0f -6 -0 .t

Ga?* :4s! Ga?* :4s? Ga3* :4s0 Gad* :4s! Gad* :4s?

g=1 q=2 q=0 g=1 q=2

(a) (b)

Figura 5.1: Esquema ilustrativo de los estados de carga g de los centros de recombina-
cién Ga?* y Ga*. En (a) mostramos los estados ¢ = 1, 2 de carga en Ga%* y en (b) los
correspondientes ¢ =0, 1,2 de carga para Ga3*.

A A A AD AD AT AT AT
P = PBV1.1 @ PBC @ Py @ P2y @ P01y @ Pl © P2y - 5.1
Ga?* Ga®*

En la expresién anterior los superindices D y T denotan los centros de doble (Ga?*) o
triple (Ga®*) carga, como se muestran en la figura 5.1. En la ecuacién (5.1), el operador
p esta formado por la suma directa de las submatrices de densidad de huecos en la
BV (ppy), electrones en la BC (ppc), electrén ligado (carga simple) en Ga?* (ﬁ? ), dos
electrones en estado de singulete (doble carga) en Ga?* (,612) ), de carga neutral en
Ga3* (ﬁg), de carga simple en Ga3* (ﬁlT) y de doble carga en (f)g ). Los centros Ga3*
con carga neutra corresponden a aquellos atomos de Ga en configuracion electrénica
[Ar]13d194s%4p0 (ver figura 5.1 (b)) y por lo tanto puede ser descritos por medio de
los estados de espin nuclear I = 3/2. De forma equivalente, los estados de doble carga
(g = 2) de Ga%* y Ga®* también pueden ser expresados con los estados nucleares
del atomo de Ga, ya que estos forman el estado de singulete 4s® y no interactian
con el espin electrénico. Los estados de carga simple (¢ = 1) en ambos centros de
recombinacién Ga?t y Ga®*, son expresados en términos de los estados de espin
electrén—nucleo debido a que sélo poseen un electrén ocupado en el estado 4s'. De lo
anterior podemos notar que los Ga2* poseen un estado estable en 4s! y los Ga3* en el

estado neutral 4s°.
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El hamiltoniano de este nuevo sistema es
ﬂ:hw-S+hQ-(S?+Sf)+a¢(i?-S +i{-SCT), (5.2)
los primeros términos de lado derecho consideran las interacciones tipo Zeeman de los
electrones en la BC y de los electrones ligados Ga?* y Ga®* en el estado 4s!. De forma
similar, el Gltimo término toma en cuenta la IHF de los estados de espin electrén—
nicleo de los centros de recombinacién en 4s'. En la ecuacién (5.2), w = gupB/h,
Q =g.upB/h, B es el campo magnético externo, up es el magnetén de Bohr, gy g,
son los factores giromagnéticos [49], y <f es la constante hiperfina. Los operadores
~ AD AT .
de espin 8, S” y S son los correspondientes a los electrones en la BC, Ga2* y Ga3*
respectivamente. Los operadores de espin nuclear son iqD y I Z, donde g denota el
estado de carga.
El disipador en este caso esta compuesto por los siguientes elementos
A 5 2 5D AD 6D L 6D L 6T ST 6T L 6T L 6T
2(0)= 9 + s +Pgprt Psc T + P, +Dgpr+Psc TP + 91 +2; . (5.3)
BV/BC BC

-~ -~

Ga2+ Ga3+

En la relacion anterior, el término de generacion & de huecos en la BV y electrones
en la BC esta dado por las ecuaciones (3.30) y (3.63). Los disipadores de relajacién
del espin electrénico—nuclear @s, @gc, @f s @21) , @gc, @g s @{ y QZT enla BC, Ga?' y
Ga3* son obtenidos empleando la teoria de Wangsness—Bloch—Redfield del apéndice

(C) [33-35, 37, 38]. La forma compacta de estos disipadores es

A 1 3 . R
@S = _2_2 [Sk7[Sk>ﬁ”a (54)
Ts k=1
¢ 1 ) Ac AC A
S 5 > 185,185,011, (5.5)
sc k=1
~ 1 3 . )
¢ = — c c A
Y0 = Tag,, k; [I ¢k [Iq,k’P”’ (5.6)

donde los centros de recombinacién Ga%* y Ga3* son etiquetados por el superindice
¢ =D y ¢ = T respectivamente. En el caso de Ga%* (¢ = D) los estados de carga son
g=1,2y en Ga®"* toma todos los valores posibles ¢ =0, 1, 2. En los disipadores de
relajacién del espin (5.4)—(5.6) asumimos que el principal mecanismo de perdida de
espin es el dipolar magnético.

Los disipadores correspondientes al mecanismo de recombinacién para Ga* y

Ga3* es dado por @gDR y @gDR respectivamente. Para construir estos disipadores
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y expresar correctamente al operador p en la ecuacién (5.1), ampliamos la base de

generadores cuanticos de la ecuacion (3.12) a

A = {A1,As, s, d1s1}s (5.7)
= ﬁ}s\i’U]i),j)iaVJ?i,Wjjji’U]Z:j)iav‘z‘i}7 i).j7k:0)17273’ (58)

donde los operadores hermitianos A; son

P = 1119092 08:8 044 ®O0ss ®0gxg ® g, (5.9)

Si = 01x19(81)2x2®08x8® 044 ® 04s ® 055 ® Ogs, (5.10)
A;?,j,i = 01x1®02x2® ($1 ®Sj®3i)8><8®04x4®04x4@08x8®04x4, (5.11)
Vfi = 01x1902x2®08x8® (§;®8) ., ® 044 ®08x3 ® 044, (5.12)
VAVJE = 01x1®02x2®08x5®04xa® (5, ®3;),, , ® 088 ®0sxa, (5.13)
U;ij,i = 01x1®02x2®08x8® 04x4 044 ® (S, 88 ®8)g g ®04xs, (5.14)
Vﬁ- = 01x1902x2 ® 088 ® 044 ® 044 D088 ® (§;®8),,.,- (5.15)

En las expresiones (5.10)-(5.15), los operadores §; (i =0, 1, 2, 3) estan dados por (3.15)
y cumplen la regla usual de conmutacién (3.16). Con ayuda de la base anterior, el

operador matriz de densidad (5.1) es expresado como

3tz (5.16)
= A 5.16
qﬂTrM%] !

donde A, es el promedio estadistico cuéntico (3.26).

De forma equivalente a lo expuesto en la seccién 3.4, p representa el operador
de huecos en BV, $; son los operadores del nimero de electrones (i = 0) y de espin
(i =1,2,3) en la BC. Los operadores de numero de los centros de recombinacién

2+ 3+ : . xrD _ 17D D _ D
Ga”" y Ga°" y sus diversos estados de carga son dados por: N = Uo,o,o’ N, = Vo,o’

vT _ wT vT _ 17T T _ T : £
Ny = Wo,o’ Ni = Uo,o,o y N, = V0,0' Los operadores de espin electrénico en estos
centros son SkD = U,?O oY SZ = U,Z'O o- Debido a que los generadores de la base (5.7)

cumplen con la propiedad de producto interno (3.11), expresamos los operadores de
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espin nuclear como

donde ¢ = D para Ga?*

3 Tr [fc Ug,j,i]

j,i=0 Tr e UC ]
Jsi 0,7,1

3Trf

<:>

]lOTI‘V ]

Il J,t
3 Tr|IT WT.

j,i=0 Tr WIT wT.

o c¢=T con Ga3*

(5.17)

(5.18)

(5.19)

Los disipadores de los procesos de recombinacién son dados en forma equivalente

a la relacién (3.31), asi

con CP [)Atq] =Tr [@gDRiq]

. 8P [4,] 5
gD _ q
P
R 181 CT[1,] «
ol = = 21,
SDR q; Tr[A2]
yCT[Ag] =Tr|2L,,

(5.20)

(5.21)

iq]. Siguiendo el procedimiento de la

seccién 3.5, el coeficiente CP [iq] describe los procesos de recombinacion dependiente

e independiente del espin en Ga?*

(3.44), asi
CPp]

cPa)

Durante los procesos de recombinacién, los centros Ga®*

posibles estados de carga,

43

_chVODO’
r=

~Cn (SkU(l))oo_SOUlgoo)’

cppV Cn(SOUOJ, 4ZS r”),
—¢, (sonJ,i _S, U(l)?j,i) ,

—cppV +Cn(SOU0J, 4ZS r”)

y es expresado por el grupo de ecuaciones (3.39)—

(5.22)

(5.23)

(5.24)

(5.25)

(5.26)

(5.27)

pueden estar en tres

, 4s! 0 452 (ver figura 5.1(b)), lo que permite cuatro

procesos de recombinacién. El primero y segundo corresponde a la recombinacién de un
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electrén en la BC a los estados 4s° 0 4s!. Adicionalmente puede haber recombinaciones
dependiente del espin de la BC al estado 4s? de Ga®* como consecuencia del principio
de exclusion de Pauli. El tercero y cuarto proceso son asociados con la recombinacién
de un electrén en 4s! o 4s? a un hueco en la BV. En este nuevo enfoque, estos cuatro
procesos estan regulados por los coeficientes de recombinacion c, c., ¢, y ¢p (ver
figura 2.7). Siguiendo el mismo procedimiento de los centros Ga%*, en el modelo de
Ga3* para cada estado electrén—ntcleo (apéndice B.2) e imponiendo condiciones de

isotropia obtenemos los coeficientes CP [)Lq], asi

CTIpl = —capUggo—copViy (5.28)
c’al = —ccSOW({O—ce(SOUOT,O,O—4§’S,.UZO,O), (5.29)
r=1
CT[Sk] = —ceSkWio—ce(SkULoo—SoULy,), (5.30)
cT [Ug:j,i] = ccSOWg:O - capUg:j’i +cppVii
—Ce (sOUOT,j,i —4 ilSrUrT,j,i) : (5.31)
=
CT|WE] = —ceSoW],+canU3,,, (5.32)
CT|OL] = ceSuWi-capUL, +co (kUG ~SoUL,,),  (5.39)
cT[vh| = —c,,pvfﬁce(sougjj,i—423,@3,1.). (5.34)

En las ecuaciones (5.22)—(5.27) y (5.28)—(5.34) los subindices toman los valores i, j =
— 4 : T 3 T T

0,1,2,3y k=1,2,3. Los términos (SOUO,O,O —4Zr:18rUr’0’0) y (Ska,j,i —Son,j’i)

corresponden al mecanismo de recombinacién dependiente del espin, ya que en si-

tuacién extrema donde el sistema esta completamente polarizado ambos términos

tienden a cero.

5.3 Efecto de los centros de recombinacién Ga?" y Ga3*

En esta parte resolvemos el sistema de ecuaciones diferenciales que surgen de los
resultados de la seccién anterior. Para esto, empleamos la ecuacién maestra (3.1), la
definicién del operador matriz de densidad (5.16), el hamiltoniano (5.2) y el disipador
(5.3) en la relacién (3.60). Con esto obtenemos un sistema de 181 ecuaciones diferen-

ciales de primer orden no-lineales y acopladas fuertemente. Las condiciones iniciales
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para este conjunto de ecuaciones son

NP (0)=26(0)=N",
NT(0)=7166(0)=NT,
Aq(0)=0 para q #6,166, (5.35)

donde N? es el nimero de centros Ga2* en 4s! y N7 de Ga®* en 4s°. El total de
centros de recombinacién en el sistema es N, = NP + NT. Los parametros fisicos para
resolver este sistema son dados en el cuadro (3.1) [11, 12, 20, 24].

Los coeficientes de captura de electrones en Ga?* son ¢ p=V1pN.ycp=17"N,.
En el caso de Ga3*, proponemos que los coeficientes de recombinacién de los electrones
en BC a los estados 4s° y 45! tomen los valores ¢, = ¢, = 1/7*N, y la recombinaciéon
independiente del espin de los estados 4s! y 4s2 a la BV se toman como ¢, = ¢ =
1/t N.. Respecto al término de generacién (3.63), el factor de tasa de generacion
electrén—hueco es Go = 2.875 x 102 mW1s~lem 3 y el grado de polarizacién de la luz
es P; = +0.15 para luz 0. En el caso de los tiempos del espin nuclear en (5.6), bajo
el mecanismo de relajacién dipolar magnético, empleamos los valores 7, o = 663 ps,
Tp1=2312psy 7,2 =663 ps.

Al resolver numéricamente el sistema de ecuaciones diferenciales, obtenemos
nuevamente el grado de polarizacion del espin en la BC (ec. (4.1)) y la intensidad de la
PL (ec. (4.2)) en configuracién de Faraday. Asi en la figura 5.2 mostramos a PeCB como
funcion del campo magnético longitudinal, para una potencia fija de 25mW y con
diferentes concentraciones de Ga3*. También incluimos el efecto de luz circularmente
polarizada hacia la derecha (0*) y hacia la izquierda (¢ 7). El comportamiento en cada
concentracién es similar al descrito en el capitulo anterior , esto es, una curva tipo
lorentziana invertida que se satura a grandes valores de campo magnético y tiende
al valor P, = h’mBZ_,OOPEC (B,). Asi mismo posee un minimo desplazado respecto
a B, =0, donde Py = PEC (B, =0), y que corresponde a un campo magnético tipo
Overhauser Befe. [19-22, 26].

Como podemos observar en la figura 5.2(a), existe una reduccion en P, Py y Befec
al incrementar el valor de la concentracién de centros Ga®*. A grandes cantidades de
estos centros de recombinacion, el campo magnético Befe. €8 completamente reducido
en ambas orientaciones de luz circularmente polarizada o* (ver la amplificacién del
minimo en la figura 5.2(a)). En la figura 5.2(b) exponemos el caso extremo del 100%
de Ga®*. Incluso en ausencia de centros Ga2*, donde el grado de polarizacién del
espin es seriamente reducido, se puede observar una pequeifia contribucién en PEB y

esto sugiere la existencia de un escaso efecto de filtro de espin. Esta reducciéon en la
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Figura 5.2: Grado de polarizacién del espin PeCB como funcién del campo magnético
en configuracién de Faraday, para diferentes valores de concentracién de Ga3* y una
potencia de 25mW. En los paneles (a) y (b) mostramos valores de 0% a 100% en
concentracién de Ga3*. En (c) presentamos los datos experimentales para W = 25mW
[20]. En todos los casos, las lineas continuas corresponden al caso de luz ¢* y lineas
discontinuas a luz o~.

captura selectiva dependiente del espin de los electrones en la BC, es principalmente
debida al estado de carga q = 0 (4s°) que atrapa electrones en las dos direcciones de
espin. Sin embargo, el diminuto efecto del filtro de espin permanece gracias al estado
de carga g =1 (4s! en Ga3*) que captura un electrén con una sola orientacién de espin.
Finalmente comparamos los resultados teéricos con el comportamiento experimental
[20] mostrado en la figura 5.2(c), donde podemos observar que la concentracién de 1%

genera el mejor ajuste entre modelo y experimento.

UAM-Iztapalapa 68 m



5.3. EFECTO DE LOS CENTROS DE RECOMBINACION Ga2* Y Ga3*
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Figura 5.3: Intensidad de la PL / como funcién del campo magnético en configuracion
de Faraday, para diferentes valores de concentracién de Ga3* y una potencia de 25 mW.
En las figuras (a) y (b) mostramos valores de 0% a 100% en concentracién de Gad™.
En (c) presentamos los datos experimentales para W = 25 mW [20]. En todos los casos,
las lineas continuas corresponden al caso de luz o* y lineas discontinuas a luz o~.

Para completar el estudio del efecto del los centros Ga®*, mostramos en la figura

5.3 el comportamiento de la intensidad de la PL como funcién de B,. En los célculos

de esta cantidad llegamos a conclusiones similares respecto al caso de P?C. Las can-

tidades: Joo =1limp, oo J (B;), Jo = J (B; =0) y Befec que definen el comportamiento

de la intensidad de la PL, se ven afectadas al incrementar el valor de concentracion

de Ga3* (ver figura 5.3(a)). En la figura 5.3(b) mostramos que en ausencia de Ga2*

existe un reducido efecto de filtro de espin provocado por los estados de carga g =1
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Figura 5.4: Campo magnético Bf.. como funcién de la potencia obtenido del minimo de
las curvas (a) PSB (B,) y (c) J (B;). Cocientes (b) ¢ y (d) ¢ como funcion de W. En todos
los casos los valores experimentales (puntos—cuadros) son obtenidos de las referencias
[19, 20, 27]. Las curvas teéricas (lineas continuas) fueron calculadas para diferentes
valores de concentracién de Ga®*.

de Ga3*. Estos resultados teéricos de  se apegan correctamente a los resultados

experimentales reportados en la Ref. [20] y que mostramos en la figura 5.3(c).

Para finalizar esta seccién, estudiamos al campo magnético tipo Overhauser y
los cocientes de profundidad ¢ y { definidos en la ecuacién (4.3) como funcién de la
potencia de excitacién y de la concentracién de centros Ga®*. En las figuras 5.3(a) y
5.3(c) mostramos el comportamiento de Befe. extraido del minimo de P?C (B,)y J(B)
respectivamente. Tanto en el caso tedrico (linea continuas) como en el experimental
(puntos—cuadros) [19] el comportamiento de Befe. €s bastante similar, incluso hasta
concentraciones del 5% de Ga®*. Respecto a ¢ y { podemos observar en las figuras

5.3(b) y 5.3(d) que al agregar un valor superior del 1% de Ga®* disminuye fuertemente
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el valor maximo de estas relaciones de profundidad y esto es una muestra de la
disminucién en el efecto de filtro de espin.

Finalmente, aunque con el 100% de centros Ga2* los resultados teéricos presentan
un buen ajuste respecto a los resultados experimentales [19, 20, 27]; podemos observar
en la figura 5.4 que la incorporacién de aproximadamente del 1% de Ga®* genera un
ajuste tedrico—experimental superior en Befec, ¢ ¥ { como funcién de la potencia. Esto
ultimo esta justificado con el hecho de que en los resultados experimentales se tiene
Emax > (max ¥ en el caso tedrico en ausencia de Ga®* se produce el caso contrario, es
decir, {max < {max-. Asi, al incluir un porcentaje del 1% de estos centros, esta relacién
tedrica se invierte y se obtiene el mismo comportamiento que el caso experimental.
Por este motivo y debido al enfoque teérico presentado en este capitulo, proponemos
que debe existir una muy reducida cantidad de centros de recombinacién Ga3* en la
muestra a base de GaAsN.

Posgrado en Ciencias (Fisica) 7 1 m






CAPITULO

CONCLUSIONES Y PERSPECTIVAS

6.1 Conclusiones

n esta tesis doctoral hemos analizado la dinamica de espin de electrones y

nicleos en una muestra de GaAsN desarrollando el modelo en el enfoque

de ecuacién maestra para el operador matriz de densidad. Este se basa en
describir las principales caracteristicas encontradas en la configuracién experimen-
tal de Faraday. Ademas, reproduce correctamente el efecto de la despolarizacion en
configuracién de Voigt debida al efecto Hanle y es capaz de reproducir el compor-
tamiento de este semiconductor en configuraciones experimentales arbitrarias, es
decir, al aplicar bombeo 6ptico y campo magnético en direcciones relativas arbitrarias.
Como recientemente lo ha reportado Ivchenko et. al. [65]. La importancia del enfoque
actual es que incluye correctamente el efecto de la interaccién hiperfina asi como el
mecanismo de recombinacién dependiente del espin, el efecto del excitacion 6ptica
de luz circularmente polarizada y los principales mecanismos de relajaciéon del espin
electrénico—nuclear en los centros de recombinacién Ga®* y Ga3*.

Partimos del desarrollo de un modelo teérico que considera el efecto de los cen-
tros de recombinacién Ga?*, estudiados experimentalmente por medio de la técnica
espectroscopica de la ODMR. Con el sistema formado por la banda de conduccién,
centros de recombinacién y banda de valencia, fuimos capaces de definir un espacio

vectorial de ochenta y cinco operadores hermitianos, que nos permitié incluir la forma

73



CAPITULO 6. CONCLUSIONES Y PERSPECTIVAS

1.0 (@) §lobdobdt
g 0.65P 1
N . Pulso Prueba (t1) Prueba (t2)
S04 f
S [
A 0.2} /AR
0.0f ===-== N7 T A C
0 100 200 300 400 500
S\
2.0 (b) Prueba 1
i °
1.5 : .."-,. S
- i o o ° U
g 1.O}Pulso 'v v % \ P
05, ilz Scz J
0.0p XX o o
0 200 400 600 800 1000 1200

Ot (ps)

Figura 6.1: Oscilaciones coherentes en los centros de recombinacién de Ga%*. En (a)
mostramos la dependencia temporal de la polarizacion del espin de los electrones
ligados (linea continua) y del espin nuclear (linea discontinua). En (b) se muestra el
trazo de oscilaciones coherentes de espin electrén—nicleo en los centros de Ga por
medio de la razén SDR,.

completa de la interaccién hiperfina. Esto implica un avance considerable ya que
en estudios tedricos previos se despreciaban los términos fuera de la diagonal de
esta interaccién o se abordaban por medio de transiciones fenomenolégicas. Ademas,
gracias a la definicién de estos generadores cuanticos conseguimos generalizar el
modelo de dos cargas que contempla los mecanismos de recombinacién en cada estado

de espin electrén—nucleo en los Ga2*.
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Con este mismo enfoque sobre los Ga%*, hemos demostrado que la relajacién del
espin nuclear en los centros de recombinacién juega un papel esencial en reproducir
las dos principales caracteristicas de la interaccién hiperfina. Primero, la amplifi-
cacion del efecto de filtro de espin en la configuraciéon de Faraday es visible si esta
presente un mecanismo de relajacion de espin nuclear. Segundo, las caracteristicas
del campo magnético tipo Overhauser no sélo depende de la interaccion hiperfina,
también depende fuertemente de la naturaleza del mecanismo de relajacién del espin
nuclear. Gracias a la teoria de relajacion de Wangsness—Bloch—Redfield, hemos anali-
zado dos mecanismos de relajacion del espin nuclear: la interaccién dipolar originada
por un campo magnético aleatorio entre los 4tomos vecinos de los centros de Ga y la
interaccion cuadrupolar provocada por un campo eléctrico fluctuante de los centros Ga.
Hemos probando que el mecanismo dipolar magnético es el tinico compatible con las
observaciones experimentales. Esto nos permitié encontrar por medio de la solucién
numérica rangos de valores para los tiempos de relajaciéon de espin nuclear en las
trampas con un electrén ligado y dos en estado de singulete. Nadie anteriormente ha-
bia reportado un rango de valores para estos tiempos de relajacion de espin nuclear en
este semiconductor. En el caso del mecanismo cuadrupolar eléctrico, este no es capaz
de dar cuenta de los resultados experimentales; tampoco las posibles fluctuaciones

del campo eléctrico que lo generaria son del todo claras.

Ademas, gracias a este modelo y para explorar a fondo los efectos de interaccion
hiperfina y los mecanismos de relajacién de espin nuclear, hemos propuesto un es-
quema para trazar las oscilaciones coherentes del espin electrénico y nuclear por
medio de la interaccién hiperfina, como se muestran en la figura 6.1(a)-(b). Esta
propuesta consiste en detectar estas oscilaciones en tiempo real por medio de un
esquema de pulso—prueba en excitacién éptica de régimen pulsado, como lo hemos
reportado en el articulo de investigacién que sustenta la presente tesis de doctorado
[61]. Recientemente se ha comprobado experimentalmente la existencia de estas
oscilaciones coherentes de espin en la referencias [40, 66]. Es importante senalar que
en estos resultados se retoma la importancia de los isétopos °Ga y "1Ga presentes en
la muestra de GaAsN.

Aunque la mayoria de los resultados experimentales son reproducidos correcta-
mente por le modelo de centros Ga?* algunos aspectos de su comportamiento siguen
sin comprenderse. Por ejemplo, existe la discrepancia en el comportamiento teérico
del ancho medio en las curvas de P?C y J respecto al caso experimental. Otro caso
es el comportamiento de las curvas de los cocientes del grado de polarizacién ( y de

cociente de la intensidad de la PL ¢. Experimentalmente el comportamiento indica
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la condicién &pax > {max de sus valores maximos, sin embargo teéricamente con el
modelo de los centros Ga2* encontramos & max < {max-

Adicionalmente hemos estudiado la dinamica de espin electréon niacleo cuando
se incluye conjuntamente los efectos de centros de recombinacién Ga%* y Ga®*. Con
este fin aumentamos la dimension del algebra de ochenta y cinco generadores a
ciento ochenta y un operadores hermitianos, al incluir los tres estados de carga del
estado 4s° en los centros Ga®* y los estados de espin nuclear. Nuevamente incluimos
los principales efectos de este sistema, es decir, la interaccion hiperfina, el efecto
Zeeman, el mecanismo de relajacién de espin electrénico y relajacion del espin nuclear.
Asi mismo empleamos el mecanismo dipolar magnético por medio de la teoria de
Wangsness—Bloch—Redfield. El mecanismo de recombinacién dependiente del espin
fue abordado por medio del modelo de tres cargas y generalizado para incluir todos
los estados de espin de los centros Ga*. Respecto al comportamiento de los Ga3*,
demostramos que aunque los estados de carga q = 0 reducen el efecto de filtro de
espin debido a la captura de electrones con ambas orientaciones de espin, el estado de
carga q = 1 captura selectivamente en espin electrones de 1la BC. Por lo tanto, incluso
aunque pequeiia, los estados de tres cargas exhiben un mecanismo de recombinacién
dependiente del espin. Se demostré que los centros Ga?* son filtros de espin maés
eficientes que los centros Ga3*. Por lo tanto, la presencia de Ga®* rapidamente
deteriora, en general, la eficiencia del efecto de filtro de espin. Sin embargo, gracias a
la inclusién de pequenas concentraciones de centros Ga3* se consiguen mejoras en los
ajustes de los resultados tedricos respecto al caso experimental. Incluso en el caso de
la relacién teérica émax < {max obtenida con el modelo en el que tinicamente se tiene
Ga®*. Esta relacién se invierte y cumple con lo reportado previamente en trabajos

experimentales.

6.2 Perspectivas

De la siguiente tesis doctorado se desprenden los siguientes trabajos a futuro:

B Explorar otro tipo de interacciones de espin que permitan corregir el ancho

medio de las curvas lorentzianas en configuracién de Faraday.

B Estudiar el efecto en la dindmica electrén cuando el campo magnético posee un

angulo de inclinacién respecto a la incidencia del bombeo 6ptico.
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B Analizar el efecto que tiene el sistema cuando ademas de bombeo 6ptico y campo

magnético externo, se somete a una radiacién con frecuencia de microondas.

B Estudiar la posibilidad de generar un protocolo de registro cuantico (lectura y

escritura) por medio del esquema en régimen pulsado.

B Estudiar otro tipo de semiconductores que posean centros de recombinacion

dependiente del espin, con espin nuclear diferente al caso del GaAsN.
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APENDICE

CAMPO MAGNETICO OVERHAUSER

n apéndice revisamos el origen del campo magnético Overhauser, también
conocido como corrimiento Overhauser, como un indicador de la polarizacién

del espin nuclear en metales [23, 67] y semiconductores [41, 68, 69].

A.1 Origen en metales y semiconductores

Las mediciones en resonancia magnética nuclear en metales como Li, Na, Al, Cuy Ga
[67] y de resonancia del espin electronico [23] a mediados del siglo pasado, mostraron
que era posible generar una polarizacién en el espin nuclear de los atomos en metales.
Este estudio implicaba que era probable detectar indirectamente esta polarizacién
por medio de un cambio sobre la frecuencia de la resonancia, que es proporcional a
un campo magnético adicional al aplicado por estas técnicas espectroscopicas. A éste
se le conoci6é como campo magnético Overhauser y fue atribuido a los efectos de la
interaccién hiperfina entre el espin de electrones de conduccion y el espin nuclear de su
atomo vecino. Asi, el origen campo Overhauser se debe a los efectos paramagnéticos
débiles del espin electronico sobre el espin nuclear. Un espectro de la resonancia
magnética nuclear puede observarse en la figura A.1(a) para CuCl donde podemos
apreciar un cambio en la frecuencia para %3Cu con respecto a CuCl, lo que indica la
existencia de este campo magnético Overhauser.

En el caso de semiconductores, este efecto también ha sido observado en puntos
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Figura A.1: Mediciones experimentales del campo magnético Overhauser. En (a)
mostramos el espectro de resonancia magnética nuclear el isotopo #3Cu [67]. El
cambio en al valor frecuencia (eje vertical) respecto a CuCl corresponde al campo
magnético Overhauser debido a los 4tomos de Cu. En (b) mostramos la respuesta
de la intensidad de la fotoluminiscencia bajo luz circularmente polarizada (6*) y
campo magnético externo en configuracién de Faraday para un pozo cudntico de
GaAs/AlGaAs [41, 68]. El desdoblamiento de los picos en la intensidad de la PL como
funcién de la energia de excitacion, indica la presencia de un campo Overhauser

y pozos cuanticos [41, 68]. Por ejemplo en mediciones de la intensidad de la fotolu-
miniscencia en pozos cuanticos de GaAs/AlGaAs bajo luz circularmente polarizada
y campo magnético externo en configuracion de Faraday, ha sido posible medir un
desdoblamiento en los niveles energéticos del excitén. Este desdoblamiento, como se
muestra en la figura A.1(b), es debido al campo magnético Overhauser provocado
por la IHF y puede ver invertido si se cambia el signo del campo magnético externo

aplicado.

A.2 Breve descripcion tedrica

Para comprender el origen de este campo magnético Overhauser, empleamos el enfo-

que introducido en la referencia [69]. Bajo el esquema resonancia de espin electrénico,
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un campo magnético de radiacién electromagnética (microondas) interacciona con los
niveles energéticos del espin de los electrones que fueron previamente desdoblados por
un campo magnético externo. El espectro que se obtiene depende del tipo de orbital
donde se encuentra el electréon libre y, en este caso, también depende de la ITHF entre
el espin electrénico y del espin nuclear de su atomo vecino. Asi, el hamiltoniano que

describe estas interacciones es de la forma
H=gupB-S+«S-1 (A1)

En el hamiltoniano anterior g es el factor giromagnético, up es el magnéton de Bohr,
&/ es la constante hiperfina y B es el campo magnético externo. El primer término de
lado derecho en (A.1) corresponde al efecto Zeeman con S las componentes del espin
electrénico y el segundo término corresponde a la IHF con I las componentes del espin
nuclear. La forma de IHF en (A.1) considera que el espin del electrén se encuentra en
un orbital tipo s (I =0), es decir, se desprecia cualquier efecto del acoplamiento espin —
orbita. [23].

Tomando el promedio de esemble [69] sobre el espin nuclear obtenemos
AE = gupB + </ (1). (A.2)

Esta ecuacion representa el desdoblamiento de los niveles energéticos debidos al espin
electréonico, que son funcién del campo magnético externo y la polarizacién promedio

del espin nuclear. Podemos rescribir la ecuaciéon anterior de la siguiente forma

AE =gug(B+By), (A.3)

donde o
By = — @), (A.4)

SUB

es el campo magnético Overhauser.

Como podemos observar claramente en (A.4), el incremento del desdoblamiento de
los niveles energéticos del espin electrénico y por lo tanto un cambio en las lineas del
espectro de resonancia del espin electronico, dependen principalmente del valor de la

constante hiperfina y del valor de la polarizacién nuclear promedio generada.
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APENDICE

RECOMBINACION DEPENDIENTE DEL ESPIN

ELECTRON-NUCLEO EN Ga

n este apéndice generalizamos las ecuaciones de balance (2.17)-(2.23) para los
centros de recombinacién Ga2* y el sistema de ecuaciones (2.17)—(2.23) para

los centros Ga3*, incluyendo los estados de su espin nuclear

B.1 Recombinacion dependiente del espin
electrén-niicleo en Ga®*

Generalizamos las ecuaciones de balance (2.17)—(2.23) para los centros de recombi-
nacién Ga?*. En particular, sélo modificamos aquellas que describen los procesos de
recombinacién dependiente e independiente del espin. Asumimos que las tasas de
recombinacién cp, ¢, en cada uno de los estados de espin nuclear deben ser iguales al
depender tinicamente de las orientaciones relativas del espin electrénico de la BC y
las TP’s. De estas consideraciones es posible extender el mecanismo de recombinacion

incluyendo al espin nuclear como sigue

3/2
p = —cpp ) N7, (B.1)
=-3/2

_ (B.2)
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3/2

ny = —cpn Z N?l, (B.3)
m=-3/2
3/2

ny = —cpny Y, N, (B.4)
m=-3/2

Tm. m Cp m

Nl = —cnnTNl +§pNH, (B.5)

. Cp

N;” = —cnnlN?”+?pNﬁ, (B.6)

NT"I = cnnTNI"+cnn1N?"—cpprn, ®B.7)

donde el indice m = —3/2, —1/2, 1/2, 3/2 etiqueta los cuatro estados del espin nuclear
del Ga%*. Aqui N In y N f" representan las poblaciones de TP’s con estado cudntico
m y estado electréonico s = 1/2 y s = —1/2 respectivamente. De igual forma, N ﬁ esla
poblacién de trampas con dos electrones en estado de singulete en el estado nuclear
m. El numero total de TP’s es N1 = 2%2:_3/2 (NI” +N;”) y el total de TA es Ng =
Zi?:—&z N Trrf :

Es posible demostrar que el sistema de ecuaciones (B.1)—(B.7) da origen al sistema
(3.39)—(3.44) que empleamos en el capitulo (3). Ejemplificamos la obtencién de la
ecuacion cinética (3.44). Empezamos por el operador Vo,g, que es uno de los cuatro
generadores diagonales del grupo U (4) en el espacio de las TA’s. Expresamos este
operador como

5 1ose loap loie 1ose
V0,3=—§Nu +§NH _QNH +§NH ’ (B.8)
donde N f’f =|m,1|){m,1] | es el operador de proyeccién en este espacio.

Como Vo3 = (d/dt)Tr Vo 3p] entonces

s Lo e 1o g 1oip 1igm
V03——§ +§NT1 _ENH +§NT1 (B9)
Usando la ecuacién cinética (B.7) para los N ;’f y simplificando obtenemos
Vo3 =—cppVos+cn (SoUoos—4S3Us03). (B.10)

Ya que V0,3 es la componente del vector (Vo,l,VO,Q,V()’g,), entonces (B.10) debera
transformarse también como un vector. Por lo tanto suponemos que la muestra de

GaAsN es isotrépica y bajo esta hipotesis la expresion anterior toma la forma
. 3
VO,i = —CppVO,i +cp, SOUO,()J' -4 Z S,«Ur,o,i 5 1= 1, 2, 3. (B.11)
r=1

Podemos realizar el mismo procedimiento en los restantes generadores diagonales

V0,0, V3,0 ¥y V3,3 e imponer condiciones de isotropia y de transformacién para estos
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tensores. Finalmente al encontrar todas estas ecuaciones podemos compactar en una

sola ecuacion de balance los procesos de recombinacion en la trampas ocupadas como

3
Vii=—cppVji+cn|SoUo,i—-4Y S:Urjil, j,i=0,1,2,3. (B.12)
r=1

En el caso de las TP’s se tienen ocho generadores diagonales, 170,0,0, 03’0,(), [70,3,0,
Uo,0,3, Us 3,0, Usog3, Upzs y Usz3z3, usando estos operadores, el par de ecuaciones
(B.5)-(B.6) y bajo mismas consideraciones de isotropia en el sistema se obtienen las

siguientes relaciones

3
UO,j,i = Cpij,i —cCp S()onj,i -4 Z S,«Ur’j,i , (B.13)

r=1

Urji = —cn(SoUrji—-SrUoj,i), (B.14)

conj,1=0,1,2,3yk=1,2,3.

Finalmente, se puede realizar el mismo procedimiento para los operadores tanto
para la BC asi como el caso trivial de la BV. Generando el sistema completo de las
ecuaciones (3.39)—(3.44) del disipador de la SDR en (3.31).

B.2 Recombinacion dependiente del espin

electrén-nucleo en Ga®*

Generalizamos las ecuaciones de balance (2.17)—(2.23) para los centros de recombina-
cién Ga3*. Asumimos que las tazas de recombinacion cq, ¢p, ¢c ¥ . en cada uno de
los estados de espin nuclear deben ser iguales al depender tinicamente de las orienta-
ciones relativas del espin electréonico de la BC y las TP’s. De estas consideraciones es

posible extender el mecanismo de recombinacién incluyendo al espin nuclear como

sigue
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3/2 3/2
p o= —cop Y Nl—cap Y. (JVTm+JVlm) (B.15)
m=-3/2 m=-3/2
3/2 3/2
nl = —Cc¢n) Z t/VOm—Zcenl Z e/‘/rm, (B16)
m=-3/2 m=-3/2
3/2 3/2
N M S ®17
m=-3/2 m=-3/2
St = oo ssan o)
= e A S ®19
t/"/Tm = —ZCenle/VTm + %}PJVTT, (B20)
‘A/T’ln = 2cenTe/Vlm+2cen1¢/VTm—cbp¢/VTT. (B.21)

Nuevamente, el indice m = —3/2, —1/2, 1/2, 3/2 etiqueta los cuatro estados del espin
nuclear del Ga*. La poblacién del estado g = 0 para cada estado nuclear es A" Los
términos ‘/Vlm y JV(” representan las poblaciones del estado de carga g =1 con estado
cuantico m y estado electrénico s = 1/2 y s = —1/2 respectivamente. Similarmente J/T’l”
es la poblacién de estado de carga g =2 con dos electrones en estado de singulete en
el estado nuclear m. El ntimero total de centros ¢ =0 es Ay = Z?f: 39 JVJ", el total de
centros g =1es N = 213712:_3/2 (‘/Vlm + JVT’”) y el total de ¢ =2 es N5 = 212:—3/2%/1’?'
Siguiendo un procedimiento idéntico al desarrollado para los centros Ga%*, se
puede llegar al modelo de tres cargas generalizado para los procesos de recombinacion
dependiente del espin electrén—ntcleo en los centros Ga3*. El modelo final es dado

por el conjunto de ecuaciones (5.28)—(5.34).
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APENDICE

TEORIA DE WANGSNESS-BLOCH-REDFIELD

n esta parte revisamos los principales puntos de la teoria de Wangsness—

Bloch—Redfield [33—39] que modela el comportamiento de un sistema cudntico

abierto S que interacciona débilmente con sus alrededores, como se ilustra en
la figura C.1. En general, se considera que los alrededores interactiian con el sistema
por medio de procesos estocasticos Markovianos' dependientes del tiempo.

Partimos del hamiltoniano de un sistema cuéntico abierto,
Ht)=Hs+H (@), (C.1)

donde Hg es el hamiltoniano del sistema de interés y Hy describe la interaccién entre
S y sus alrededores. En la imagen de interaccion, la ecuacién de Lioville—~von Newman

para el operador matriz densidad es

d. i
Ea(t)— h[]f(t),a(t)], (C.2)
donde
6 (1) = eilst j(p)enlst, (C.3)
A(t) = e sty (1) e~ 7 st (C.4)

1En un proceso Markoviano la evolucién del sistema de interés sélo depende de su estado actual, es
decir, no tiene memoria de su pasado.
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Alrededores

I
I

Sistema
Hg p
i

'

Interaccién

Figura C.1: Esquema ilustrativo de un sistema cuantico abierto S interaccionando
débilmente con sus alrededores.

Es conveniente escribir la ecuacion (C.2) en la siguiente forma integral
: ot
60=60-1 f e [ ()6 (¢)]. (C.5)
0

Desarrollando a segundo orden en teoria de perturbacién dependiente del tiempo

en la expresion (C.5) y derivando con respecto al tiempo obtenemos

i@(t): i [#),6(0)] +(£)2ftdt’ [# @), [#(t),5(t)]]. (C.6)
dt h ’ n) Jo ’ ’

La expresion anterior depende del pasado del sistema, esto es, no cumple el principio
basico de un proceso Markoviano. Con fin de convertirla en una ecuacién maestra es
necesario imponer algunas aproximaciones con el fin de que siga el principio basico de
este enfoque [36].

Como primer aproximaciéon consideramos que la dindmica de sistema S depen-
de débilmente del acoplamiento con sus alrededores. Esta conexién se interpreta
como una amortiguacion sobre la evolucion el sistema de interés que destruye todo
conocimiento de su pasado. En otras palabras, se impone la condicién de un proceso
Markoviano y en este caso d (t)/dt depende tinicamente del valor presente de & (¢).

Esta condicién sobre (C.6) implica que tenemos que realizar la siguiente sustitucién
6(t)—o6@). (C.7

Como segunda aproximacion, consideramos que el hamiltoniano Hj (¢) de la ecua-

cion (C.4) puede ser expresado como [35, 38]

Hi (=Y F" )T, (C.8)
q
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donde F'P* (¢) son funciones aleatorias dependientes del tiempo que describen el com-
portamiento de los alrededores y 7% son los operadores que describen la interaccién
con el sistema S. Se considera que F?* (¢) son funciones complejas y que 72 son
operadores no hermitianos. En este caso para que el hamiltoniano (C.8) satisfaga
ﬂ; )= I:II (¢) se debe cumplir,

g*(Q)(t) o — g(q)(t) D (C.9)
Al sustituir la ecuacién (C.8) en (C.4) obtenemos
Jzo(t) — Z g*(q)(t) T;)q)eiwgl)t — Z 9((1) (%) T;(q)e—iw(pq)t’ (C].O)
q.p q.p

donde hemos utilizado el hecho de que

i (q)

e st (@) =5 Hst _ ZT;Jq)eiwp t (C.11)
p
y la propiedad (C.9) para escribir de forma equivalente este hamiltoniano.
Al sustituir las expresiones (C.7) y (C.10) en (C.6) e introducir la definicién prome-
dio de ensembles® [35, 38], es decir, promediar sobre todas las fluctuaciones debidas a

los alrededores; obtenemos las siguientes relaciones

6 (1), (C.12)
FD(p), (C.13)
F@) (1) F @D (¢). (C.14)

La expresion (C.12) es el promedio de las fluctuaciones de los alrededores sobre el
operador de densidad. Generalmente se remplaza 6 () por 6 (¢) y se considera que el
operador 6 (¢) contemple dicho promedio [38]. Asumimos que el promedio (C.13) es
igual a cero para cada valor de tiempo ¢, esto se debe al hecho que existen fluctuaciones
en los alrededores que se cancelan entre si. En el caso en que (C.13) es diferente de
cero, se puede incorporar el término restante en Hg.

La ecuacion (C.14) es una funcion de correlacion del promedio de las interacciones
del sistema y los alrededores entre los tiempos ¢ y ¢’ [39]. Debido a que el sistema se
encuentra débilmente acoplado a los alrededores, estos tdltimos disipan rapidamente
cualquier efecto de dicha interaccion. Por lo tanto existe un intervalo corto de tiempo
t—t' <1, con 7. el tiempo de correlaciéon, donde existe memoria de la interaccién
entre ambos. Para ¢t — ¢’ > 7, existe una correlaciéon débil y en el caso ¢ —t' >> 7. no

existe correlacion entre ambos.

2También conocido como ensemble de ensembles.
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Al aplicar las condiciones de los promedios de ensemble (C.12)—(C.14) a la ecuacién
(C.6) y empleando el cambio de variable 7 = ¢ — ¢ obtenemos

d 1
5 =—-—
0 0="1 L

q,9',p,p’

A0 =it [oalg) i@ o0 - . (@)
THD e !, | FiPeies t,&(t)] ] f drFD ($) F*D (t —1)e s
0

(C.15)
En la relaciéon anterior hemos extendido el limite superior a infinito ya que para
T >> T, la contribucién de la integral es practicamente cero.

La ecuacion (C.15) puede ser simplificada si asumimos la siguiente relacién [70, 71]

g(q’)(t)g*(q)(t_r):5q/’qfe‘|ﬂ”c, (C.16)
para
0P7, < 1. (C.17)

La expresion (C.16) es una funcién de correlacion tipo Ornstein-Uhlenbeck [72, 73].
La condicién (C.17) recibe el nombre reduccién extrema y considera que el tiempo de

correlacion 7. es corto que el producto wfnq) fuq)

T, €s muy pequeio y por tanto w, 't =0 ya
que 7 < 7.
Al aplicar estas dos ultimas aproximaciones en la ecuacién (C.15) y al resolver la

integral con ayuda de (C.16) obtenemos

d 1 . EEPRCUVE, .
ZoW=-g— ¥ (TP, Té"’e‘"’?q’f,ﬁ(w]], (C.18)
T q,p,p’'
donde
hZ
T, = T (C.19)
C

es el tiempo de relajacion del sistema S con ¢ es la amplitud de correlacién cuando
=0(=t.
Finalmente, usando la definicion de la matriz de densidad en la imagen de in-

teraccion (C.3) podemos encontrar la siguiente ecuacién maestra en la imagen de

Schrodinger,
d .. i, N
P O=—7 [Hs,p®)]+2(p), (C.20)
donde L
5(5) = — Ni(q) | g) 4
2(p) = 2Tr§,[T ,[T ,P(t)”, (C.21)

es el disipador [36] de la ecuacién maestra (C.20).

Para finalizar, es importante revisar los rangos de tiempo para los cuales es valida
esta teoria. Dentro la aproximacion de tiempo correlacién corto se cumple una relacion
similar a (C.17),

Te <oyt (C.22)
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donde wy es la frecuencia caracteristica del hamiltoniano de perturbacién |H;| = hwi.
A esta condicién se le denomina reduccién de movimiento [38]. Esta condicién define

un intervalo de tiempo para matriz de densidad. Asi
T K< wl_l, (C.23)

es la escala de tiempo para cual es valida esta teoria de Wangsness—Bloch—Redfield.
Podemos estimar el tiempo de correlacién en las ecuaciones anteriores usando la

relacion [74] 1
TeR —, (C.24)
Tr0g

donde wg es la frecuencia de energia del sistema S con |Hg| = hwg y 7, es el tiempo

de relajaciéon dado por (C.19).
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APENDICE

INTERACCIONES DIPOLAR MAGNETICA Y CUADRUPOLAR

ELECTRICA

n este apéndice introducimos los hamiltonianos de interaccién (C.4) dipolar
magnético y cuadrupolar eléctrico que estudiamos para la relajacién del espin
nuclear. También incluimos la forma explicita de los elementos matriz para

estos disipadores nucleares.

D.1 Interacciéon dipolar magnética

El hamiltoniano de la interaccién dipolar magnética [62] es de la forma

3
Hpt)=-y) %i(®)Ji, (D.1)

i=1
donde %8; (¢) son las componentes del campo magnético local fluctuante y y ~ efi/2m es
el magnetén de Bohr. Los operadores hermitianos J; representan las componentes
espin del nudcleo J = 3/2 o electréon J = 1/2.
Utilizando las definiciones de operadores esféricos irreducibles [33, 58, 62] es

posible escribir el hamiltoniano (D.2) en la forma

1
Hpyw= )y F* @10, (D.2)

r=-1
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donde
T30 = s, (D.3)
N 1 . A
7D = s (J1+ids), (D.4)
son las componentes del tensor irreducible de rango uno, y
F W)=~y B3 ), (D.5)
FUED () = 2Ly 1, (0% i%5 01, (D.6)
V2

son las componentes del campo magnético fluctuante en esta representacion.

D.2 Interaccion cuadrupolar eléctrica

Similarmente al caso anterior, el hamiltoniano de la interaccion cuadrupolar eléctrica
[35, 62] es
Hq(t)= °q i 7/~(t)[3(J-J+J-J)—5~-J(J+1) (D.7)
Q —GJ(zJ_l)iyj:l ij 2 1vYj JjYi ij ’ .
aqui e es la carga elemental, @ es el momento cuadrupolar eléctrico del nicleo con

valor de espin J = 1. En el hamiltoniano (D.7) 7;;(¢) representa las componentes del

tensor gradiente del campo eléctrico fluctuante y es definido como

7/ij(t‘)Z(

2
ad ) (D.8)
r=0

Orior;

con V =V (r,t) es el potencial electrostatico. Notamos que la ecuacién (D.8) es evaluada

en el sitio del nicleo r = 0 y ademas representa un tensor simétrico de traza nula.
Nuevamente podemos pasar a la representacion de tensores irreducibles [33, 35,

38, 62] y escribir el hamiltoniano (D.7) como

Hq@t)= izfz*@” T, (D.9)
con -
7@ = é (2J2 - J2 - J%), (D.10)
Pesn _ :% (T2 + Tadn) i (Fads + Jada)] (D.11)
P2 ﬁ (2= J2) i (s + dadhn)], (D.12)

UAM-Iztapalapa 96 m



D.3. ELEMENTOS DE MATRIZ DEL DISIPADOR DIPOLAR MAGNETICO

las componentes del tensor esférico irreducible de rango dos. Las componentes del

tensor del gradiente del campo eléctrico fluctuante en esta representacién son

3e@

(1,0) _
FoU(t) = —271J(2J—1)7/33(t)’ (D.13)
V6eQ
(1,£1) _ - .
F (t)_+—2hJ(2J—1) [V13(8) £ i%23(2)], (D.14)
+ V6 .
FIAD (1) = Wff_l)[%l(ﬂ—%(ﬂi i712()]. (D.15)

En estas dltimas expresiones se usa el hecho que el tensor (D.8) es simétrico.

D.3 Elementos de matriz del disipador dipolar
magnético

Los elementos de matriz para el disipador dipolar magnético para las trampas ocupa-

das son

A 1 /. R

(@2)y 3=~ (Pag4=hny ). (D.16)
2 - (s g (D.17)

(@2) 33 =~ (Pag g =Py ). -
A 1 . . R

@)y =g (TPay s =30mg.3 ~4P5-41), (D18
N 1 . R R

@2)yy =5 (70544 =302y ~ 4021 (D-19)
N 2 R .

@)1 = g7 (h22~VBhayy) 0.20)
A 2 R V3(5 R

@e)y oy =g [40214-VB [oag 340y )|. @20
A 2 . R

(@2)-y -y = 5o (3024 = V3o ). (D.22)
A 2 . .

(@2)y 3= =57 (30234 = VBPa 1) (0.23)
A 2 . R R

(@2)-yy =g 400y = VB Py +hag )] D29
A 2 . R

(@) 43 =577 (30231~ VBPa11). (D.25)
A 1 . .

@)s g =7 (B ~Pay 1) 0.26)
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@)y =5, (8023 by ) 027
A 1 . .

@) 4 =75 (82142 13): (028
A 1 . R

(@2). g =7 (30231 -2 13). 0.29)

(@2)%,_% = —%ﬁz;g,_g, (D.30)
) 4

(@2)_%,g=—ap2;_%’g. (D.31)

Las expresiones anteriores pueden ser expresadas de la siguiente forma

~ 1 R
(@), =—— Y 2@W P - (D.32)

/.
, m,m';mi,m
Tn2 my,m)

Anilogamente podemos obtener los elementos de matriz del disipador de las trampas

desocupadas y compactar la expresion final como

R 1 R
(@1)3 m;s’,m/ =T Z Q;?%)ml m' pl;s,ml;s’,m’l- (D.33)
’ Tn1 ml,mfl TR
D.4 Elementos de matriz del disipador cuadrupolar

eléctrico

Los elementos de matriz para el disipador cuadrupolar eléctrico para las trampas

ocupadas son

(92)3,3 = —é (f’z,g,g - Pk +2ﬁz;_;’_% ), (D.34)
(@2)_3 s = —é (ﬁz;_g,_g Pk +2ﬁ i ia ) (D.35)
(@2)%% = _i (.52;; - ﬁ2%% +2/52;—3,—; ) ) (D.36)
(22)-y-3 = ‘i (ﬁz;—;,—; e +2ﬁz;_g’_g ) (D.37)
(@2)3% = —2_[1'12 (3;32;%,% —ﬁQ;_%’_g) , (D.38)
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Estos elementos son presentados de forma compacta como

__ 1 Y 2B

. !
m,m';my,m!, pZ,ml,mI:

T ’
n2 my,mh

y en el caso de las trampas desocupadas son
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Abstract

The impact of Ga** centers in the spin-filtering effect observed in GaAsN samples is investigated through a model based on
the master equation approach. Our results, compared with experimental data, show that, Ga>* are essential to understanding
the behavior of the photoluminescence intensity and degree of circular polarization as functions of a Faraday configuration
magnetic field. The model presented here takes into account the interplay of Ga** and Ga>* centers, Zeeman and hyperfine
interaction. The various processes that drive the spin-filtering effect, as the spin selective capture of conduction band elec-

trons into Ga centers are also considered here.

1 Introduction

GaAsN dilute semiconductors have attracted significant
attention mainly due to their applications in telecommuni-
cations [1], photovoltaic devices with efficiency close to 50%
[2], and optoelectronic devices in general [3]. The unusually
large bowing parameter of semiconductor alloys containing
N considerably diminishes their band gap [4, 5] allowing to
tune their emission wave length within the telecommunica-
tion range [6]. Even though the incorporation of a small
amount of N in the crystal lattice of GaAs deteriorates the
photoluminescence and carrier lifetime [7, 8], it introduces
new and interesting properties regarding the spin polariza-
tion of conduction band (CB) electrons [6]. The longer spin
relaxation times and record spin polarizations (almost 100%)
attained at room temperature under circularly polarized light
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excitation are mainly due to Ga spin-filtering defects [9—17].
This phenomenon, commonly termed as a defect-engineered
spin-filtering effect, relies on the selective capture of one-
electron according to its spin orientation [15, 16, 18-20].
Later experiments on GaAsN subject to a weak magnetic
field in Faraday configuration [21-25] revealed that the
hyperfine interaction (HFI), which couples the electronic
and nuclear spins in Ga centers, plays a key role in the spin-
filtering mechanism. The HFI mixes the bound electron spin
states mainly producing three effects [25-27]: (i) a reduction
of the spin polarization in zero magnetic field, (ii) a dynami-
cal polarization of the nuclear spins and (iii) an Overhauser-
like magnetic field. Most of the observed results can be
qualitatively and, in some cases, quantitatively reproduced
by a generalization of the well known two charge model [9,
10, 15, 19, 28].

Even though presently the general agreement is that Ga>*
are the spin-filtering centers, there is a great amount of experi-
mental and theoretical evidence pointing to the existence of
other types of Ga interstitial defects (e.g. Ga**) [29-32] that
could, in principle, intervene in the spin-filtering effect. Early
research on dopant diffusion in GaAs suggests that divalent
elements such as Zn [29, 30] and Cd [31] mostly substitute into
the Ga sublattice producing Ga interstitial defects through the
kick-out mechanism. Using secondary ion-mass spectroscopy
on ion-implanted Zn diffusion, it was found that a quadratic
diffusion law characterizes the Zn diffusion implying thermal
equilibrium and doubly or triply charged Ga interstitial defects
[29, 30]. Similar studies with ion-implanted Cd diffusion [31]

@ Springer
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Similar to nitrogen-vacancy centers in diamond and impurity atoms in silicon, interstitial gallium deep
paramagnetic centers in GaAsN have been proven to have useful characteristics for the development of spintronic
devices. Among other interesting properties, under circularly polarized light, gallium centers act as spin filters that
dynamically polarize free and bound electrons reaching record spin polarizations (close to 100%). Furthermore,
the recent observation of the amplification of the spin filtering effect under a Faraday configuration magnetic
field has suggested that the hyperfine interaction that couples bound electrons and nuclei permits the optical
manipulation of the nuclear spin polarization. Even though the mechanisms behind the nuclear spin polarization
in gallium centers are fairly well understood, the origin of nuclear spin relaxation and the formation of an
Overhauser-like magnetic field remain elusive. In this work we develop a model based on the master equation
approach to describe the evolution of electronic and nuclear spin polarizations of gallium centers interacting with
free electrons and holes. Our results are in good agreement with existing experimental observations. In particular,
we are able to reproduce the amplification of the spin filtering effect under a circularly polarized excitation
in a Faraday configuration magnetic field. In regard to the nuclear spin relaxation, the roles of nuclear dipolar
and quadrupolar interactions are discussed. Our findings show that, besides the hyperfine interaction, the spin
relaxation mechanisms are key to understand the amplification of the spin filtering effect and the appearance
of the Overhauser-like magnetic field. To gain a deeper insight in the interplay of the hyperfine interaction and
the relaxation mechanisms, we have also performed calculations in the pulsed excitation regime. Our model’s
results allow us to propose an experimental protocol based on time-resolved spectroscopy. It consists of a
pump-probe photoluminescence scheme with the detection and the tracing of the electron-nucleus flip-flops

through photoluminescence measurements.

DOI: 10.1103/PhysRevB.95.195204

I. INTRODUCTION

Negatively charged nitrogen-vacancy centers in diamond
[1-5], phosphorous atom impurities in silicon [6-11],
and other schemes based on point defects embedded in
semiconductors have been widely studied as alternatives to
develop quantum bits [12,13]. One of the necessary conditions
for quantum computing is long electron spin decoherence
times to ensure a minimum of fault tolerance [10,14]. In
diamond’s nitrogen-vacancy centers [15], silicon vacancies in
silicon carbide [16], silicon [17], and any III-V based quantum
dots [10,18] the fluctuating nuclear bath is the main source
limiting spin coherence time. The nuclear dipole-dipole
interaction is believed to be the dominant mechanism
behind the diffusion-induced electron-spin decoherence
[19]. To protect the dynamics of the nuclear spins of point
defects from the decoherence induced by the environment,
semiconductors mainly composed of spin-zero isotopes such
as silicon and carbon are preferred over III-V semiconductors
[5]. Even though the two stable isotopes of Ga, ®*Ga and
"'Ga, have nuclear spin 3/2, in dilute nitride GaAsN point
interstitial defects give rise to paramagnetic centers that
have very peculiar and useful properties. One of them is the
spin-dependent recombination (SDR) [20-27]. In Ga(In)NAs

2469-9950/2017/95(19)/195204(14)
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alloys, Gaiz'*' paramagnetic centers with only one bound
electron can selectively capture another conduction band (CB)
electron with the opposite spin orientation [26-30]. Due to
this mechanism, paramagnetic centers act as a spin filter that
blocks the recombination of CB electrons with the same spin
and efficiently captures electrons whose spin is in the opposite
direction. In the centers, the bound and captured electrons form
a singlet state that is destroyed as either one of the electrons
recombines to the valence band (VB). It is important to note
that while the lifetime of conduction electrons with the spin
opposite to that of the bound electrons is a few picoseconds, the
lifetime of conduction electrons copolarized with the majority
of bound electrons may extend to nanoseconds. As a conse-
quence the free photoelectron spin polarization can reach over
80% under circularly polarized incident light. Additionally
the photoluminescence (PL) intensity can be as high as 800%
under circularly polarized optical excitation compared to a
linearly polarized one [21,22]. The increase in CB electron
population allows even for the detection of electron spin po-
larization by electrical means due to a giant photoconductivity
effect under circularly polarized light [24,31].

Whereas in diamond and silicon the optical excitation acts
directly on the point defects, in GaAsN the bound electron is

©2017 American Physical Society
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We develop a Lie algebraic approach to systematically calculate the evolution oper-
ator of a system described by a generalized two-dimensional quadratic Hamiltonian
with time-dependent coefficients. Although the development of the Lie algebraic
approach presented here is mainly motivated by the two-dimensional quadratic
Hamiltonian, it may be applied to investigate the evolution operators of any Hamil-
tonian having a dynamical algebra with a large number of elements. We illustrate the
method by finding the propagator and the Heisenberg picture position and momentum
operators for a two-dimensional charge subject to uniform and constant electro-
magnetic fields. Published by AIP Publishing. [http://dx.doi.org/10.1063/1.4947296]

. INTRODUCTION

12 13,14

In many applications as radio-frequency ion traps,'=® quantum optics,’'> cosmology, quan-
tum field theory,'®> quantum dissipation,'®->?> magneto-transport in lateral heterostructures?>->® and
even gravitational waves?’ the time evolution of particles in quadratic potentials is frequently
examined. The one-dimensional, generalized time-dependent quadratic Hamiltonian is given by

H = a)(t) + ax(0)§ + as(t)p + as()5” + as(t)p” + ag(t) (£p + p3), 1)

where £ and p are the position and momentum operators following the standard commutation rela-
tions. Aside from the simple harmonic oscillator, a large number of interesting systems arise from
this Hamiltonian as the linear potential,z&29 the driven harmonic oscillator,’®3! Kanai-Caldirola
Hamiltonians,'?! and time dependent harmonic oscillators, i.e., an oscillator with time-varying
frequency.?'3>33 The time evolution generated by the most general version of (1) has been studied
by means of Lewis and Riesenfeld* invariants® and through linear invariants.'

Combining two one-dimensional generalized quadratic Hamiltonians along the x and y coor-
dinates and adding cross terms for the position and momentum operators one arrives at the most
general form of the two-dimensional quadratic Hamiltonian

H = ay(t) + ax(1)% + a3(0)§ + as(t)px + as()py + ag()E* + ar(t) §> + as(t)£§ + as(t)p3
+ a0y + an(O)pspy + an(t) (£ + puk) + arx(0) (§py + Py §)
+a(t)2py + aist)jpx.  (2)
Many Hamiltonians of physical significance stem from (2), for example, a single electron in an
elliptically shaped quantum dot with quadratic confining potential, a charge subject to variable
electromagnetic fields or two-dimensional quadratic Kanai-Caldirola Hamiltonians among others.
Some special cases emerging from these Hamiltonians have been studied by diverse mathemat-

ical methods. For instance, the time dependent linear potential has been treated through the Lewis
and Riesenfeld®* invariant theory,?®?*3% Feynman’s path integrals,>’*! time-space transformation

0022-2488/2016/57(4)/042104/21/$30.00 57, 042104-1 Published by AIP Publishing.
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HIGHLIGHTS

We deal with the general quadratic Hamiltonian and a particle in electromagnetic fields.
The evolution operator is worked out through the Lie algebraic approach.

We also obtain the propagator and Heisenberg picture position and momentum operators.
Analytical expressions for a rotating quadrupole field ion trap are presented.

Exact solutions for magneto-transport in variable electromagnetic fields are shown.

ARTICLE INFO ABSTRACT
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Received 17 April 2015 tic Hamiltonian and the bi-dimensional charged particle in
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time-dependent electromagnetic fields through the Lie algebraic
approach. Such method consists in finding a set of generators that
form a closed Lie algebra in terms of which it is possible to ex-
press a quantum Hamiltonian and therefore the evolution oper-
ator. The evolution operator is then the starting point to obtain
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We demonstrate the triggering and detection of coherent electron-nuclear spin oscillations related to the
hyperfine interaction in Ga deep paramagnetic centers in GaAsN by band-to-band photoluminescence without an
external magnetic field. In contrast to other point defects such as Cr** in SiC, Ce*" in yttrium aluminum garnet
crystals, nitrogen-vacancy centers in diamond, and P atoms in silicon, the bound-electron spin in Ga centers is
not directly coupled to the electromagnetic field via the spin-orbit interaction. However, this apparent drawback
can be turned into an advantage by exploiting the spin-selective capture of conduction band electrons to the Ga
centers. On the basis of a pump-probe photoluminescence experiment we measure directly in the temporal domain
the hyperfine constant of an electron coupled to a gallium defect in GaAsN by tracing the dynamical behavior of
the conduction electron spin-dependent recombination to the defect site. The hyperfine constants and the relative
abundance of the nuclei isotopes involved can be determined without the need of an electron spin resonance
technique and in the absence of any magnetic field. Information on the nuclear and electron spin relaxation
damping parameters can also be estimated from the oscillation amplitude decay and the long-time-delay behavior.

DOI: 10.1103/PhysRevB.97.155201

L. INTRODUCTION

Electron and nuclear spins of well-isolated point defects
in semiconductors are excellent candidates for understand-
ing fundamental spin-coupling mechanisms and are a model
system for quantum information processing. The coupling
through hyperfine interaction (HFI) represents a key spin
mechanism in semiconductor systems: responsible for creating
mixed electron-nuclear spin states, it has been shown to be
useful, e.g., for electron-nuclear spin transfer, in controlling
the electron spin coherence time of P donor sites in Si [1-6],
and the nitrogen-vacancy centers in diamond [7-16]. The HFI
is, however, also responsible for electron and nuclear spin
relaxation and decoherence [17].

Similar to nitrogen in diamond, on the one hand, and to
shallow defects in silicon, on the other hand, interstitial Ga,.2+
defects in the dilute nitride GaAsN [18,19] unite the character-
istics of deep and well-isolated paramagnetic centers with an
electrically and optically addressable semiconducting system,
leading, e.g., to the giant spin-dependent photoconductivity
effect [20,21]. The incorporation of nitrogen in (In)GaAs gives
rise to paramagnetic interstitial centers composed of a Gaiz'*'
atom and a single resident electron [19]. These defect sites are
at the origin of a very efficient spin-dependent recombination
of conduction-band (CB) electrons. This has proven to be an
effective tool for, for instance, generating an exceptionally high
spin polarization (up to ~100%) of free and bound electrons
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in these nonmagnetic dilute nitride semiconductors at room
temperature [22-25].

Optically or electrically detected magnetic resonance tech-
niques are consistently employed for manipulating and probing
defect spins through the hyperfine interaction and also to
identify the defect chemical nature [26,27]. Optically detected
magnetic resonance, a variation of nuclear resonance tech-
niques, has been demonstrated on Cr** impurity ensembles
in SiC and GaN [28]. Mostly due to the weak magnetization
of nuclear spins, these methods have very low sensitivity.
Furthermore, attempts to improve the detection involve high
magnetic fields and cryogenic temperatures. Time-resolved
Faraday rotation has been successfully used to monitor the
5d electron spin time evolution of Ce** point defects in
yttrium aluminum garnet crystals [29]. These techniques partly
rely on the spin polarization of electrons bound to centers
by coupling the spin states and the electromagnetic field via
the spin-orbit interaction occurring in orbitals other than s.
Despite the many similarities, in this regard, Gal.2+ centers are
fundamentally different. The 4s electron spin in Ga,.2+ point
defects, unlike the 5d electron spin in Ce’t, is not directly
coupled to the electromagnetic field. However, in these centers
CB electrons recombine according to their spin orientation,
dynamically polarizing the bound-electron spins. This spin-
dependent recombination process, which basically relies on the
Pauli exclusion principle, not only can be used to spin polarize
the bound electron and to control the degree of nuclear spin
polarization [30] but can also be exploited to sense the electron
spin dynamics with a time resolution of about 10 ps.

©2018 American Physical Society
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