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Resumen

Usando el enfoque de la ecuación maestra, en este trabajo desarrollamos
un modelo que describe la dinámica del espín nuclear y electrónico
en régimen pulsado en trampas paramagnéticas de Ga2+ presentes

en semiconductores de GaAsN. Este modelo describe las principales interac-
ciones entre los electrones de la banda de conducción, los huecos de la banda
de valencia y los centros paramagnéticos. Estas interacciones son el meca-
nismo de la recombinación dependiente del espín, la interacción hiperfina en
las trampas paramagnéticas, las interacciones de Zeeman en los electrones
de la banda de conducción y de las trampas. Con los resultados del mode-
lo, proponemos un esquema de pulso-prueba óptico que nos permite trazar
y detectar el flip-flop del espín electrón-núcleo de los centros en el GaAsN
en evolución temporal [1]. Las predicciones del modelo fueron confirmadas
experimentalmente [2] dando resultados notablemente parecidos a los predi-
chos teóricamente. Los resultados experimentales muestran que los procesos
de filtrado y de polarización del espín tienen fluctuaciones debido al flip-flop
causado por la interacción hiperfina en las trampas. Las fluctuaciones en el
filtrado fueron vistas a través de la intensidad de la fotoluminiscencia y la ra-
zón de recombinación dependiente del espín. Además, mostramos cuáles son
las condiciones óptimas del experimento para detectar el flip-flop en las tres
direcciones espaciales [3]. Este esquema es totalmente óptico y no requiere
campos magnético externos y/o radiaciones de microondas como los métodos
de resonancia magnética nuclear.
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1 Introducción

El desarrollo de nuevos dispositivos con aplicaciones en espintrónica y
computación cuántica ha impulsado la busqueda de nuevas y podero-
sas herramientas experimentales y teóricas para estudiar las caracte-

rísticas del espín de los sistemas de estado solido.
Algunas de las propuestas más prometedoras para implementar los re-

gistros cuánticos consisten en arquitecturas basadas en el espín nuclear [6].
En este tipo de configuraciones el espín nuclear de un defecto puntual está
acoplado a un espín electrónico a través de la interacción hiperfina. Dado
que el espín nuclear tiene un alto grado de aislamiento, los espines nucleares
interactúan con el medio ambiente y el campo electromagnético únicamente
a través del espín electrónico ligado [7]. Aunque estos sistemas crean bits
cuánticos muy estables, abordar los estados nucleares es muy complicado.
Este tipo de configuraciones se han encontrado en una alta gama de defectos
puntuales como en el diamante [7, 8], impurezas de Nitrogeno en diamante
con vacancias [9–14], impurezas de Fósforo en el Silicio [15–20], vacancias en
el Carburo de Silicio [21] y más recientemente impurezas de Germanio en
diamante con vacancias [22–24].

Las técnicas basadas en resonancia magnética nuclear proporcionan los
medios para controlar los estados nucleares [8] y sondear los principales me-
canismos de polarización nuclear [25–30]. Sin embargo, estas técnicas tienen
una muy baja sensibilidad de detección causada principalmente por la dé-
bil magnetización de los espines nucleares [31]. Además, los métodos desa-
rrollados para mejorar su sensibilidad generalmente implican temperaturas
criogénicas e intensos campos magnéticos.

Existen métodos alternativos que permiten la resolución temporal y alta
sensibilidad. La respuesta temporal de la rotación de Faraday ha sido usada
para estudiar la evolución del espín. La rotación de Faraday es el fenómeno
por el cual el plano de la polarización lineal de un láser dirigido a lo largo de
una dirección ~k en un medio magnetizado es rotado. Esta rotación se debe a
los diferentes índices de refracción que tiene el medio. Estos índices dependen

3



4 Capítulo 1. Introducción

de la densidad neta del espín de los portadores de carga en cada región del
medio. Por lo tanto la rotación de Faraday da información de la polarización
promedio del espín en el medio magnetizado.

Algunos de los sistema estudiados con la rotación de Faraday son: la
relajación del espín en pozos cuánticos magnéticos [32], la dinámica del espín
en los cristales iónicos YAG Ce3+ [33, 34], la preseción del espín en ortoferritas
[35] y la coherencia del espín en puntos cuánticos en CdS coloidal [36].

Además, se ha mostrado que los esquemas de pulso-prueba son capaces
de dar la respuesta temporal de la dinámica del espín de materiales antiferro-
magnéticos mediante la detección de los cambios de birrefringencia inducidos
por el pulso [37]. También, se ha observado la relajación del espín de áto-
mos individuales utilizando un esquema de pulso-prueba electrónico, el cual
combina la microoscopía de efecto túnel y el barrido de polarización de espín
[38].

En la última década se han realizado diferentes trabajos experimentales
con el fin de demostrar que los semiconductores de GaAsN son excelentes
candidatos para las aplicaciones en espintrónica. ([39–42]). Dichos trabajos
muestran que los semiconductores de GaAsN, pueden proporcionar los me-
dios para superar las limitaciones en el filtrado y la detección de la polari-
zación de espín a temperatura ambiente en ausencia de campos magnéticos.
Esto se debe a que los semiconductores nitrurados alcanzan elevados grados
de polarización con tiempos de relajación grandes, a diferencia de los semi-
conductores magnéticos que lo hacen a bajas temperaturas e intensos campos
magnéticos.

Las características peculiares del GaAsN se deben principalmente al me-
canismo de recombinación dependiente del espín via los centros paramagné-
ticos de Ga2+. Los estados de los centros paramagnéticos se encuentran entre
las bandas de conducción y de valencia. El mecanismo de recombinación de-
pendiente del espín es el responsable de la polarización de los electrones de
la banda de conducción y de los electronces de los centros paramagnéticos
[4, 5]. La polarización de los electrones se debe, por un lado a la captura de
electrones de la banda de conducción en los centros paramagnéticos siempre
que los espines de los electrones de la banda de conducción y de las trampas
sean antiparalelos, por otro lado, al bloqueo de electrones de la banda de
conducción a las trampas cuando sus espines son paralelos. De este modo
el mecanismo de recombinación dependiente del espín genera una eficiente
polarización y un eficiente filtrado de espín.

En trabajos recientes mostramos que la interacción hiperfina entre el espín
electrónico y nuclear de las centros paramagnéticos en el GaAsN juega un
papel crucial en la polarización electrónica en la banda de conducción y en

UAM-Iztapalapa
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los centros [43]. Resultados similares se anunciaron en la Ref. [40]. Además,
vimos que es posible sintonizar la polarización del espín nuclear de los centros
con la polarización de los electrones en la banda de conducción por medio
del mecanismo de la recombinación dependiente del espín y de la interacción
hiperfina [43].

Se ha mostrado que la interacción hiperfina es muy útil en el control del
tiempo de coherencia del espín electrónico de las impurezas de Fósforo en el
Silicio [16, 17, 19, 20, 44, 45] y de las impurezas de Nitrógeno en el diamante
con vacancias [9–13, 46–50]. A diferencia de las impurezas de Nitrógeno en
el diamante y los defectos en el Silicio, los defectos intersticiales Ga2+ en
el GaAsN se benefician de las características de los centros paramagnéticos
profundos y aislados los cuales están inmersos en un sistema semiconductor
que opera eléctrica y ópticamente, un ejemplo de esto es el efecto de la
fotoconductividad gigante dependiente del espín [42, 51].

En la Ref. [43]. Recientemente estudiamos la dinámica del espín en se-
miconductores de GaAsN incluyendo la interacción hiperfina con el enfoque
de la ecuación maestra en régimen de onda continua, similares resultados se
reportaron en la Ref. [52]. Sin embargo se ha mostrado en la Ref. [53] que el
bombeo óptico es de gran interés en aplicaciones de memorias ópticas.

En este trabajo, desarrollamos un modelo que describe la dinámica del
espín del GaAs dopado con Nitrógeno en régimen pulsado. Los objetivos prin-
cipales de este trabajo son trazar y detectar el flip-flop del espín electrón-
núcleo en las trampas paramagnéticas en el GaAsN en régimen pulsado. Para
cumplir con nuestro cometido, proponemos un modelo basado en el enfoque
de la ecuación maestra para la matriz de densidad que incorpora las princi-
pales interacciones entre los electrones de la banda de conducción, los huecos
de la banda de valencia y las trampas paramagnéticas. Este modelo supera
la mayor parte de las limitaciones que tienen los modelos previos [43, 52].
Primero, considera todos los estados nucleares de los centros paramagnéticos
de Ga2+ con espín J = 3/2. Segundo, toma en cuenta la interacción hiperfina
entre los espines electrónico y nuclear de los centros paramagnéticos. Terce-
ro, toma en cuenta la inyección de espín en el GaAsN. Cuarto, introduce los
mecanismos de recombinación dependiente del espín a partir del modelo de
dos cargas. Quinto, el modelo es tridimensional por lo que nos proporciona
un mejor entendimiento de la dinámica del espín ya que la interacción hi-
perfina en los centros paramagnéticos acopla las tres direcciones espaciales
del espín. Sexto, considera los mecanismos de relajación del espín nuclear
de las trampas. Con los resultados obtenidos de la dinámica del espín en
régimen pulsado, proponemos un esquema de pulso-prueba óptico que nos
permite trazar y detectar el flip-flop del espín electrón-núcleo de los centros
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paramagnéticos en el GaAsN [1]. Las predicciones del modelo fueron confir-
madas posteriormente [2]. Estos resultados experimentales muestran que los
procesos de polarización y de filtrado de espín tienen fluctuaciones debido
al flip-flop inducido por la interacción hiperfina en los centros paramagnéti-
cos. Las fluctuaciones en el filtrado de espín fueron observadas a través de la
intensidad de la fotoluminiscencia y la razón de recombinación dependiente
del espín. Es importante notar que el esquema de pulso-prueba propuesto es
totalmente óptico y no requiere de un campo magnético externo ni el uso
de microondas. Hasta ahora ha sido probado que es posible observar estas
oscilaciones midiendo la razón de recombinación dependiente del espín. Sin
embargo, dicha razón no tiene resolución espacial por lo que no permite ob-
servar la dinámica del espín en las tres direcciones a través de su medición.
Para finalizar, mostramos que es posible trazar y detectar el flip-flop en las
tres componentes espaciales de la polarización por medio de una adapta-
ción a la propuesta [1]. Logramos esto introduciendo un campo magnético
oblicuo a la dirección en la que se polarizan los electrones de la banda de
conducción. A pesar de que el campo magnético induce su propia dinámica
del espín, algunas características observadas pertenecen exclusivamente a las
relajaciones del espín y a la interacción hiperfina [3]. Mostramos cuales son
las condiciones óptimas del experimento para detectar y trazar el flip-flop del
espín electrón-núcleo en las tres direcciones espaciales.

Con el fin de ilustrar cual es el estado del arte en el estudio de la dinámica
del espín del GaAsN, en el segundo capítulo presentamos un resumen sobre
las trampas paramagéticas, la importancia de estas trampas en los efectos
de polarización y de filtrado del espín en el GaAsN, asimismo hablamos de
los principales trabajos de la dinámica del espín en el GaAsN a través del
enfoque de la ecuación maestra.

Después, en el tercer capítulo mostramos el desarrollo del modelo. Con
el fin de dar una imagen realista del sistema, el modelo toma en cuenta los
electrones de la banda de conducción, los huecos de la banda de valencia, los
electrones ligados y los núcleos de las trampas paramagnéticas (Ga2+). Des-
cribimos al sistema mediante un espacio vectorial de operadores que forman
un álgebra de Lie finita de dimensión 85 [54]. También consideramos la ma-
yoría de las interacciones de estos cuatro elementos que se manifiestan en los
procesos de recombinación, la interacción hiperfina entre el espín electrónico
y nuclear de las trampas paramagéticas, y las interacciones de Zeeman de
los electrones en la banda de conducción y del electrón ligado en las trampas
paramagnéticas.

El cuarto capítulo lo dividimos en tres partes. En la primera parte pre-
sentamos los resultados teóricos del modelo considerando un isótopo de Ga2+
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en régimen pulsado. A través de estos resultados, formulamos la propuesta
experimental para detectar el flip-flop de espín electrón-núcleo [1]. Además
explicamos en que consiste la propuesta del esquema de pulso-prueba. En
la segunda parte, mostramos los resultados teóricos y experimentales para
un sistema de mayor complejidad el de dos isótopos de Ga2+ [2]. Estos re-
sultados experimentales corroboraron las predicciones del modelo propuesto
en [1]. Para finalizar esta sección, en la tercera parte presentamos los resul-
tados del modelo en régimen pulsado en presencia de un campo magnético
oblicuo a la dirección de polarización. Es importante notar que uno de los
principales objetivos de este trabajo es formular un conjunto de parámetros
óptimos para el desarrollo experimental del trazado de las polarizaciones de
espín en las tres direcciones espaciales. Así que en esta tercera parte mostra-
mos diferentes pruebas para varios valores de la intensidad de la potencia del
pulso-prueba y diferentes ángulos de inclinación del campo magnético.

Para finalizar este trabajo, en el quinto capítulo damos las conclusiones
y perspectivas.
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Como se mencionó en la introducción, en este trabajo, desarrollamos un
modelo usando el enfoque de la ecuación maestra para describir la
dinámica del espín del GaAs dopado con Nitrógeno. Nuestro objetivo

es trazar el flip-flop del espín electrón-núcleo en las trampas paramagnéti-
cas del GaAsN en régimen pulsado. Para este propósito, en este capítulo
introducimos y comentamos sobre las trampas paramagnéticas en el GaAsN,
su importancia de estas trampas en los procesos de filtrado y de polariza-
ción del espín en el GaAsN, e importancia del proceso de flip-flop del espín
electrón-núcleo. También hablamos sobre el enfoque de la ecuación maestra
y los diferentes trabajos sobre el GaAsN usando este enfoque.

2.1. Trampas paramagnéticas en GaAsN

Trabajos recientes han demostrado que la sustitución de pequeñas can-
tidades de Nitrógeno en los sitios de aniones en semiconductores como el
InGaAs y el GaAs [55] modifica drásticamente las propiedades ópticas y
electrónicas de estos materiales ampliamente utilizados en aplicaciones op-
toelectrónicas [56, 57].

Para el caso del GaAsN, el Nitrogeno mueve al Galio a los intersticios de
la red formando estados isolocalizados [39], que son resonantes con la banda
de conducción y están fuertemente unidos a los distintos estados de esta
banda [56–59]. Estos estados, también son llamados trampas paramagnéticas
o centros de recombinación paramagnéticos. Estas trampas son responsables
de la polarización de los electrones en la banda de conducción (BC) y son
la causa de que se presente el mecanismo de recombinación dependiente del
espín (SDR por sus siglas en ingles Spin Dependent Recombination) entre la
BC y la banda de valencia (BV).

Se dice que los Galios intersticiales son centros paramagnéticos en el
GaAsN ya que cada Galio tiene un electrón sin aparear en el espín dando
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lugar a un momento magnético que puede alinearse con un campo magné-
tico externo. Estos Galios también son llamados Ga2+ ya que perdieron dos
electrones cuando fueron trasladados a los intersticios de la red pasando de
una configuración electrónica 4s2p1 a 4s1 [39].

Los centros paramagnéticos son responsables de la recombinación depen-
diente del espín (SDR). Esto se debe a que la recombinación entre los electro-
nes de la BC y los centros paramagnéticos, se lleva a cabo solo en el caso de
que la proyección de espín de los electrones de la BC es opuesta a la del espín
electrónico de los centros. La naturaleza de esta recombinación esta basada
en el principio de exclusión de Pauli [60, 61] que prohíbe a dos fermiones
ocupar con los mismos números cuánticos el mismo nivel electrónico.

El mecanismo de la SDR consiste en los siguientes pasos: Primero, exci-
tamos electrones de la BV a la BC, por lo que se genera una densidad de
electrones con polarización neta de espín diferente de cero (S 6= 0) en la BC
Figura 2.1 (a). Para este trabajo consideramos que los huecos se despolari-
zan muy rápido, por lo que la BV no se polariza. Segundo, los fotoelectrones
generados en la BC son atrapados en los centros paramagnéticos, siempre y
cuando el espín de los electrones de la BC sea opuesta al espín electrónico
de las trampas, formando, junto con los electrones de las trampas, pares de
electrones 2.1 (b). Tercero, uno de los dos electrones apareados en las tram-
pas se recombina con un hueco de la BV dejando un electrón no apareado en
la trampa paramagnética 2.1 (c). La primera parte del proceso de recombi-
nación se lleva acabo en un tiempo mucho menor ( entre 1 ps y 150 ps ) que
la segunda (1 ns); los centros son saturados rápidamente después se vacían
y se polarizan en la misma dirección que los electrones de la BC Figura 2.1
(d), esto impide la recombinación de electrones de la banda de conducción
polarizados en una dirección y favorece la recombinación de los electrones
polarizados en la BC en la dirección contraria [51]. Este mecanismo ha si-
do observado en diferentes sistemas como Silicio dislocado [62, 63], Silicio
amorfo [63, 64] y en centros paramagnéticos profundos en GaAs. [4, 65].

En trabajos recientes mostramos que la interacción hiperfina (IHF) entre
el espín electrónico y nuclear de las centros paramagnéticos en el GaAsN
juega un papel crucial en la polarización electrónica de la banda de conduc-
ción y de los centros [43]. Resultados similares se anunciaron en la Ref. [40].
Además, vimos que es posible sintonizar la polarización del espín nuclear de
los centros con la polarización de los electrones en la banda de conducción
por medio del mecanismo de la recombinación dependiente del espín y de
la interacción hiperfina [43].La energía debido a la IHF en el GaAsN es del
orden de 15 µeV [2].

La IHF representa un mecanismo clave en los sistemas semiconductores.
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(a)

(b)(d)

(c)

SDR

Figura 2.1: El mecanismo de la SDR consiste en cuatro pasos: Primero, excitamos elec-
trones de la BV a la BC, la polarización neta de espín es diferente de cero (S 6= 0) en
la BC 2.1 (a). Segundo, los fotoelectrones en la BC caen en los centros paramagnéticos,
siempre y cuando el espín de los electrones de la BC sea opuesta al espín electrónico de las
trampas, formando, junto con los electrones de las trampas, pares de electrones 2.1 (b).
Tercero, uno de los dos electrones apareados en las trampas cae en un hueco de la BV 2.1
(c). La primera parte del proceso de recombinación se lleva acabo en un tiempo mucho
menor que la segunda; los centros son saturados después se vacían y se polarizan en la
misma dirección que los electrones de la BC 2.1 (d)

Este acoplamiento es responsable de la creación de estados mezclados que
dependen de los espines electrónico y nuclear. Además, se sabe que la po-
larización nuclear de las impurezas en un semiconductor puede modificarse
debido al proceso de flip-flop del espín electrón-núcleo consecuencia de la IHF
[66]. El proceso del flip-flop es el cambio simultaneo de las polarizaciones de
los espines electrónico y nuclear los cuales están acoplados mediante la inter-
acción hiperfina. Debido a la IHF y al proceso de flip-flop entre los espines
electrónico y nuclear se han propuesto registros cuánticos en el diamante [67].

Así mismo, se ha mostrado que la IHF es muy util para la transferencia
de espín electrón-núcleo en el control del tiempo de coherencia del espín
electrónico de las impurezas de Fosforo en el Silicio [16, 17, 19, 20, 44, 45] y
en las impurezas de Nitrógeno en el diamante con vacancias [9–13, 46–50].
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Debido a la importancia de esta interacción en el GaAsN y en otros
semiconductores con impurezas, es muy importante tener las técnicas óptimas
para estudiarla y un modelo que describa su evolución temporal. Una de las
formas más convenientes de modelar un sistema semiconductor tomando en
cuenta la interacción hiperfina es con el enfoque de la ecuación maestra.
En la siguiente sección mostramos en qué consiste el enfoque de la ecuación
maestra.

2.2. Enfoque de la ecuación maestra

La gran mayoria de los sistemas que se encuentran en la naturaleza son
abiertos. Es decir, son sistemas que intercambian energìa y/o materia con su
entorno. Por tanto, en el estudio de un sistema cuántico, es muy importante
considerar la influencia que tiene el entorno sobre el sistema dinámico en
estudio. Los sistemas cuánticos cerrados son descritos por la ecuación de von
Neumann [68]

dρ̂

dt
= 1
i~

[Ĥ, ρ̂] , (2.1)

donde ρ̂ es la matriz de densidad, los elementos ρm,m son las probabilidades
de ocupación de un estado y ρm,n (m 6= n) son los términos de coherencia.
Estos sistemas no tienen interacción con su entorno.

Por otro lado, los sistemas cuánticos abiertos son mejor entendidos a
través de la ecuación maestra

ˆ̇ρ = 1
i~

[Ĥ, ρ̂] +D(ρ̂) , (2.2)

donde ρ̂ es la matriz de densidad, Ĥ es el hamiltoniano del sistema y D(ρ̂) es
el disipador. En el disipador se encuentran todos los procesos que hay entre
el sistema y sus alrededores.

En la Ref. [43], mostramos que la polarización de espín nuclear de los
defectos de Ga2+ puede ser modificada mediante la óptima polarización de
espín de los electrones de la BC por bombeo óptico en régimen de onda con-
tinua (CW). El disipador está construido como una combinación lineal de
elementos de un espacio ortogonal de operadores. Dicho espacio está forma-
do por 16 generadores ortogonales con la traza. La ecuación maestra está
constituida por un sistema de 144 ecuaciones diferenciales no lineales acopla-
das. Cabe mencionar que en este primer modelo no tomamos en cuenta las
perdidas debidas a la relajación de las trampas paramagnéticas apareadas.
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En la Ref. [52], presentaron un estudio teórico de la orientación óptica
del espín nuclear y electrónico y la recombinación dependiente del espín en
presencia de campo magnético longitudinal. Para este trabajo consideraron
el acoplamiento hiperfino entre el espín de los electrones ligados y el espín
nuclear de los centros paramagnéticos. La ecuación maestra para el siste-
ma incluye la relajación de espín nuclear usando dos tiempos diferentes de
relajación τn1 para las trampas no apareadas y τn2 para las apareadas. La
ecuación maestra está formada por 21 ecuaciones fenomenologicas acopladas
provenientes del modelo de dos cargas ([4, 5]). En este caso, el modelo pro-
puesto solo considera las ecuaciones diferenciales que tienen que ver con los
elementos diagonales de la matriz de densidad, Además se considera que el
espín nuclear de los centros es J = 1/2 y utilizan bombeo óptico en régimen
continuo.

En estos dos trabajos no consideran el bombeo óptico en régimen pulsado
[43, 52]. Como se dijo antes, este régimen es de gran interés en aplicaciones
de memorias ópticas [69].

En este trabajo, logramos unir las ventajas de los dos trabajos previos
[43, 52]. Obtuvimos un modelo utilizando el enfoque de la ecuación maestra
tridimensional que tiene seis características principales. Primero, la base de
operadores que describe al sistema forma un álgebra de Lie de dimensión
finita. Segundo, el modelo describe la inyección de espín por incidencia de
luz en el GaAsN. Tercero, los coeficientes que describen la dinámica no son
constantes y están íntimamente ligadas con el modelo de dos cargas [4, 5].
Cuarto, el modelo considera la interacción hiperfina entre el espín electrónico
y nuclear de los centros de Ga2+. Quinto, tomamos en cuenta todos los esta-
dos nucleares de los centros de Ga2+ con espín J = 3/2. Sexto, incluimos los
mecanismos de relajación del espín electrónico y nuclear. En las siguientes
secciones describimos las primeras tres características del modelo.

2.2.1. Álgebras de Lie

Se dice que un conjunto de operadores ĥ1, ĥ2, ..., ĥn forman un álgebra de
Lie finita Ln, si el conmutador de dos elementos cualesquiera de Ln puede
ser expresado como una combinación lineal de los elementos de Ln

[
ĥi, ĥj

]
= i~

n∑
k=1

Ci,j,kĥk , (2.3)

donde las constantes de estructura Ci,j,k contienen toda la informaciòn con-
cerniente del grupo unitario generado por Ln. Se dice que un operador Ô
tiene un algebra dinámica si este puede ser expresado como una combinación
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lineal de los elementos de Ln

Ô =
n∑
k=1

ak(t)ĥk , (2.4)

donde los coeficientes ak son en general funciones del tiempo. Este enfoque
lo utilizamos para solucionar hamiltonianos dependientes del tiempo en la
Ref. ([54]). En este trabajo utilizamos las álgebras de Lie para representar
los operadores de la matriz de densidad (ρ̂), del hamiltoniano (Ĥ) y del
disipador D(ρ̂) en la forma (2.4).

2.2.2. Inyección de espín en GaAsN
La técnica de bombeo óptico es una forma conveniente de inyectar espín

en el GaAsN. Esta técnica utiliza la luz para llevar a los electrones de un nivel
bajo de energía a uno más alto. La cantidad de electrones excitados con cierta
proyección de espín dependerá de la frecuencia, polarización e intensidad de
la luz incidente.

De acuerdo con las reglas de selección del GaAs, durante el bombeo óptico
con luz linealmente polarizada se obtienen poblaciones iguales de electrones
fotogenerados en la BC con espín hacia arriba y hacia abajo por lo que la
polarización total de espín es nula en la BC. Por el contrario, al incidir luz
circularmente polarizada a la izquierda (derecha) σ− (σ+) sobre el semicon-
ductor se obtiene 75% de electrones fotogenerados en la BC con espín hacia
abajo (arriba) y 25% en la dirección contraria [4, 41, 65, 70]. Por lo tanto,
cuando se incide luz circularmente polarizada, la polarización total del espín
en la banda de conducción es diferente de cero.

La diferencia entre las poblaciones de electrones con espín hacia arriba
y hacia abajo por medio de la estimulación con luz circularmente polariza-
da, se debe a las particulares reglas de selección que rigen las transiciones
permitidas entre la BC y la BV en el GaAs.

Para el GaAs el punto más alto de todas las bandas de valencia, se en-
cuentra localizado en el centro de la primera zona de Brillouin (Γ ≡ 000);
en éste existe mayor probabilidad de que se den las transiciones entre las
bandas. En este punto las bandas de huecos ligeros y pesados tienen dege-
neración cuadruple. Esto se debe a que los huecos pesados tienen J = 3

2
con proyecciones Jz = ±3

2 y los huecos ligeros tienen J = 3
2 con proyecciones

Jz = ±1
2 . Por último, los huecos split-off se encuentran en un nivel de energía

menor debido al acoplamiento espín-órbita con una energía E = Eg − ∆SO

con J = 1
2 y proyecciones Jz = ±1

2 .
Las reglas de selección son en parte consecuencia de la conservación del

momento angular. En la absorción de un fotón polarizado circularmente, éste
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Figura 2.2: Diagrama de las reglas de selección entre la BC y la BV. Las transiciones
inducidas por luz circularmente polarizada hacia la izquierda están de color azul mientras
que las transiciones debio a la luz circularmente polarizada hacia la derecha están de color
verde. La probabilidad de transición de un estado de la BV a la BC o también llamada
fuerza de oscilador se indica con un número al lado de cada transición

transfiere un momento angular Lz = ±1 al electrón con cierta proyección de
espín por lo que sólo puede haber transiciones de ∆Lz = ±1.

En la Figura 2.2 mostramos un diagrama de las transiciones permitidas
entre los estados de la banda de valencia y conducción. Vemos las transiciones
inducidas por luz circularmente polarizada hacia la izquierda en azul mientras
que las circularmente polarizadas hacia la derecha son de color verde. La
probabilidad de transición de un estado de la BV a la BC o también llamada
fuerza de oscilador se indica con un número al lado de cada transición. Por
ejemplo, la transición de Jz = 3/2 a Sz = 1/2 tiene una fuerza de oscilador
de 3 mientras que la transición de la banda de huecos ligeros Jz = 1/2
a Sz = −1/2 tiene una fuerza de oscilador de 1. Esto quiere decir que la
primera transición es tres veces más probable que la segunda. Por esta razón,
al incidir con luz circularmente polarizada tenemos el 75% de la población
de los electrones con la misma dirección del espín y el restante 25% en la
dirección opuesta.

Con el fin de ilustrar las reglas de selección, consideramos el caso para un
electrón en la banda de valencia absorbe la energía ~ν de un fotón circular-
mente polarizado a la izquierda (σ−) con Lz = −1. Éste sólo puede efectuar
las siguientes transiciones:
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      Trampas
paramagnéticas

BC

BV

Figura 2.3: Esquema del flujo de la carga entre la banda de conducción, las trampas
paramagnéticas y la banda de valencia. La carga fluye desde la banda de conduccón,
transita por las trampas paramagnéticas y termina en la banda de valencia. Este flujo de
carga está descrito por un conjunto de ecuaciones fenomenológicas denominado modelo de
dos cargas. [4, 5]

(1) De los huecos ligeros Jz = −1
2 a la banda de conducción Sz = 1

2 .

(2) De los huecos Split-off Jz = −1
2 a la banda de conducción Sz = 1

2 .

(3) De los huecos pesados Jz = −3
2 a la banda de conducción Sz = −1

2 .

Por otra parte si un electrón absorbe la energía de un fotón ~ν con pola-
rización circular a la derecha σ+ con Lz = 1, solamente pueden ocurrir las
transiciones siguientes:

(1) De los huecos ligeros Jz = 1
2 a la banda de conducción Sz = −1

2 .

(2) De los huecos Split-off Jz = 1
2 a la banda de conducción Sz = −1

2 .

(3) De los huecos pesados Jz = 3
2 a la banda de conducción Sz = 1

2 .

2.2.3. Modelo de dos cargas
Dado que los coeficientes del disipador están íntimamente ligados al mo-

delo de dos cargas, es necesario decir en que consiste este modelo. El modelo
de dos cargas (TCM por sus siglas en ingles Two Charge Model), es un con-
junto de ecuaciones fenomenológicas que describen el flujo de la carga de un
semiconductor con impurezas paramagnéticas. Este flujo de carga se da entre
la BC, las trampas paramagéticas y la BV.

El TCM fue propuesto por Kalevich et al. [4, 5]. Éste modela de una
manera clara y sencilla el mencanismo de recombinación dependiente del
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espín en el GaAsN. Este modelo considera a los electrones en la BC, a los
huecos en la BV, a las trampas paramagnéticas apareadas y no apareadas.
Las trampas no apareadas son aquellos centros de recombinación que solo
tienen un electrón en cambio las trampas apareadas tienen dos electrones
consecuencia de que un electrón de la BC se recombinó en el centro.

Dicho modelo está formado por un conjunto de ecuaciones de balance para
los electrones y la polarización de espín electrónica en la BC; para las trampas
paramagnéticas no apareadas y la polarización de espín electrónica de estos
centros de recombinación; para las trampas paramagnéticas apareadas y los
huecos en la BV. El sistema de ecuaciones está dado por:

∂n

∂t
= −γe2

(
nN1 − 4~S · ~Sc

)
− γrnp+G, (2.5)

∂p

∂t
= −γhpN2 − γrnp+G, (2.6)

∂N1

∂t
= −γe2

(
nN1 − 4~S · ~Sc

)
− γhN2p, (2.7)

∂N2

∂t
= γe

2
(
nN1 − 4~S · ~Sc

)
+ γhN2p, (2.8)

∂~S

∂t
= γe

2
(
~SN1 − ~Scn

)
− γrp~S + ~Gs, (2.9)

∂~Sc
∂t

= −γe2
(
~SN1 − ~Scn

)
, (2.10)

donde la variable n es la densidad de electrones en la BC, ~S es el vector de
polarización de espín de los electrones en la BC, p es la densidad de huecos
en la BV, N1 es la densidad de trampas no apareadas, ~Sc es el vector de
polarización de espín de los electrones ligados a las trampas no apareadas
y N2 es la densidad de trampas apareadas. El coeficiente γe es la velocidad
de recombinación de los electrones entre la BC y las trampas no apareadas
(N1), γh es la velocidad de recombinación de los electrones entre la trampas
apareadas (N2) y la BV y γr es la velocidad de recombinación bimolecular
de los electrones entre la BC y BV. La generación de electron-hueco en la
BC y en la BV, respectivamente, esta dado por G. Para finalizar, ~Gs es la
generación de polarización promedio de espín en la BC. Los valores de γe,
γh y γr, dependen principalmente de las concentraciones de Nitrógeno en el
GaAsN y de la temperatura.

El mecanismo de la SDR se da entre los electrones de la banda de conduc-
ción y las trampas paramagnéticas no apareadas. Los centros paramagnéticos
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18 Capítulo 2. Marco teórico

poseen un electrón no apareado con cierta orientación del espín de tal suer-
te que el paso de los electrones dependerá de la orientación relativa de su
proyección de espín y la del electrón ligado a los centros de recombinación.

Los téminos
(
nN1 − 4~S · ~Sc

)
y
(
~SN1 − ~Scn

)
están asociados con la SDR.

Por ejemplo, para el caso en que los electrones de la BC y de las trampas N1
tienen la misma dirección de polarización de espín (~S · ~Sc) > 0 le velocidad
de recombinación de los electrones en la BC se reduce ecuación (2.5). Por
otro lado cuando (~S · ~Sc) < 0 la velocidad de recombinación aumenta para los
electrones en la BC y aumenta la densidad de trampas apareadas N2 ecuación
(2.8). Notamos que estos dos términos desaparecen cuando el sistema esta
completamente polarizado, es decir Sz = n/2, Sx = Sy = 0, Scz = N/2 y
Scx = Scy = 0.

A pesar de que este modelo explica muy bien el mecanismo de la SDR,
no logra incluir la interacción hiperfina que hay entre el espín electrónico y
el espín nuclear de la trampas no apareadas. Ya que el TCM no considera al
sistema como un sistema cuántico. Es muy importante tomar en cuenta la
IHF de las trampas, ya que esta interacción es una de las responsables del
comportamiento del tiempo de vida de la polarización de los electrones en la
BC y en las trampas (N1). Además, es importante notar que mediante la IHF
podemos sintonizar la polarización nuclear de las trampas con la polarización
electrónica en la BC [43].
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3 Modelo de la
dinámica del espín

en GaAsN

En este capítulo, presentamos un modelo utilizando el enfoque de la
ecuación maestra para estudiar la dinámica del espín en un semicon-
ductor deGaAs1−xNx en presencia de disipación. La ecuación maestra

esta dada por

∂ρ̂

∂t
= 1
i~
[
Ĥ, ρ̂

]
+D(ρ̂) , (3.1)

donde ρ̂ es la matriz de densidad, D(ρ̂) es el disipador y Ĥ es el Hamiltoniano
del sistema. Describimos estas tres cantidades en las siguientes secciones.
Aunque es posible incorporar varios isótopos de Ga2+ [39], por simplicidad
desarrollamos el modelo solo en la presencia de un isótopo promedio. Esto
quiere decir que solo hay un tipo de trampa paramagnética.

3.1. Matriz de densidad
El sistema esta formado por huecos (p) en la BV, electrones con cierta

proyección de espín en la BC (n), trampas paramagnéticas apareadas (N2)
y no apareadas (N1) que están entre la BC y BV. Como se muestra en la
Figura 3.1.

Suponemos que los elementos o subsistemas (electrones, huecos y tram-
pas) que componen al sistema están acoplados solamente por el disipador
(D(ρ̂)). Por lo tanto, estos subsistemas no comparten términos coherentes.
Por consiguiente, expresamos la matriz de densidad del sistema (ρ̂) como la
suma directa de las ρ̂ de cada elemento.

ρ̂ = ρ̂BV ⊕ ρ̂BC ⊕ ρ̂N1 ⊕ ρ̂N2 , (3.2)

donde ⊕ representa la suma directa de dos matrices. ρ̂BV y ρ̂BC son las
matrices de densidad de la BV y de la BC, respectivamente. Las matrices
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20 Capítulo 3. Modelo de la dinámica del espín en GaAsN

Figura 3.1: La placa superior gris representa la BC donde se encuentran los electrones
polarizados. La placa inferior representa la BV donde se encuentran los huecos. Entre las
placas están las trampas paramagnéticas apareadas que tienen dos electrones y las no
apareadas que tienen un electrón.

ρ̂N1 y ρ̂N2 describen a las trampas paramágneticas no apareadas y apareadas,
respectivamente. Estas matrices corresponden a los dos diferentes estados de
carga del Galio 4s. Donde, los subíndices uno y dos conciernen a los electrones
ocupados en el Galio. Mientras el estado de carga descrito por ρ̂N1 es estable,
ρ̂N2 es inestable por consiguiente solo hospeda a un electrón por unos cuantos
cientos de picosegundos [41, 55].

Por un lado, consideramos que los huecos se despolarizan muy rapido [71],
así que inferimos que solo hay un estado de los huecos en la BV (p = |p〉).
Razón por la cual no tomamos en cuenta los estados de los huecos lijeros
y pesados. Por consiguiente, representamos este subsistema con una matriz
de 1× 1. Tomamos en cuenta que hay 2 estados en la BC, los fotoelectrones
generados con espín hacia arriba n+ = |n,+〉 y espín hacia abajo n− = |n,−〉.
Así que esta banda esta descrita por una matriz de 2 × 2. Ahora bien, los
estados de las trampas paramagnéticas no apareados dependen del espín
electrónico y del espín nuclear de la trampa. Estos estados Nα

± = |N1, α,±〉
son 8, están asociados con las dos proyecciones de espín del electrón ligado
a la trampa (subíndice ±) y las cuatro proyecciones de espín nuclear (α =
−3/2,−1/2, 1/2, 3/2). Por ejemplo, N−3/2

+ es el estado para la trampa con

UAM-Iztapalapa



21

proyección de espín electrónico hacia arriba y con proyección de espín nuclear
−3/2. De este modo estos centros son descritos por una matriz de 8× 8.

Por el contrario, las trampas apareadas solo tienen cuatro estados. Estos
estados dependen de la proyección del espín nuclear del centro Nα

2 = |N2, α〉,
donde α puede tomar cuatro valores como en el caso de las trampas no
apareadas. Así, este subsistema está definido por una matriz de 4× 4.

Por tanto, la matriz de densidad del sistema es una matriz de bloques
como se muestra en el Cuadro 3.1.

p n− n+ N
−3/2
− N

−1/2
− N

1/2
− N

3/2
− N

−3/2
+ N

−1/2
+ N

1/2
+ N

3/2
+ N

−3/2
2 N

−1/2
2 N

1/2
2 N

3/2
2

BV

BC

Trampas no apareadas

Trampas apareadas

Cuadro 3.1: La matriz de densidad del sistema es una matriz diagonal por bloques.
Dicha matriz está formada por los bloques que representan los espacios de la BV, la BC,
las trampas no apareadas y las trampas apareadas.

En la siguiente sección mostramos el espacio vectorial de operadores que
describe el sistema total.

3.2. Espacio prehilbertiano

Con el fin de describir el sistema, construimos un espacio prehilbertiano
o espacio vectorial de operadores donde el producto interno es la traza de
cualesquiera dos operadores de ese espacio (〈A,B〉 ≡ Tr

[
ATB

]
)[72]. Esto

lo hacemos con el fin de escribir la matriz de densidad del sistema como
una combinación lineal de los generadores que describen a la BC, a la BV,
a las trampas apareadas y a las trampas no apareadas. Elegimos a la traza
de dos generadores como el producto interno de este espacio ya que el valor
esperado mecano-estadístico de un operador Ô lo calculamos como Tr

[
Ôρ̂
]
.
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22 Capítulo 3. Modelo de la dinámica del espín en GaAsN

Por lo que la traza extrae la información las cantidades físicas de la matriz
de densidad.

El espacio vectorial del sistema total es

Λ = {VBV , VBC , VN1 , VN2} (3.3)

Para el caso de la BV solo necesitamos un operador, que esta dado por:

p̂ = 1⊕ 0BC ⊕ 0N1 ⊕ 0N2 , (3.4)

donde 0BC , 0N1 y 0N2 son las matrices nulas de los subsistemas de la BC, de
las trampas no apareadas y de las trampas apareadas, respectivamente, por
lo tanto VBV = {p̂}.

El espacio de la BC esta formado por 4 elementos de matriz ρ2,2, ρ2,3, ρ3,2, ρ3,3,
por lo que necesitamos cuatro operadores. Los generadores de U(2) describen
adecuadamente este espacio. Los generadores de este espacio son la matriz
identidad y las matrices de Pauli (σ̂x, σ̂y, σ̂z)

U(2) = {Î, 1
2σx,

1
2σy,

1
2σz} = {ŝ0, ŝ1, ŝ2, ŝ3}. (3.5)

Los operadores de la BC en el sistema total esta dado por

Ŝk = 0BV ⊕ ŝk ⊕ 0N1 ⊕ 0N2 , (3.6)

donde 0BV es la matriz nula de la BV. Este conjunto de generadores forman
un grupo de Lie de dimension 4.

[Ŝi, Ŝj] = i~
∑
k

Ck
ijŜk , (3.7)

donde Ck
ij son las constantes de estructura y están definidas como

Ck
ij =


1 si (i, j, k) es (1, 2, 3), (2, 3, 1) ó (3, 1, 2)
−1 si (i, j, k) es (3, 2, 1), (2, 1, 3) ó (1, 3, 2)
0 si (i = j), (j = k), (i = k)(i, j, k = 0) .

(3.8)

Así que el espacio vectorial de operadores para la BC esta dado por VBC =
{Ŝk} , donde k=0,1,2,3.

En cuanto a las trampas paramagnéticas apareadas, este espacio esta for-
mado por 16 elementos de matriz ρk,l, donde k = 12, ..., 15 y l = 12, ..., 15.
Para describir este espacio usamos los 16 generadores de U(4). En este traba-
jo, obtenemos estos generadores por medio del producto tensorial entre dos
grupos U(2)

U(2)⊗ U(2) = {ŝj} ⊗ {ŝi}
= {ŝ0 ⊗ ŝ0, ŝ0 ⊗ ŝ1, ŝ0 ⊗ ŝ2, ŝ0 ⊗ ŝ3, ...} . (3.9)
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Para simplificar la notación, representamos al conjunto de operadores
que forman el espacio con un tensor de orden-2 (fj,i), donde j = 0, ..., 3 e
i = 0, ..., 3. Cada elemento del tensor hace alusión a un operador de la base,
por ejemplo f̂0,0 = ŝ0 ⊗ ŝ0, f̂0,1 = ŝ0 ⊗ ŝ0, f̂1,0 = ŝ1 ⊗ ŝ0,...

Los operadores que describen a las trampas apareadas en el sistema total
está dado por

F̂ji = 0BV ⊕ 0BV ⊕ 0N1 ⊕ f̂ji , (3.10)
por lo que el espacio vectorial de operadores para las trampas apareadas es
VN2 = {F̂j,i}.

Así como los generadores de la BC, los generadores F̂j,i forman un álgebra
de Lie de dimension finita. Para este caso la dimensión es 16 y los operadores
cumplen con las siguientes reglas de conmutación

[F̂ji, F̂kl] = i~
∑
mn

Cmn
jiklF̂mn . (3.11)

El espacio de las trampas paramagnéticas no apareadas está formado por
64 elementos de matriz ρk,l, donde k = 4, ..., 11 y l = 4, ..., 11. Para describir
este espacio usamos los 64 generadores para U(8). Los generadores provienen
del triple producto tensorial entre los generadores de U(2).

U(2)⊗ U(2)⊗ U(2) = {ŝj} ⊗ {ŝi} ⊗ {ŝi}
= {ŝ0 ⊗ ŝ0 ⊗ ŝ0, ŝ0 ⊗ ŝ0 ⊗ ŝ1, ...} . (3.12)

Con el fin de abreviar la notación representamos a estos operadores con
un tensor de orden-3, donde uk,j,i, k = 0, ..., 3, j = 0, ..., 3 y i = 0, ..., 3.
Cada elemento del tensor hace alusión a un operador de la base, por ejemplo
û0,0,0 = ŝ0 ⊗ ŝ0 ⊗ ŝ0, û0,0,1 = ŝ0 ⊗ ŝ0 ⊗ ŝ1, û0,0,2 = ŝ0 ⊗ ŝ0 ⊗ ŝ2,...

Los operadores que describen a las trampas no apareadas en el sistema
total esta dado por

Ûkji = 0BV ⊕ 0BV ⊕ ûkji ⊕ 0N2 . (3.13)

Por lo que el espacio vectorial de operadores para las trampas apareadas es
VN1 = {Ûk,j,i}.

Así como los generadores de la BC y los generadores de las trampas
apareadas, los generadores Ûk,j,i forman un grupo de Lie de dimensión 64,
cuyas reglas de conmutación son

[Ûijk, Ûlmn] = i~
∑
mn

Cpqr
ijklmnÛpqr . (3.14)

El espacio vectorial de los 85 operadores del sistema es la suma de los
espacios vectoriales VBV , VBC , VN1 y VN2,

UAM-Iztapalapa



24 Capítulo 3. Modelo de la dinámica del espín en GaAsN

Λ = {p̂, Ŝm, Ûk,j,i, F̂j,i} . (3.15)
Así, la matriz de densidad se puede expresar como la combinación lineal

ρ̂N(t) =
85∑
i=1

λi(t)
Tr

[
λ̂iλ̂i

] λ̂i, (3.16)

donde
λi(t) = Tr

[
ρ̂(t)λ̂i

]
, (3.17)

es el valor esperado mecano-estadístico del operador λ̂i. Así, los valores
esperados mecano-estadísticos de los huecos, electrones, trampas aparea-
das y no apareadas están dados por p(t) = Tr [ρ̂(t)p̂], n(t) = Tr

[
ρ̂(t)Ŝ0

]
,

N1(t) = Tr
[
ρ̂(t)Û0,0,0

]
, N2(t) = Tr

[
ρ̂(t)F̂0,0

]
, . . .

3.3. Hamiltoniano
El Hamiltoniano del sistema es:

Ĥ = ω · Ŝ + ωc · Ŝc +AŜc · Î1 (3.18)

donde Ŝ y Ŝc son los operadores de espín para los electrones en la banda
de conducción y en las trampas paramagnéticas, respesctivamente; Î1 es el
operador de espín nuclear de la trampa no apareada del Ga+2. ω = gµBB/~,
ωc = gcµBB/~, µB es el magnetón de Bhor, B es el campo magnético ex-
terno, g = +1 y gc = +2 son los factores giromagnéticos de los electrones
en la BC y en las trampas [5, 73, 74]. A es la constante hiperfina. Los isó-
topos que más abundan en el GaAsN son el Ga69 con A = 620 × 10−4cm−1

y el Ga71 A = 788 × 10−4cm−1 con porcentajes del 60 % y 40 %, respecti-
vamente. Tomamos el promedio ponderado entre los dos dando un valor de
A = 704 × 10−4cm−1. Los primeros dos términos de la ecuación (3.18) son
los debidos a la interacción Zeeman entre el espín de los electrones de la BC
y de las trampas con un campo magnético externo. El último término corres-
ponde al acoplamiento hiperfino entre el espín del electrón ligado al centro
paramagnético no apareado con su espín nuclear. Los operadores que forman
el hamiltoniano están definidos en el apéndice A.

3.4. Disipador
El principal problema al resolver un sistema cuántico abierto es la deter-

minación del disipador. En el disipador se encuentran las interacciones entre
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el sistema y sus alrededores [1–3, 75]. Éste fué elegido de tal manera que
reprodujera las ecuaciones del modelo de dos cargas [4, 5, 76] y que fuera
invariante ante rotaciones. El disipador es

D(ρ̂) = DSDR +DS +DSc +D1 +D2 + G , (3.19)

donde DSDR contiene los mecanismos de la SDR descritos por el TCM. DS y
DSc describen las perdidas de espín electrónico en la BC y en las trampas no
apareadas, respectivamente, debido a los tiempos de relajación τs y τsc. D1 y
D2 dan cuenta de las perdidas de espín nuclear en las trampas no apareadas
(N1) y apareadas (N2). Por último, el termino G modela la generación de
electrón-hueco en la BC y en la BV; así mismo modela la inyección del espín
en la BC.

El disipador del mecanismo de la SDR esta dado por

DSDR =
85∑
q=1

C [λq]
Tr

[
λ2
q

] λ̂q, (3.20)

donde los coeficientes C [λq] = Tr
[
DSDRλ̂q

]
son en principio desconocidos.

Sin embargo para darnos una idea de la forma explicita de estos coeficientes,
comparamos las ecuaciones cinéticas que surgen de (3.1) cuando H = 0 y
D = DSDR con el modelo de dos cargas (2.5)-(2.10). Multiplicando a (3.1)
por λ̂q que es el elemento q-ésimo de los operadores que forman el espacio
(3.15), y tomamos la traza, tenemos que

dλq
dt

= C [λq] , (3.21)

con esta relación podemos inferir que los coeficientes C [λq] están dados por
los téminos del lado derecho de las ecuaciones de balance del TCM (2.5)-
(2.10). Los coeficientes están dados por
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C [p] = −γrnp− γhpF0,0 +G , (3.22)

C [n] = −γrnp−
γe
2

(
nU0,0,0 − 4

3∑
k=1

SnkUk,0,0

)
+G , (3.23)

C [Sk] = −γrSkp+ γe
2 (nUr,0,0 − Snr U0,0,0) +Gs , (3.24)

C [U0,j,i] = −γe2

(
nU0,j,i − 4

3∑
r=1

Snr Ur,j,i

)
+ γhpFj,i , (3.25)

C [Uk,j,i] = −γe2 (nUk,j,i − SnkU0,j,i) , (3.26)

C [Fj,i] = γe
2

(
nU0,j,i − 4

3∑
r=1

Snr Ur,j,i

)
− γhpFj,i , (3.27)

donde k = 1, 2, 3 e i, j = 0, 1, 2, 3. Además γe = 1/Ncτ
∗ y γh = 1/Ncτh son

las razones de recombinación para los electrones en la BC y los huecos en la
BV, donde Nc = 3× 1015cm−3 es el número total de centros Ga2+ [74, 77] y
τ ∗ = 4.4 ps y τh = 12 ps son los tiempos de recombinación de los electrones
de la BC y de los huecos en la BV [1].

Para modelar las pérdidas de espín electrónico en la banda de conducción
(DS) y en las trampas no apareadas DSc usamos la teoría de relajación de
Wangness-Bloch-Redfield [1, 78–81]. Los disipadores están dados por

DS = − 1
2τs

3∑
k=1

[
Ŝk,

[
Ŝk, ρ̂

]]
, (3.28)

DSC = − 1
2τsc

3∑
k=1

[
Ŝc,k,

[
Ŝc,k, ρ̂

]]
, (3.29)

donde los tiempos de relajación τs = 110 ps y τsc = 1700 ps [1]. Ŝk y Ŝc,k son
los operadores de espín en el espacio total para los electrones en la BC y en
las trampas no apareadas, respectivamente.

También usamos la teoría de relajación de Wangness-Bloch-Redfield para
modelar las pérdidas de espín nuclear de las trampas no apareadas D1 y
apareadas D2. Para esto consideramos que hay una interacción dipolo-dipolo
entre el espín nuclear de las trampas con los espines nucleares de los Galios
vecinos que forman la red.
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D1 = − 1
2τn1

3∑
k=1

[
Î1,k,

[
Î1,k, ρ̂

]]
, (3.30)

D2 = − 1
2τn2

3∑
k=1

[
Î2,k,

[
Î2,k, ρ̂

]]
, (3.31)

donde los tiempos de relajación de espín nuclear dados por τn1 = 5405 ps y
τn2 = 446 ps fueron estimados de trabajos previos [1]. Los operadores Î1 y
Î2 son los operadores de espín nuclear en el espacio total para los núcleos de
las trampas no apareadas y apareadas, respectivamente.

Para finalizar, modelamos el término de la inyección de espín en la BC y
la generación de electrón-hueco en la BC y BV de la siguiente manera

G = (n+ p) (G+ +G−) + (G+ −G−) e · S, (3.32)

donde el primer término de la ecuación anterior es el término de generación
de electrón-hueco y el segundo término esta relacionado con la generación de
electrones polarizados en la dirección del vector unitario e, en otras palabras,
está relacionado con la inyección de espín en la banda de conducción. G+ y
G− son funciones del tiempo que describen la fotogeneración de electrones
con espín hacia arriba y con espín hacia bajo la incidencia de un haz de luz.

Para este trabajo, consideramos que el pulso del haz incidente tiene un
perfil gaussiano

G(t)± = G0Ptpp

2
√

2π
1± Pe
st

e
− 1

2

(
t−t0
st

)2

, (3.33)

donde P es la potencia del haz, G0 = 3.03 × 1023cm−3 es la cantidad pro-
medio de fotoelectrones generados. El signo positivo indica que el haz es
circularmente polarizado a la izquierda y el signo menos que es circularmen-
te polarizado a la derecha. El ancho del pulso es st = 1.5 ps, t0 es el tiempo
de encendido, tpp = 10ns es el tiempo de duración del pulso y Pe es el por-
centaje de polarización del haz. Para el caso de luz linealmente polarizada
|G+ −G−| = 0 y para luz circularmente polarizada |G+ −G−| = 0.5
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4 Resultados

Usamos el modelo desarrollado en el capítulo anterior para analizar la
dinámica del espín de los electrones de la BC, de las trampas para-
magnéticas y del espín nuclear de las trampas en régimen pulsado,

con el fin de trazar y detectar el flip-flop de los centros paramagnéticos en el
GaAsN mediante bombeo óptico en régimen pulsado.

Para cumplir con nuestro cometido, primero analizamos al sistema con
un solo tipo Ga2+ en presencia de un pulso, después estudiamos al sistema
bajo la incidencia de dos pulsos consecutivos. A partir de los resultados obte-
nidos con dos pulsos consecutivos propusimos un esquema pulso-prueba para
detectar y trazar el flip-flop de los centros paramagnéticos del GaAsN en
régimen pulsado [1]. Después mostramos los resultados teóricos y experimen-
tales para un sistema de mayor complejidad el de dos isótopos de Ga2+ [2].
Para finalizar, presentamos los resultados del modelo en régimen pulsado en
presencia de un campo magnético oblicuo a la dirección de polarización. Mos-
tramos diferentes pruebas para varios valores de la intensidad de la potencia
del pulso-prueba y diferentes ángulos de inclinación del campo magnético,
con el proposito de encontrar los valores óptimos para detectar y trazar el
flip-flop de los centros en las tres componentes espaciales de la polarización
del espín.

Con el fin de extraer información del modelo, comenzamos construyendo
el sistema de ecuaciones que provinen de la ecuación maestra (3.1). Introdu-
cimos las expresiones del Hamiltoniano (3.18), la matriz de densidad (3.16)
y el disipador (3.19) en la ecuación maestra (3.1). Multiplicamos de los dos
lados de la ecuación (3.1) por λ̂q y tomamos la traza de los dos lados de la
ecuación. Obtenemos un sistema de 85 ecuaciones diferenciales no lineales de
primer orden

Tr
[
λ̂q
dρ̂

dt

]
= dλq(t)

dt
= Tr

[ 1
i~
[
Ĥ, ρ̂

]
λ̂q + D̂λ̂q

]
, q = 1, 2, .., 85, (4.1)
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donde λ̂q es el operador q-esimo de la base (3.15) y λq(t) su valor mecano-
estadístico. Cabe mencionar que este sistema considera los mecanismos de
recombinación dependiente del espín, la interacción hiperfina y la interacción
Zeeman. Además, las perdidas de espín electrónico en la BC y en las trampas
paramagnéticas no apareadas; las pérdidas de espín nuclear de las trampas
apareadas y no apareadas.

Estudiamos la dinámica del espín de los electrones y de los núcleos con
el sistema de ecuaciones (4.1). Construimos y resolvimos númericamente di-
cho sistema con un algoritmo hecho en Mathematica [82]. El sistema de 85
ecuaciones diferenciales no lineales de primer orden solo tiene 8 parámetros
libres que son: γr = 0.05 la razón de recombinación bimolecular entre la BC
y la BV. γe = 1/Ncτ

∗ y γh = 1/Ncτh son las razones de recombinación para
los electrones en la BC y los huecos en la BV, donde Nc = 3 × 1015cm−3

es el número total de centros Ga2+ [74, 77] y τ ∗ = 4.4 ps y τh = 12 ps son
los tiempos de recombinación de los electrones de la BC y de los huecos en
la BV. τs = 110 ps y τsc = 1700 ps son los tiempos de relajación del espín
para los electrones de la BC y de las trampas no apareadas. τn1 = 5405 ps y
τn2 = 446 ps son los tiempos de relajación de espín nuclear para las trampas
no apareadas y para las trampas apareadas, respectivamente [1].

Los parámetros relevantes son los promedios mecano-estadísticos λq(t) de
los operadores λ̂q. Asumimos que antes de la excitación óptica en t = 0 las
trampas no apareadas son igualmente probables y que los electrones y los
núcleos están completamente despolarizados. Por lo tanto, N1(0) = λ6(0) =
Nc y λq(0) = 0 para q 6= 6. Notamos que esta condición inicial también
implica que en este estado no hay trampas apareadas por lo que N2(0) =
λ70(0) = 0.

Las principales cantidades experimentales calculadas son la fotoluminis-
cencia (I(t)), las polarizaciones electrónicas en la BC (Sz(t)) y en las trampas
no apareadas (Scz(t)); además de las polarizaciones nucleares de las trampas
no apareadas (I1z(t)) y apareadas (I2z(t)).

La fotoluminiscencia o intensidad de la radiación de fotoluminiscencia
entre la BC y la BV esta dada por la razón de recombinación bimolecular

I(t) = γr n(t)p(t) , (4.2)

donde γr es la razón de recombinación bimolecular, n(t) y p(t) son los valores
de expectación de los operadores de los electrones en la BC y de los huecos en
la BV, respectivamente, en nuestra notación p(t) = λ1(t) y n(t) = λ2(t). Así
mismo, determinamos la fotoluminiscencia para los casos en que tenemos
luz incidente circularmente polarizada a la izquierda (I−(t)) y linealmente
polarizada (Ix(t)). Con estos valores calculamos el cociente entre ellas, que
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denominamos razón de recombinación dependiente del espín

SDRr(t) = 100I−(t)
Ix(t)

. (4.3)

Dado que bajo la incidencia de luz circularmente polarizada la densidad
de electrones fotogenerados en la BC tienen polarización de espín promedio
diferente de cero, la intensidad de la fotoluminiscencia bajo luz circularmente
polarizada es mayor que bajo la incidencia de luz linealmente polarizada. De
esta forma SDRr es un parámetro apropiado para medir la presencia del
fenómeno de la SDR. Entonces, cuando las trampas se polarizan y bloquean la
recombinación de electrones a través de ellas, la población de electrones en la
BC aumenta incrementando también la intensidad de la fotoluminiscencia, en
este caso SDRr > 100. Por el contrario cuando SDRr = 100 la polarización
de espín en la BC es nula.

Por último determinamos los valores mecano-estadísticos de las polari-
zaciones de espín electrónico para la banda de conducción (~S(t)) y para las
trampas no apareadas (~Sc(t)); las polarizaciones de espín nuclear para las
trampas no apareadas (~I1(t)) y para las trampas apareadas (~I2(t)).

En las dos siguientes secciones presentamos los resultados para los casos
en ausencia y presencia de un campo magnético externo cuando hay un solo
isótopo y en la presencia de dos isótopos.
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Figura 4.1: En la Figura (a) mostramos la SDRr en función del tiempo en ausencia de
campo magnético. Notamos que el SDRr tiene un máximo al pulso lanzado. En la Figura
(b), presentamos las polarizaciones de espín electrónica de la BC (Sz curva roja), de espín
electrónica de las trampas no apareadas (Scz curva café), de espín nuclear de las trampas
no apareadas I1z (curva verde) y de espín nuclear de las trampas apareadas I2z (curva
azul) en ausencia de un campo magnético . Las polarizaciones I2z y Sz crecen hasta un
tiempo máximo y depués decrecen monotonamente hasta cero. Las curvas I1z y Scz tienen
un comportamiento sinosoidal evanescente. El comportamiento oscilante se le denomina
flip-flop el cual es debido a la interacción hiperfina entre los espines nuclear y electrónico
de la trampa no apareada. El comportamiento evanescente se debe a las perdidas de espín
electrónico y nuclear

4.1. Resultados para un isótopo
En esta sección mostramos los resultados obtenidos con el modelo consi-

derando que las trampas paragamnéticas en el GaAsN solo están formadas
por un isótopo promedio de Ga2+.

Comenzamos nuestra discusión con el comportamiento de la SDRr(t)
como función del tiempo ante un pulso con P = 60 mW y una duración de
st = 1.5 ps sobre la muestra GaAsN.

En la Figura 4.1 (a), notamos que la SDRr aumenta conforme incre-
menta el tiempo, hasta un tiempo crítico (tc), donde la SDRr es máxima.
Para este caso, se tiene que tc = 120 ps con un valor de SDRr(t) = 309.
Para tiempos mayores a tc la SDRr disminuye monótonamente hasta 100 a
un tiempo de 220 ps. Dichos resultados muestran que hay un aumento de
la fotoluminiscencia al incidir luz circularmente polarizada en aleaciones de
GaAsN a temperatura ambiente ([4] [5]).

En la figura 4.1 (b) exhibimos el comportamiento de las polarizaciones del
espín de los electrones en la BC (Sz), del espìn de los electrones de las trampas
no apareadas (Scz), del espín nuclear de las trampas no apareadas (I1z) y del
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Figura 4.2: En la Figura (a) mostramos la SDRr en función del tiempo en ausencia
de un campo magnético externo en presencia de dos pulsos consecutivos. Notamos que el
SDRr tiene dos máximos, esto se debe a la presencia de los dos pulsos. Observamos que
el máximo del segundo pulso es más grande que el primero. Este aumento en el SDRr se
debe a la información remanente del primer pulso. En la Figura (b), mostramos las curvas
de polarización electrónica (Scz curva azul) y nuclear (I1z curva naranja) de las trampas
no apareadas. Las curvas de polarización muestran el flip-flop de espín electrón-núcleo
causado por la interacción hiperfina en las trampas no apareadas. Dichas curvas tienen un
cambio abrupto en t = 270 ps debido a la incidencia del segundo pulso. Notamos que este
aumento en las polarizaciones Figura (b) se ve reflejado en el aumento del segundo pico

espín nuclear de los centros apareados (I2z). En primer lugar, observamos que
la curva de la polarización de espín en la BC crece rápidamente en el tiempo;
alcanza su valor máximo en t = 12 ps con un valor de Sz = 0.34, después la
polarización decrece rápidamente. En segundo lugar, nos percatamos que la
polarización de espín nuclear para las trampas apareadas (linea azul) crece
lenta y monótonamente en el tiempo hasta t = 125 ps donde alcanza su valor
máximo con I2z = .0035, posteriormente decrece lentamente.

Notamos que las curvas correspondientes a las polarizaciones de espín
electrónico y nuclear de las trampas no apareadas tienen un comportamien-
to oscilatorio. Observamos que el mínimo de I1z (curva café) corresponde al
máximo valor de Scz (curva verde). Al comportamiento de estas dos polariza-
ciones se le denomina proceso de flip-flop, dicho efecto se debe a la interacción
hiperfina que hay entre el espín electrónico y nuclear de la trampa no apa-
reada. También notamos que la magnitud de los mínimos y máximos de las
polarizaciones cambian en el tiempo. El cambio de los valores máximales de
las polarizaciones se deben a los términos de relajación que incluimos para el
espín electrónico y el espín nuclear de la trampa no apareada. Estos términos
de relajación están asociados con τsc y τn1 respectivamente.
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Continuamos la discusión sobre el comportamiento de la SDRr(t) cuando
están presentes dos pulsos consecutivos en ausencia de campo magnético. Los
pulsos tienen la misma intensidad y la misma duración pero son introducidos
de manera consecutiva. Encendemos el primero en t = 20 ps y el segundo en
t = 270 ps. El segundo tiempo 270 ps se elegió por dos razones. La primera
razón se debe a que en ese tiempo la polarización electrónica en la BC es
prácticamente cero como puede verse en la figura 4.1 (b). La segunda es
porque para t = 270 ps, las polarizaciones de espín electrónico y nuclear
se encuentran cerca de sus valores máximo y mínimo, respectivamente. Este
segundo pulso tiene el fin de mostrar que hay una contribución remanente
del primer pulso através de la SDRr. Cabe destacar que aunque ya no hay
polarización de espín en la BC, el flip-flop de la polarización electrónica y
nuclear de la trampa no apareada se mantiene.

En la figura 4.2 (a) observamos que la SDRr(t) tiene dos máximos en
t = 123 y t = 400 ps, con valores de SDRr 309 y 490, respectivamente.
Este comportamiento se debe a la incidencia de los dos pulsos consecutivos.
Aunque el segundo pulso fue lanzado en un tiempo en el que la polarización
en la BC era nula, el segundo pico es más alto que el primero. Esto quiere
decir que hay un aumento en la polarización de los electrones en la BC.

Notamos que las curvas correspondientes a las polarizaciones del espín
electrónico y del espín nuclear de las trampas no apareadas tienen el mismo
comportamiento sinusoidal que para el caso de un solo pulso Figura 4.2 (b).
Sin embargo, en este caso las dos curvas de polarización cambian abrupta-
mente en t2 = 270 ps. En dicho tiempo se superpone una sinusoidal en cada
polarización. Las magnitudes de los máximos y mínimos de las polarizaciones
cambian en el tiempo antes y después de t2

La superposición de las dos funciones periódicas para las dos polarizacio-
nes se debe a la presencia del segundo pulso. Notamos que las polarizaciones
electrónica y nuclear de la trampa no apareada generadas por el primer pulso
a t2 = 400 ps no son cero, por lo que dicha superposición es consecuencia de
que en el sistema quedó guardada la información de la polarización generada
por del primer pulso.

Debido al comportamiento mostrado por la SDRr y las polarizaciones
para dos pulsos Figura 4.2, creemos que por medio de un experimento de
pulso-prueba y midiendo la fotoluminiscencia podemos ver la influencia di-
recta del flip-flop entre el espín electrónico y nuclear de la trampa en la
polarización de los electrones en la BC. El experimento propuesto consiste
en los siguientes pasos.
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Figura 4.3: Bosquejo de la propuesta del experimento. La propuesta del experimento se
centra en realizar varias pruebas donde en cada prueba incidimos dos pulsos consecutivos
con la misma intensidad en ausencia de un campo magnético externo para los casos de luz
circularmente polarizada y luz linealmente polarizada con el fin de medir SDRr = I−/Ix

en cada prueba. Para cada situación se mantiene fijo el tiempo de incidencia del primer
pulso (t10) y se aumenta el tiempo de incidencia del segundo pulso en una proporición de
t2 = t20 + ∆t.

Incidimos dos pulsos consecutivos con luz linealmente polarizada con
tiempos de encendido en t10 y t20. Después medimos la fotoluminiscen-
cia (IX).

Incidimos dos pulsos consecutivos con luz circularmente polarizada a
la derecha con tiempos de encendido t10 y t20. A continuación medimos
la fotoluminiscencia (I+).

Calculamos la SDRr = I+
IX

.

Volvemos a realizar los tres pasos anteriores manteniendo fijo el tiempo
de encendido del primer pulso y aumentamos el tiempo de encendido
del segundo pulso en la proporción de t2 = t20 + ∆t.

Los pulsos deben de tener la misma intensidad y el experimento debe de
realizarse en ausencia de un campo magnético externo. La propuesta puede
ser hecha para luz circularmente polarizada a la izquierda (σ+) y a la derecha
(σ−). En la Figura 4.3 esquematizamos la propuesta del experimento.
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En ésta, modelamos los pulsos de la siguiente manera

G(t)± = G0Ptpp

2
√

2πst

(1± Pe1) e−
1
2

(
t−t10
st

)2

+ (1± Pe2) e−
1
2

(
t−(t20+∆t)

st

)2 , (4.4)
donde P es la potencia del haz, G0 = 3 × 1023cm−3mW−1 es la cantidad
promedio de fotoelectrones generados, el signo positivo indica que el haz
está circularmente polarizado a la izquierda y el signo negativo que está
circularmente polarizado a la derecha. El ancho del pulso es st, t10 y t20 son
los tiempos de en encendido del primero pulso y del pulso prueba, tpp = 10
ns es el tiempo de promediación. ∆t es el tiempo de retardo entre el primer y
segundo pulso. El grado de polarización del primer pulso y del pulso prueba
están parametrizados por Pe1, Pe2 ∈ [−1, 1], respectivamente.

Prosiguiendo con nuestro análisis de fotoluminiscencia, en la Figura 4.4
(a) mostramos la respuesta del sistema ante la aplicación de la propuesta ex-
perimental [1]. Cada punto representa el máximo SDRr(∆t) del pulso prueba
como función del tiempo de retraso ∆t. Los dos pulsos tienen la misma in-
tensidad y la misma desviación estandar st = 1.5 ps. Nos percatamos que los
puntos de la SDRr(∆t) forman una curva sinusoidal, donde los máximos y
mínimos de la curva decrecen conforme aumenta el tiempo. La frecuencia de
oscilación es ωIHF ≈ 4.22 GHz. Dicha frecuencia corresponde a la energía de
la constante hiperfina A = 704× 10−4cm−1 del isótopo promedio.

El comportamiento sinusoidal de la SDRr(∆t) del pulso prueba se debe
a la influencia en la fotoluminiscencia del flip-flop entre el espín electrónico
y nuclear de las trampas no apareadas mediada por la interacción hiperfi-
na. Es decir, que el flip-flop de los centros paramagnéticos esta relacionado
fuertemente con la polarización de los electrones de la BC. La variación de
los máximos y mínimos se debe a la relajación del espín nuclear y del espín
electrónico de las trampas. Por lo que el experimento de pulso prueba es ca-
paz de detectar y trazar el flip-flop de los centros paramagnéticos del GaAsN
mediante bombeo óptico en régimen pulsado en ausencia de un campo mag-
nético externo.

Más específicamente, las oscilaciones del espín electrónico del Ga2+ pro-
ducen que la eficiencia del filtrado de espín fluctúe y esto se ve reflejado en la
fotoluminiscencia. Con el fin de explicar estas fluctuaciones consideraremos
dos situaciones extremas en la polarización electrónica de las trampas. En la
figura 4.4 (b), mostramos las polarizaciones de espín electrónica (línea azul)
y nuclear (línea punteada) de las trampas debido al primer pulso (P0). En
la primera situación, incidimos el pulso-prueba en tp1 = 300 ps donde la po-
larización electrónica de las trampas debido al primer pulso es máxima. En
este primer escenario, los fotoelectrones generados que tengan la dirección de
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Figura 4.4: En la Figura (a), graficamos los máximos del SDRr(∆t) como función del
tiempo entre el primer pulso y el segundo (∆t) en ausencia de campo magnético. Notamos
que los máximos de SDRr(∆t) muestran el flip-flop de espín electrón-núcleo de los centros
paramagnéticos, la frecuencia de oscilación es ωIHF ≈ 23.7 GHz. Dicha frecuencia corres-
ponde a la energía de la constante hiperfina A = 704×10−4cm−1. Con el fin de explicar las
fluctuaciones en el filtrado de espín, en la Figura (b) mostramos dos situaciones extremas
en la polarización electrónica de las trampas. Las curvas azul y punteada representan las
polarizaciones electrónica y nuclear, respectivamente, de las trampas no apareadas debido
al primer pulso (P0). En la primera situación, incidimos un pulso-prueba (P1) cuando la
polarización electrónica de las trampas es máxima y en la segunda situación incidimos
un pulso-prueba (P2) cuando la polarización es mínima. La máxima polarización significa
que los electrones en las trampas están alineados en la misma dirección que excitamos
inicialmente. En cambio, cuando la polarización es mínima los electrones de las trampas
están polarizados en la dirección opuesta. Los pulsos P0, Pp1, Pp2 inyectan espín en la
misma dirección. En la primera situación el filtrado es máximo ya que los pocos electrones
con polarización de espín opuesta a la dirección de inyección inicial se recombinan rápida-
mente en las trampas así que la polarización en la BC aumenta. En la segunda situación
la situación es totalmente opuesta por lo que el filtrado es mínimo y la polarización en la
BC disminuye.

espín opuesta a la mayoría de los portadores generados son atrapados rápi-
damente por las trampas debido al efecto de filtrado de espín por lo que la
eficiencia de polarización de espín en la BC es máxima. Sin embargo, en la
segunda situación incidimos el segundo pulso-prueba (Pp2) en tp2 = 400 ps,
donde la polarización electrónica de las trampas debido al primer pulso (P0)
es antiparalela a la polarización de los fotoelectrones generados por (Pp2),
por lo que la eficiencia de polarización es mínima y la cantidad de electrones
atrapados por las trampas es máxima. Por consiguiente, las oscilaciones de
la polarización electrónica del espín de las trampas producen oscilaciones en
el filtrado de espín.

Si bien esta propuesta experimental fue dirigida para los centros para-
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magnéticos en el GaAsN [1], puede ser utilizada para otros semiconductores
con impurezas que tengan el mecanismo de la SDR. Por otro lado, aunque
es posible incorporar varios isótopos en el modelo, por claridad, nuestros
cálculos los desarrollamos con sólo un isótopo promedio.

4.2. Resultados experimentales y teóricos pa-
ra dos isótopos

Proseguimos nuestra discusión de la respuesta óptica del GaAsN. En esta
subsección presentamos los resultados teóricos y experimentales de la diná-
mica del espín en regimen pulsado considerando en el modelo los dos isótopos
estables del Galio Ga69 y Ga71. Para esta variante del modelo consideramos
las interacciones de Zeeman de los espines electrónicos de las trampas y de
los electrones de la BC. También incluimos la interacción hiperfina entre los
espines electrónicos y nucleares de estos dos isótopos. Para finalizar se tomó
en cuenta los procesos de relajación del espín en la BC y en las trampas pa-
ramagnéticas. El modelo de ecuación maestra lo presentamos en el Apéndice
B.

En la figura (4.5) mostramos los resultados experimentales [2] de la pro-
puesta experimental. Cada punto de la figura representa el máximo de la
SDRr del pulso prueba como función del tiempo de retardo (∆t) entre el
pulso inicial y el pulso prueba . Las mediciones fueron hechas para una po-
tencia del láser P = 4mW y a una temperatura T = 7K. Notamos que
la predicción de nuestra propuesta experimental fue acertada. El comporta-
miento de la SDRr(∆t) es sinusoidal evanescente. Es importante enfatizar
que los resultados experimentales señalan la participación de al menos dos
isótopos estables y por lo tanto exhiben la superposición de dos oscilacio-
nes con frecuencias diferentes. Vemos que para tiempos de retardo (∆t) muy
largos las oscilaciones pierden visibilidad y observamos una disminución mo-
nótona de la SDRr(∆t). La línea punteada representa el ajuste de los puntos
como la superposición de dos funciones periódicas cuya amplitud decrece
exponencialmente.

En las figuras 4.5 (b) y (c) mostramos los espectros de fotolomuniscencia
para dos puntos extremos de las oscilaciones, donde las intensidades de la
SDRr(∆t) son mínima (∆t = 150 ps) y máxima (∆t = 250 ps). Notamos
que la intensidad del espectro de fotolumniscencia es mayor para (∆t = 250
ps) que para (∆t = 150 ps). Como lo explicamos en la sección pasada, estas
variaciones en la fotolumniscencia se deben a las fluctuaciones presentes en
la polarización de espín y de filtrado [1].
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Figura 4.5: En la figura (a) mostramos los resultados experimentales [2] de la propuesta
[1]. Cada círculo azul representa el máximo de la SDRr del pulso prueba como función
del tiempo de retardo (∆t) entre el pulso inicial y el pulso prueba . Las mediciones fue-
ron hechas para una potencia del láser P = 4mW y a una temperatura T = 7K. El
comportamiento de la SDRr(∆t) es sinusoidal evanescente. La linea punteada representa
el ajuste de los puntos como la combinación lineal de dos funciones cosenos evanescen-
tes ecuación 4.5. Las frecuencias de oscilación son las frecuencias asociadas a las energías
de las constantes hiperfinas de los isótopos estables de Galio Ga69 y Ga71. Usamos dos
tiempos característicos de decaimiento τ∗

sc el tiempo relajación del espín electrónico de las
trampas no apareadas y T ∗

2 el tiempo de coherencia de las oscilaciones. En las Figuras (b)
y (c) mostramos los espectros de fotolumniscencia para tiempos de retado ∆t de 150 ps
y 250 ps, respectivamente. Notamos que las intensidades de los espectros cambian, esto
se debe a las fluctuaciones del filtrado debido a la interacción hiperfina de los centros
paramagnéticos [2].

Con estos resultados, pudimos estimar la concentración relativa de los
dos isotopos de Galio Ga69 y Ga71; también estimamos las constantes hiper-
finas para cada isótopo. Calculamos estas propiedades sin utilizar campos
magnéticos intensos ni microondas. Con el fin de estimar estas propiedades,
ajustamos los puntos experimentales de la SDRr(∆t) como [2]

SDRr(∆t)− 1 = αe−∆t(1/τ∗sc)

+ βe−∆t/T2 [f1 cos (Ω1∆t) + f2 cos (Ω2∆t)] , (4.5)

donde los valores f1 y f2, son las abundancias relativas de los isótopos estables
del Galio Ga69 y Ga71. Estos parámetros están normalizados por la condición
f1 + f2 = 1. Ω1 y Ω2 son las frecuencias de las energías de las interacciones
hiperfinas para los isótopos Ga69 y Ga71, respectivamente. Cada frecuencia
está asociada con la constante hiperfina de cada isótopo, Ai = ~Ωi/2 donde
i = 1, 2. τ ∗sc es el tiempo relajación del espín electrónico de las trampas no
apareadas y T ∗2 es tiempo de coherencia de las oscilaciones.

Es importante señalar que los valores de las constantes hiperfinas de los
isótopos dependen de la ubicación de los centros paramagnéticos [83] que a su
vez depende principalmente de las condiciones del crecimiento del material.
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Gai configuración A B C D

A1 (69Ga) (×10−4 cm−1) 745 1230 620 580
A2 (71Ga) (×10−4 cm−1) 968.5 1562 787.4 736.6

Cuadro 4.1: Tabla de las constantes hiperfinas para los dos isótopos estables de Galio
(Ga69 y Ga71) en los cuatro configuraciones intersticiales del (In)GaAsN. [83].

Sabemos que hay cuatro posibles configuraciones para los isótopos de Ga69

y Ga71 (Cuadro 4.1).
En la Figura 4.6 graficamos la SDRr(∆t) para un intervalo del tiempo

de retraso de [0, 1000] picosegundos. Con el fin de obtener las constantes
hiperfinas de los isótopos, superponemos cuatro curvas que representan la
combinación lineal de cos(Ω1) y cos(Ω2), donde las Ωs son las frecuencias de
los isótopos Ga69 y Ga71, respectivamente.

Los puntos azules en la Figura 4.6 representan los datos experimentales. Es-
tos puntos muestran una interferencia destructiva entre 500 ps y 600 ps, lo
cual excluye a las configuraciones de Gai-A y Gai-B, ya que las curvas de
estas configuraciones no tienen este comportamiento a causa de sus altas fre-
cuencias de oscilación. En particular, notamos que las constantes hiperfinas
de las configuraciones de Gai-C y Gai-D son muy similares (4.1). Sin embar-
go, notamos que los máximos y mínimos de la curva para Gai-D están en
las mismas posiciones en (∆t) que los valores maximales de los puntos ex-
perimentales. De modo que las frecuencias utilizadas para los isótopos en la
muestra son Ω1 = 2.18 GHz y Ω1 = 2.75 GHz por consiguiente las constantes
hiperfinas son A1 = 577.8×10−4 cm−1 y A2 = 730.6×10−4 cm−1. Con estos
valores y la ecuación (4.5), por un lado, encontramos que los valores para las
abundancias relativas son f1 = 0.59 y f2 = 0.41. Por otro lado, hallamos que
τ ∗sc = 1350 ps y T ∗2 = 350 ps.

Para finalizar, en la Figura 4.7 mostramos los resultados de la SDRr(∆t)
en ausencia y en presencia de un campo magnético de B = 65 mT en configu-
ración de Faraday, por lo que la dirección del campo magnético es paralela a
la dirección de polarización. En la figura 4.7 (a), los círculos morados y azules
representan los puntos experimentales de la SDRr(∆t) para los casos en que
B = 0 mT y B = 65 mT, respectivamente. En la figura 4.7 (b), los triángulos
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Figura 4.6: Los puntos azules representan los datos experimentales para un intervalo
de ∆t [0, 1000] ps. Las líneas azul y roja son funciones senoidales que representan las
oscilaciones de la superposición de los dos isótopos Ga69 y Ga71 sin amortiguamiento en
las configuraciones Gai−C y Gai−D, respectivamente. Las líneas punteadas representan
las funciones senoidales amortiguadas descritas por T ∗

2 . Las líneas verticales punteadas
señalan la posición de los máximos y mínimos de los puntos experimentales.

morados y azules representan los puntos teóricos de la SDRr(∆t) usando el
modelo [2] para los casos en que B = 0 mT y B = 65 mT, respectivamente
(Apéndice B) . Las líneas punteadas en ambas figuras representan el ajuste
de las SDR(∆t) usando la combinación lineal de dos funciones periódicas
evanescentes que vimos anteriormente en la ecuación (4.5).

Primero notamos que las curvas formadas por los puntos obtenidos con el
modelo Figura 4.7 (b), tienen el mismo comportamiento y tienen las mismas
intensidades que las curvas formadas por los puntos experimentales Figura
4.7 (b), para los casos en que el campo magnético es B = 0 mT y B = 65 mT.
Segundo, nos percatamos que las curvas con y sin campo magnético tienen
tres principales diferencias. La primera, la intensidad de la SDRr(∆t) para
B 6= 0 es mayor que para el caso en que B = 0. La segunda, las oscilaciones
debidas al efecto de flip-flop de espín electrón-núcleo presentes en B = 0
desaparecen para B 6= 0. Tercero, la relajación de espín en B 6= 0 es mucho
más lenta que en B = 0.

En general, estas observaciones sugieren que la presencia de un campo
magnético en configuración de Faraday estabiliza la polarización electrónica
en la BC. Esto se debe a que la interacción Zeeman de los espines electrónicos
en la BC y en las trampas domina sobre la interacción hiperfina que hay en
las trampas paramagnéticas lo que inhibe la transferencia de espín entre los
electrones y núcleos ligados. Así, el espín electrónico se desacopla del espín
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Figura 4.7: Razón de recombinación dependiente del espín en función del tiempo de
retardo (∆t) entre el pulso y el pulso-prueba. En el panel (a), los círculos representan los
resultados experimentales y en el panel (b), los triángulos representan los resultados de
nuestro modelo (Apéndice B). Las figuras de color azul son la SDRr(∆t) para B = 0 y las
figuras de color morado son la SDRr(∆t) para B = 65 mT. Las líneas punteadas en las dos
figuras representan el ajuste de los resultado experimentales ( eucación 4.5) para el caso
en que B = 0. Los puntos experimentales y los calculados por el modelo tienen las mismas
intensidades y el mismo comportamiento para los casos con y sin campo magnético.

nuclear. Dado que los electrones ligados en las trampas poseen tiempos de
relajación de espín muy largos en presencia de un campo magnético externo
longitudinal (τsc > 200 ns), está claro que, a medida que el campo magnético
aumenta la IHF se desacopla por la interacción de Zeeman, el espín electróni-
co de las trampas se relaja lentamente debido a τsc. Por el contrario, cuando
el campo magnético es insignificante y, en consecuencia, los electrones y nú-
cleos en las trampas están fuertemente acoplados por el IHF, los espines de
los electrones en las trampas decaen más rápido a medida que su momento
angular se transfiere a los espines nucleares que se relajan rápidamente.

4.3. Régimen pulsado en presencia de un cam-
po magnético oblicuo a la dirección de
polarización

Debido a las acertadas predicciones del modelo [2], ahora, nuestra inten-
ción es mostrar que es posible detectar y trazar las polarizaciones electronicas
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y nucleares en las tres direcciones espaciales.
En esta sección, investigamos de manera teórica una variación de la pro-

puesta experimental antes mencionada con el enfoque de la ecuación maestra
[1]. La hipotesis se centra en la posibilidad de caracterizar la dinámica del
espín tridimensional usando el grado de polarización circular de la fotolumi-
niscencia en lugar de la SDRr.

Cabe mencionar que la SDRr utilizada en las ref. [1, 2] no tiene resolución
espacial así que en este caso proponemos detectar el grado de polarización
circular. Esto se puede lograr de dos maneras. En la configuración de retro-
dispersión, donde la excitación y la detección se realizan a lo largo del mismo
eje (eje z), el grado de polarización circular se determina a lo largo de la línea
de excitación. Para medir el grado de polarización circular a lo largo de los
otros dos ejes (x e y) se deben obtener los parámetros de Stokes midiendo el
grado de polarización lineal a lo largo de dos marcos ortogonales diferentes,
(x, y) y (x′, y′) ) girado a 45◦. Esto determina los grados de polarización
circular a lo largo de las direcciones x & y. Otro método consiste en colocar
directamente la detección a lo largo de cada dirección.

Por otro lado, para inducir polarización de espín en las tres direcciones
espaciales, necesitamos aplicar un campo magnético oblicuo a la dirección de
polarización. A pesar de que el campo magnético induce su propia dinámica
del espín, algunas de las características observadas pertenecen exclusivamente
a las relajaciones del espín y a la interacción hiperfina.

Centramos esta discusión en el cálculo del promedio de las tres compo-
nentes de los grados de polarización de espín de los electrones en la BC.

Pei(∆t) = 200

〈
S̄i(t)

〉
〈n̄(t)〉 , (4.6)

donde i = x, y, z y los 〈. . . 〉 brackets es el promedio temporal. Consecuente-
mente 〈

S̄i(t)
〉

(t) = 1
T

∫ T

∆t
S̄i(t)dt, (4.7)

〈n̄(t)〉 (t) = 1
T

∫ T

∆t
n̄(t)dt, (4.8)

son los promedios temporales de las componentes de espín y el número de
electrones en la banda de conducción. En la ecuación (4.6) el factor 200 es
necesario para parametrizar el grado de polarización de espín entre −100 %
y 100 % para los electrones completamente polarizados en los estados Sz =
−~/2 y Sz = ~/2.

La prueba se hizo para P = 4 mW en ausencia de campo magnético. En
la Figura 4.8 (a) mostramos el grado de polarización de espín Pez creado
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Figura 4.8: La polarización de espín de banda de conducción creado por el pulso prueba
como función del tiempo de retardo ∆t entre el pulso inicial y el pulso prueba para P =
4mW. (a) Grado de polarización Pez como una función de ∆t. (b) Las componentes
transversales del grado de polarización de espín Pex y Pey como función de ∆t.

por el pulso prueba como función del tiempo de retraso ∆t. Notamos que las
fluctuaciones en el efecto de filtrado del espín estan presentes en la polari-
zación. Las componentes de la polarización de los electrones en la BC Pex,
Pey y Pez pueden ser directamente ligadas a Sx, Sy y Sz. En la Figura 4.8
(b) mostramos Pex y Pey como función ∆t. Como esperamos, despues de
haber generando polarización de espín en la dirección z y en ausencia de un
campo magnético externo tenemos que ambas cantidades son cero durante
todo el tiempo.

A continuación, mostramos como influyen las intensidades de la potencia
del laser y un campo magnético externo en la polarización electrónica del
espín en la BC.

4.3.1. Optimización de la potencia
Primero estudiamos la relación que hay entre las intensidades de las po-

tencias del primer pulso y del pulso-prueba con la polarización de los electro-
nes de la BC. Con el fin de realizar este análisis, introdujimos un parámetro
α a la expresión de la generación de electrón-hueco

G(t)± = G0Ptpp

2
√

2πst

(1± Pe1) e−
1
2

(
t−t10
st

)2

+ α (1± Pe2) e−
1
2

(
t−t20δt
st

)2 , (4.9)

donde el parametro α = Pp/P1 es la razón entre las potencias del pulso
prueba (Pp) y el primer pulso (P1).
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Consideramos además tres valores de α = 1, 100 y 0.001. Por un lado, los
casos en que α 6= 1 las potencias de los pulsos son de P = 4mW. Por otro
lado, cuando α = 1 consideramos dos casos cuando P = 4mW y P = 40mW.

En la Figura 4.9, mostramos el grado de polarización de espín Pez como
función del tiempo de retardo (∆t) entre el primer pulso y el pulso-prueba
para diferentes combinaciones de potencia. Los dos paneles superiores [(a)
y (b)] muestran los casos en que los pulsos tienen las mismas intensidades
(α = 1) pero potencias de P = 4 mW y P = 40 mW, respectivamente.
Los paneles (c) y (d) muestran las situaciones extremas donde α = 100 y
α = 0.001 con una potencia de P = 4 mW. En el panel (e) mostramos las
curvas de polarización electrónica y nuclear de las trampas no apareadas.

Notamos que las curvas de polarización del espín Pez extraído de las
pruebas de fotoluminiscencia reproducen las características reales del espín
Scz en función del tiempo.

Con el fin de inferir cual es la configuración más óptima de las intensidades
del pulso y del pulso-prueba, en la Figura 4.10 graficamos la diferencia entre
los máximos y mínimos (δA) de cada gráfica del grado de polarización de
espín Pez. Los puntos rojos, negros, azules y naranjas son los casos en que
α = 1 y P = 4 mW, α = 1 y P = 40 mW, α = 100 y P = 4 mW, y α = 0.001
y P = 4 mW.

De la Figura 4.10 inferimos que la intensidad más grande del grado de
polarización circular del pulso-prueba Pez es cuando los dos pulsos tienen la
misma intensidad α = 1. Este comportamiento es repetido consistentemente
por otros valores de potencia (no se muestran aquí).

Ahora estudiamos las intensidades de los pulsos en presencia de un campo
magnético externo en configuración de Voigt, es decir que el campo magéti-
co esta en la dirección perpendicular al eje de polarización. Para este caso
consideramos que la polarización fue hecha en la dirección z y que el campo
esta en la dirección x.

En la Figura 4.11 mostramos las polarizaciones Pez(∆t), Pey(∆t) y
Pex(∆t), en presencia de un campo magnético externo en configuración de
Voigt como función del tiempo de retardo (∆t) entre el primer pulso y el
pulso-prueba para las mismas configuraciones de potencia de los pulsos de
la Figura 4.9. Los paneles [(a) y (b)] muestran los casos en que los pulsos
tienen las mismas intensidades (α = 1) pero potencias de P = 4 mW y
P = 40 mW, respectivamente. Los paneles (c) y (d) muestran las situaciones
extremas donde α = 100 y α = 0.001 con una potencia de P = 4 mW. En
los paneles (e) mostramos las curvas de polarización electrónica y nuclear de
las trampas no apareadas.

Notamos que las curvas de polarización del espín Pez, Pey y Pex extraí-
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Figura 4.9: Grado de polarización de espín Pez creado por el pulso prueba como función
del tiempo de retraso δt para diferentes combinaciones de la potencia del pulso y del pulso
prueba para B = 0. (a) P = 4 mW y α = 1, (b) P = 40 mW y α = 1, (c) P = 0.4 mW y
α = 100, (d) P = 40 mW y α = 0.001. (e) La dependencia temporal de S̄cz y Ī1z.

das de las pruebas de fotoluminiscencia reproducen las características reales
del espín Scz, Scy y Scx en función del tiempo.

En la Figura 4.12 mostramos la diferencia entre los máximos y mínimos
de las curvas de polarización Pez, Pey y Pex en configuración de Voigt para
las diferentes configuraciones de la potencia de los pulsos de la Figura 4.11.
Estos resultados confirman que incluso en presencia de un campo magnético
perpendicular a la dirección de polarización, la mejor configuración es que
los dos pulsos tengan la misma intensidad de potencia (α = 1).

Comparando las Figuras 4.9 y 4.11, notamos que las amplitudes de Pez
tiene una rápida razón de amortiguamiento en presencia de un campo mag-
nético perpendicular como un resultado de la despolarización inducida por
el efecto Hanle. Notamos que la polarización no es nula a bajos campos
magnéticos. Por simplicidad, para el estudio de la polarización del espín en
materiales es preferible usar pequeños campos magnéticos que intensos. En
contraste con el caso de B = 0 donde Pex = Pey = 0 Figura 4.8, cuando
Bx = 10mT Figura 4.11 Pex y Pey exhiben oscilaciones cuyas frecuencias son
consistentes con las oscilaciones hiperfinas.

Los paneles (e) de la Figura 4.11 muestran la dependencia temporal de
las componentes de espín electrónico de las trampas S̄cx(t), S̄cy(t), S̄cy(t) y de
espín nuclear Ī1x(t), Ī1y(t) y Ī1z(t). Notamos que la tendencia de estas grá-
ficas es la misma que la de las polarizaciones Pex(∆t), Pey(∆t) y Pez(∆t)
mostradas en los paneles (a), (b), (c) and (d) de la Figura 4.11. En princi-
pio estas polarizaciones pueden ser medidas experimentalmente. Entonces,
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Figura 4.10: Diferencia entre los máximos y mńimos de las curvas de grado de polari-
zación de espín Pez de la Figra 4.9. Los puntos rojos, negros, azules y naranjas son los
casos en que α = 1 y P = 40 mW, α = 1 y P = 4 mW, α = 100 y P = 4 mW, y α = 0.001
y P = 4 mW.

la evolución temporal de las componentes de espín de los electrones ligados
S̄cx(t), S̄cy(t) y S̄cz(t) pueden ser monitoreadas por los grados de polarización
de espín Pex(∆t), Pey(∆t) y Pez(∆t).

Es importante señalar que debido a los resultados de las componentes
espaciales de los grados de polarización de espín y los resultados teóricos
para Ī1,x,y,z(t), las caracteristicas de la variación temporal del espín nuclear
pueden ser inferidas con las curvas Pex(∆t), Pey(∆t) y Pez(∆t).

En la Figura 4.13 (a) mostramos la polarización en el eje x Pex en pre-
sencia de un campo magnético en configuración Voigt para los casos en que
tomamos en cuenta la interacción hiperfina y cuando no esta presente dicha
interacción. Notamos que para el caso en que IHF= 0 la polarización Pex
desaparece contrario cuando IHF6= 0 Pex. Cuando tomamos en cuenta la
interacción hiperfina, Pex tiene un comportamiento oscilante con una in-
tensidad muy pequeña. A pesar de que la polarización en la dirección x es
mínima es una firma de la interacción hiperfina. Por lo tanto, vale la pena
intentar mejorar los valores de Pex(∆t). Para hacerlo, podemos cambiar la
dirección del campo magnético para maximizar Pex(∆t).

4.3.2. Optimización del campo magnético
Con el fin de obtener el valor de la dirección óptima del campo magnético

para obtener la Pex(∆t) más intensa, calculamos la Pex(∆t) para diferentes
valores de θ, donde θ es el ángulo entre la dirección de polarización inicial
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Figura 4.11: Grado de polarización de espín para las tres componentes espaciales Pez,
Pey y Pex como una función del tiempo de retraso ∆t para diferentes combinaciones de
la potencia del pulso y el pulso prueba para Bx = 10mT. (a) P = 4 mW y α = 1, (b)
P = 40 mW y α = 1, (c) P = 0.4 mW y α = 100, (d) P = 40 mW y α = 0.001. (e) La
dependencia de temporal de las tres componentes espaciales de espín electrónico S̄cz, S̄cy,
S̄cx y nuclear Ī1z, Ī1y, Ī1x.

y el eje x. En la Figura 4.13 mostramos Pex(∆t) para varias orientaciones
del campo magnético. En el recuadro dentro de la Figura 4.14 graficamos
la evolución temporal de Pex(∆t) para un periodo más largo de tiempo
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Figura 4.12: Diferencia entre los máximos y mńimos de las curvas de grado de polariza-
ción de espín Pez, Pey y Pex de la Figra 4.9. Los puntos rojos, negros, azules y naranjas
son los casos en que α = 1 y P = 40 mW, α = 1 y P = 4 mW, α = 100 y P = 4 mW, y
α = 0.001 y P = 4 mW.

revelando que las oscilaciones rápidas tienen un periodo de T ≈ 200 ps debido
a la interacción hiperfina. Estas oscilaciones se modulan por la precesión lenta
del espín debido a la interacción de Zeeman con un periodo de T ≈ 2 ns.
Notamos que la orientación óptima del campo magnético se observa para
θ = 45◦ donde Pex(∆t) presenta la amplitud máxima.

Para finalizar, en la figura 4.15 Pex(∆t) mostramos las curvas con y sin
IHF un angulo de inclinación de θ = 45◦ con referente a la dirección de
polarización. Este panel muestra que un campo magnético orientado a 45◦
con respecto a la luz incidente no solo revela las características principales
de la IHF en los centros Ga 2+, sino que también mejora la intensidad de
Pex(∆t) a fin de que sea más fácil su detección.
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Figura 4.13: Comparación de la polarización Pex en configuración de Voigt
cuando IHF es cero (circulos rojos) y cuando tomamos en cuenta la interac-
ción hiperfina.
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Figura 4.14: Grado de polarización de espín Pex como una función del tiempo de
retraso ∆t entre el pulso y el pulso prueba para varios orientaciones del campo magnético.
Los ángulos son medidos con respecto a la dirección de luz incidente. Las curvas para las
orientaciones del campo magnético θB = 30◦, 45◦, 60◦, 90◦ son mostradas. Todas las curvas
son calculadas para B = 10 mT, P = 40 mW y α = 1. El inset muestra Pex para tiempos
de retraso más largos.
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θ=45º sin IHF
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Figura 4.15: Polarización Pex en presencia de un campo magnético externo
en con un angulo de inclinación de θ = 45◦ con referente a la dirección
de polarización. El comportamiento oscilante de la curva naranja se debe al
flip-flop de los centros paramagnéticos debido al acomplamiento hiperfino del
espín nuclear y el espín electrónico de las trampas paramagnéticas.
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5 Conclusiones y
perspectivas

En este trabajo presentamos un estudio teórico de la dinámica del espín
de los centros paramagéticos Ga2+ en el GaAsN en régimen pulsado.
Desarrollamos un modelo con el enfoque de la ecuación maestra capaz

de describir la dinámica del espín electrónico y nuclear de los Ga2+ en el
GaAsN en régimen pulsado en ausencia de un campo magnético externo y
en la presencia de un campo magnético en las configuraciones de Voigt y de
Faraday, así como en presencia de un campo magnético oblicuo a la dirección
de polarización.

El modelo que construimos tiene tres principales elementos; la matriz de
densidad, el hamiltoniano y el disipador. La matriz de densidad está formada
por los estados cuánticos de los huecos en la banda de valencia, los electones
en la banda de conducción, las trampas paramagnéticas no apareadas y las
trampas apareadas. La base de operadores que describen al sistema tiene un
álgebra de Lie fínita de dimensión 85. El hamiltoanio del sistema contiene
las interacciones de Zeeman de los electrones de la banda de conducción, de
Zeeman de los electrones ligados a la trampas paramagnéticas y la interacción
hiperfina ente los espines electrónico y nuclear de los centros paramagnéticos.
El disipador contiene todas las interacciones del sistema con sus alrededores
como son el mecanismo de la recombinación dependiente del espín extraído
del modelo de dos cargas; los mecanismos de relajación de espín electrónica en
la banda de conducción y en las trampas paramagnéticas; los mecanismos de
relajación nuclear de las trampas apareadas y no apareadas y el mecanismo de
generación de electrón-hueco e inyección del espín en la banda de conducción.
Para introducir los mecanismos de relajación del espín electrónico y del espín
nuclear usamos la teoría de Wangness-Bloch-Redfield.

Con el fin de extraer información del modelo, construimos un sistema de
de ecuaciones que proviene de la ecuación maestra. Introducimos el Hamil-
toniano, la matriz de densidad y el disipador en la ecuación maestra. Con la
ayuda de la traza obtenemos un sistema de 85 ecuaciones no lienales de pri-
mer orden. Con este sistema de ecuaciones, estudiamos la dinámica del espín
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de los electrones y de los núcleos. Construimos y resolvimos númericamente
dicho sistema con un algoritmo hecho en Mathematica [82]. El sistema de 85
ecuaciones diferenciales no lineales de primer orden solo tiene 8 parámetros
libres que son: γr la razón de recombinación bimolecular entre la BC y la
BV; γe y γh son las razones de recombinación para los electrones en la BC
y los huecos en la BV, Nc el número total de centros Ga2+; τs y τsc son los
tiempos de relajación del espín para los electrones de la BC y de las trampas
no apareadas; τn,1 y τn,2 son los tiempos de relajación de espín nuclear para
las trampas no apareadas y para las trampas apareadas, respectivamente.

La principal contribución de este trabajo radica en la posibilidad de de-
tectar y trazar el flip-flop del espín electrón-núcleo debido a la interacción
hiperfina en los centros paramagnéticos en el GaAsN a través de la medición
de la fotoluminiscencia de banda a banda en ausencia de un campo magnético
externo.

Con la ayuda de la razón de recombinación dependiente del espín mostra-
mos que es posible detectar la polarización electrónica del GaAsN en presen-
cia de un pulso electromagnético. Asimismo, mostramos que con la presencia
de un segundo pulso consecutivo es posible detectar la información de la di-
námica desatada por el primer pulso. En este caso las pruebas se realizaron
sin campo magnético y demostramos que las intensidades de los pulsos deben
ser iguales para incrementar la señal detectada.

Debido al comportamiento de la razón de recombinación dependiente del
espín en régimen pulsado, propusimos un experimento de pulso-prueba, el
cual consiste en hacer una serie de pruebas con dos pulsos consecutivos con
el fin de medir la razón de recombinación dependiente del espín. Para cada
evento o prueba aumentamos el espaciamiento temporal entre los dos pulsos.
Los resultados teóricos mostraron que es posible trazar el flip-flop de espín
electrón-núcleo de los centros paramagnéticos [1].

Es importante notar que las predicciones del modelo y de la propuesta
experimental fueron corroborados [2]. Con los datos del flip-flop de espín de
los centros pudimos determinar las constantes hiperfinas y las abundancias
relativas de los núcleos involucrados sin la necesidad de las técnicas de reso-
nancia de espín electrónica que son mucho más complicadas. La información
de los parámetros de relajación del espín electrónico y nuclear también fueron
determinados a partir de los datos de las oscilaciones evanescentes debido al
flip-flop de espín del electrón-núcleo de los centros paramagnéticos. Los pará-
metros son directamente atribuidos a los mecanismos de relajación de espín
nuclear y electrónico bajo un moderado campo magnético de 65 mT en la
configuración de Faraday; el comportamiento oscilatorio típico de la interac-
ción hiperfina se apaga y el efecto de filtrado de espín es más eficiente. Los
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espines de los electrones ligados en los centros Ga2+ son fuertemente estabi-
lizados por el campo magnético externo a través de la interacción Zeeman
el cual los desacopla del espín nuclear y evita la transferencia del momento
angular entre los dos espines.

Por otro lado, basado en datos experimentales previos [2] y resultados
teóricos [1], hemos mostrado que es posible monitorear la evolución temporal
de las componentes de espín electrónico y nuclear de los centros Ga2+ en
el GaAsN por medio de un esquema de pulso prueba bajo la acción de un
campo magnético inclinado (10mT) [3].

Las condiciones óptimas para tales experimentos fueron determinadas.
Primero, las intensidades del primer pulso y el pulso-prueba deben ser igua-
les con el fin de maximizar la amplitud del grado de polarización de espín.
Segundo, la intensidad del campo magnético debe ser de unos pocos mT y
debe de tener un ángulo de inclinación de 45◦ con respecto a la dirección de
la polarización de la luz incidente.

Adicionalmente, mostramos que los resultados teóricos tienen el mismo
comportamiento de los posibles datos experimentales del grado circular de
polarización. Así que es posible obtener las principales características de la
dinámica del espín nuclear.

En un futuro trabajo, a través de una simple modificación (Bx → Bx +
B0 sinωt), el modelo puede ser usado para estudiar la evolución temporal
de los centros bajo protocolos que involucran la estimulación con luz y con
radiación de microondas.

La idea central de este trabajo es que el esquema de pulso múltiple abre
nuevas perspectivas en las capacidades de detección de respuesta temporal
basadas únicamente en el mecanismo de recombinación dependiente de espín
en ausencia de un campo magnético externo.

Aunque aquí nos hemos enfocado en los centros Ga2+ del GaAsN, este
método pude fácilmente ser adaptado a otros tipos de defectos puntuales con
propiedades comparables a los Ga2+ incorporados en diferentes semiconduc-
tores, teniendo en cuenta que los centros sean capaces de capturar selectiva-
mente a los electrones de la banda de conducción a partir de su orientación de
espín. La dinámica del espín mostrada por la técnica de pulso-prueba desa-
rrollada aquí proporciona directrices generales sobre las propiedades deseadas
de los sistemas de espín basados en defectos puntuales.

En el futuro, los centros que exhiben mecanismos de recombinación de-
pendientes del espín integrados a una matriz semiconductora que no tiene
espín nuclear, y en consecuencia una relajación del espín nuclear muy lenta se
pueden ocupar para crear estados de momento angular estables o qubits esta-
bles. El uso del mecanismo de recombinación dependiente de espín presenta
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claras ventajas en la creación de dispositivos que conjugan la electrónica es-
tándar con la espintrónica mediante el acoplamiento de la polarización de
los electrones de la banda de conducción con los espines nucleares en los de-
fectos puntuales. El estado del espín de dichos sistemas podría activarse y
rastrearse mediante el método de doble pulso presentado aquí.
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A Operadores

A.1. Operadores del hamiltoniano

Los operadores para el espín electrónico en la banda de conducción están
dados por

Ŝx = 1
2 (δk,2δl,3 + δk,3δl,2) , (A.1)

Ŝy = i

2 (δk,2δl,3 − δk,3δl,2) , (A.2)

Ŝz = 1
2 (−δk,2δl,2 + δk,3δl,3) . (A.3)

Los operadores para el espín del electrón ligado y el espín nuclear de la trampa
no apareada esta dado por Ŝc ⊗ ÎI1 ÎSc ⊗ Î1 respectivamente. Los operadores
para el espín del electrón son:

Ŝcx = 1
2

7∑
r=4

(δk,4+rδl,r + δk,rδl,4+r) , (A.4)

Ŝcy = i

2

7∑
r=4

(−δk,4+rδl,r + δk,rδl,4+r) , (A.5)

Ŝcz = 1
2

7∑
r=4

(−δk,rδl,r + δk,4+rδl,4+r) , (A.6)
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y para el espín nuclear son:

Î1x =
√

3
2

5∑
r=2

(δk,2r+1δl,2r + δk,2rδl,2r+1) (A.7)

+
1∑
r=0

(δk,4r+6δl,4r+5 + δk,4r+5δl,4r+6) ,

Î1y = i

√
3

2

5∑
r=2

(−δk,2r+1δl,2r + δk,2rδl,2r+1) (A.8)

+ i
1∑
r=0

(−δk,4r+6δl,4r+5 + δk,4r+5δl,4r+6) ,

Î1z = 3
2

1∑
r=0

(−δk,4r+4δl,4r+4 + δk,4r+7δl,4r+7) (A.9)

+ 1
2

1∑
r=0

(−δk,4r+5δl,4r+5 + δk,4r+6δl,4r+6) .

Por último los operadores correspondientes a las tres componenete de espín
nuclear de las trampas apareadas estan dados por

Î2x =
√

3
2 (δk,13δl,12 + δk,15δl,14 + δk,12δl,13 + δk,14δl,15) (A.10)

+ (δk,14δl,13 + δk,13δl,14) ,

Î2y = i

√
3

2 (−δk,13δl,12 − δk,15δl,14 + δk,12δl,13 + δk,14δl,15) (A.11)

+ i (−δk,14δl,13 + δk,13δl,14) ,

Î2z = 3
2 (−δk,12δl,12 + δk,15δl,15) + 1

2 (−δk,13δl,13 + δk,14δl,14) . (A.12)

Donde k, l toman valores de 1 a 15.
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B Ecuación maestra
para dos isótopos

de Ga2+

En este apéndice presentamos un modelo basado en la ecuación maes-
tra para estudiar el comportamiento de los dos isótopos de los centros
Ga2+ embebidos en el GaAsN. El ingrediente más importante del mo-

delo es la interacción hiperfina entre los espines electrónico y nuclear de los
centros Ga2+. Consideramos la interacción Zeeman en los electrones de la BC
y de las trampas paramagnéticas. También tomamos en cuenta los mecanis-
mos de relajación de espín electrónico en la BC y en las trampas; los procesos
de relajación de espín nuclear debido a las interacciones de dipolo-dipolo. El
sistema lo estudiamos en ausencia y presencia de un campo magnético ex-
terno en configuración de Faraday.

B.1. Modelo para dos isótopos de Ga2+

La mayoría de los procesos relevantes por la recombinación dependiente
del espń en los centros de Ga2+ pueden moelarse usando la ecuación

dρ

dt
= i

~
[ρ,H] +D (ρ) , (B.1)

donde ρ es la matriz de densidad, H es el hamiltoniano y D es el disipa-
dor. Asumimos que los distintos elementos (electrones, huecos y trampas) no
comparten términos coherentes así que la matriz de densidad la expresamos
como la suma directa de las submatrices

ρ = ρV B ⊕ ρCB ⊕ ρ(1)
1 ⊕ ρ

(1)
2 ⊕ ρ

(2)
1 ⊕ ρ

(2)
2 , (B.2)

donde los superíndices (1) y (2) etiquetan a los isótopos de Ga : Ga69 y Ga71.
El hamiltoniano

H = ~ω · S + Ω ·
(
S(1) + S(2)

)
+A1J

(1)
1 · S(1) +A2J

(2)
1 · S(2), (B.3)
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considera las interacciones de Zeeman en la BC y en las trampas así como
la interacción hiperfina en los centros Ga2+. En la expresión anterior, A1 y
A2 son los constantes hiperfinas de los isótopos Ga69 y Ga71, ω = gµBηB/~,
Ω = gcµBηB/~, µB es el magnetón de Bohr, B es el campo magnético
externo, g = +1 y gc = +2 son los factores giromagnéticos de los electrones en
la BC y en las trampas [5, 73, 74]. El factor η es una función de la potencia de
iluminación que usamos para corregir la dependencia del campo magnético en
la configuración de Faraday en las curvas de Pe(Bz). Debido a los mecanismos
de despolarización de espín aún no identificados, el ancho de las Lorentzianas
invertidas de las curvas Pe(Bz) no es reproducido correctamente por el modelo
[1]. La discrepancia entre los datos experimentales y los resultados teóricos
se corrige eligiendo η = 2.77.

Los operadores espín S, S(1) y S(2) corresponden a los electrones en la
BC, en el Ga69 y en el Ga71, respectivamente. Los operadores de espín nuclear
J

(1)
i y J (2)

i están asociados a los isótopos de Ga69 y Ga71, respectivamente.
Usamos el subíndice i = 1 para referirnos a los centros que tienen un electrón
sin aparear. Para el caso de i = 2, los centros paramagnéticos tiene dos
electrones que forman un estado de singulete.

El disipador está compuesto de los siguientes elementos

D (ρ) = G +DS +D(1)
SC +D(2)

SC +D(1)
1 +D(1)

2

+D(2)
1 +D(2)

2 +D(1)
SDR +D(2)

SDR. (B.4)

El término de generación esta dado por

G = (G+ +G−) (p+ n) 2 + (G+ −G−)
3∑

k=1
ekSk, (B.5)

donde n = S0 es el operador para los electrones en la BC y ek son los
elementos del vector unitario de la dirección de propagación de la excitación
de la luz. La generación de los electrones con espín hacia arriba y hacia abajo
está dada por

G(t)± = G0Ptpp

2
√

2πst

(1± Pe1) e−
1
2

(
t
st

)2

+ α (1± Pe2) e−
1
2

(
t−∆t
st

)2 , (B.6)

donde P es la potencia de excitación sobre un tiempo de tpp = 1 ns, G0 =
3.03 × 1023cm−3mW−1 es el factor de generación y st = 1 ps en esl tiempo
de duración de ambos pulsos. El grado de polarizción del pulso y del pul-
so prueba están parametrizados por Pe1, Pe2 ∈ [−1, 1], respectivamente. El
parámaetro α es la razón de las potencias entre el pulso y el pulso prueba.
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Consideramos que α = 1. El tiempo de retardo entre el pulso y el pulso
prueba es ∆t.

Usamos la teoría de relajación de Wangsness-Bloch-Redfield [1, 78–81]
para los términos de relajación los espines electrónico y nuclear, obteniendo
así los siguientes disipadores

DS = − 1
2τs

3∑
k=1

[Sk, [Sk, ρ]] , (B.7)

D(i)
SC = − 1

2τsc

3∑
k=1

[Sck, [Sck, ρ]] , (B.8)

D(i)
q = − 1

3τn,q

3∑
k=1

[
J cq,k,

[
J cq,k, ρ

]]
. (B.9)

El disipador en la ecaución (B.9) considera que los mecanismos de relajación
de espín nuclear de la centros de Ga2+ están dados por las interacciones tipo
dipolo-dipolo [1, 81]. Los parámetros fenomenológicos τs, τsc, τn,q regulan la
relajación del espín electrónico y nuclear. Los mejores valores arrojados por
los ajustes experimentales fueron τs = 100 ps, τsc = 200 ns, τn,1 = 1350 ps y
τn,2 = 350 ps para los electrones en la BC , los electrones en las trampas y los
nucleos en los centros [2], respectivamente. El mecanismo de la recombina-
ción dependiente del espín está tomada en cuenta por los disipadores D(1)

SDR

y D(2)
SDR. La construcción de estos disipadores se simplifica enormemente al

utilizar los elementos de un espacio interno de matrices hermitianas que des-
criben el espacio de la matriz de densidad. El espacio interno esta constituido
por los siguientes elementos

Λ =
{
p, Sk, U

(1)
k,j,i, V

(1)
j,i , U

(2)
k,j,i, V

(2)
j,i

}
= {λ1, λ2, . . . , λ165} , i, j, k = 0, 1, 2, 3 , (B.10)
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donde
p = 11×1 ⊕ 02×2 ⊕ 08×8 ⊕ 04×4 ⊕ 08×8 ⊕ 04×4, (B.11)
Sk = 01×1 ⊕ (sk)2×2 ⊕ 08×8 ⊕ 04×4 ⊕ 08×8 ⊕ 04×4, (B.12)

U
(1)
k,j,i = 01×1 ⊕ 02×2 ⊕ (sk ⊗ sj ⊗ si)8×8

⊕04×4 ⊕ 08×8 ⊕ 04×4, (B.13)
V

(1)
j,i = 01×1 ⊕ 02×2 ⊕ 08×8 ⊕ (sj ⊗ si)4×4

⊕08×8 ⊕ 04×4, (B.14)
U

(2)
k,j,i = 01×1 ⊕ 02×2 ⊕ 08×8 ⊕ 04×4

⊕ (sk ⊗ sj ⊗ si)8×8 ⊕ 04×4, (B.15)
V

(2)
j,i = 01×1 ⊕ 02×2 ⊕ 08×8 ⊕ 04×4

⊕08×8 ⊕ (sj ⊗ si)4×4 . (B.16)
sk son las matrices de espín que siguen las reglas de conmutación

[si, sj] = i~
∑
k

εi,j,ksk, i, j, k = 1, 2, 3, (B.17)

y s0 = 12×2 es la matriz identidad. La densidad de huecos en la BV está
representada por el operador p y Sk con los operadores de espín de los elec-
trones en la BC. Las operadores de espín electrónico para los isótopos Ga69

(l = 1) and Ga71 (l = 2) están dados por

S
(l)
k = U

(l)
k,0,0, k = 1, 2, 3 . (B.18)

El número de centros no apareados y apareados son
N

(l)
1 = U

(l)
0,0,0 , (B.19)

N
(l)
2 = V

(l)
0,0 . (B.20)

Los elementos de Λ forman un álgebra de Lie finita y sus elementos son
ortogonales. La ortogonalidad de estos elementos esta dado por la traza del
producto de dos elementos

(λq, λq′) = tr
[
λ†qλq′

]
= Tr

[
λ2
q

]
δq,q′ . (B.21)

Usando estas propiedades, podemos expresar los operadores de espín nuclear
fácilmente como la superposición de los elementos de la base (B.10) por

J
(l)
1,k =

3∑
j,i=0

Tr
[
J

(l)
1,kU

(l)
0,j,i

]
Tr
[
U

(1)
0,j,iU

(1)
0,j,i

] , (B.22)

J
(l)
2,k =

3∑
j,i=0

Tr
[
J

(l)
2,kV

(l)
j,i

]
Tr
[
V

(1)
j,i V

(1)
j,i

] . (B.23)
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Los disipadores D(1)
SDR y D(2)

SDR proyectados en la base Λ están dados por

D(l)
SDR =

∑
q

λq
C(l) [λq]
Tr
[
λ2
q

] , (B.24)

donde C(l) [λq] = Tr
[
D(l)
SDRλq

]
. Siguiendo el procedimiento desarrollado por

[1, 3] extraemos los coeficientes C(1) [λq] del modelo de dos cargas [4, 5] y los
generalizamo con el fin de complementar los requerimientos básicos como la
isotropía del espacio y las usuales reglas de transformación de los tensores.
Entonces los coeficientes son

C(l) [p] = −γhpF (l)
0,0 +G , (B.25)

C(l) [S0] = −γe2

(
nU

(l)
0,0,0 − 4

3∑
k=1

SnkU
(l)
k,0,0

)
+G , (B.26)

C(l) [Sk] = γe
2
(
nU

(l)
r,0,0 − Snr U

(l)
0,0,0

)
+Gs , (B.27)

C(l)
[
U

(l)
0,j,i

]
= −γe2

(
nU

(l)
0,j,i − 4

3∑
r=1

Snr U
(l)
r,j,i

)
+ γhpFj,i , (B.28)

C(l)
[
U

(l)
k,j,i

]
= −γe2

(
nU

(l)
k,j,i − SnkU

(l)
0,j,i

)
, (B.29)

C(l)
[
F

(l)
j,i

]
= γe

2

(
nU

(l)
0,j,i − 4

3∑
r=1

Snr U
(l)
r,j,i

)
− γhpF (l)

j,i , (B.30)

donde l = 1, 2, k = 1, 2, 3 y i, j = 0, 1, 2, 3. Las barras en los parámetros
indican los promedios mecano-estadísticos dados por

λq = Tr
[
ρ̂(t)λ̂q

]
. (B.31)

Esta ecuación también impica que la matriz de densidad puede ser desarro-
llada como

ρ̂(t) =
∑
q

1
Tr
[
λ2
q

]λq(t)λ̂q. (B.32)

Los parámtros relacionados con las capturas de los electrones de la BC y los
huecos en la BV están dados por cn = 1/N (l)τ ∗ and cp = 1/N (l)τh donde
N (1) y N (2) son el número total isótopos de Ga69 y Ga71, respectivamente.
τ ∗ = 14.2 ps y τh = 12 ps son los tiempos de recombinación de los electrones
en la BC y de los huecos en la BV, respectivamente.

Para extraer información del modelo, encotramos el sistema de ecuacio-
nes diferenciales para los valores mecanoestadísticos de los elementos de Λ.
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Obtenemos un sistema de 165 ecuaciones diferenciales no lineales de primer
orden dado por

dλq
dt

= i

~
Tr [[H,λq] ρ] + Tr [D (ρ)λq] . (B.33)

La dependencia temporal de las observables físicas las obtenemos mediante

Ô = Tr
[
Ôρ̂(t)

]
=
∑
q

1
Tr
[
λ2
q

] Tr
[
Ôλ̂q

]
λq(t) , (B.34)

donde Ô es cualquier operador desarrollado en la base Λ.
En particular, la razón de recombinación dependiente del espín SDRr

fue calculada como SDRr = I+/IX donde I+ y IX son las intensidades
de fotoluminiscencia bajo excitación circular y linear, respectivamente. Las
intensidades de fotolumniscencia fueron calculadas como

I = γrn(t)p(t), (B.35)

donde n(t) = Tr
[
ρ̂(t)Ŝ0

]
, p(t) = Tr [ρ̂(t)p̂] y γr = 3cp/20 es el coeficiente de

recombinación bimolecular. Para obtener I+ el cálculo fue desarrollado con
Pe2 = 0.15 y para JX consideramos que Pe2 = 0.
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Time evolution of two-dimensional quadratic Hamiltonians:
A Lie algebraic approach
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Azcapotzalco, Av. San Pablo 180, Col. Reynosa-Tamaulipas, Azcapotzalco,
02200 México D.F., México

(Received 2 February 2016; accepted 11 April 2016; published online 26 April 2016)

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]

I. INTRODUCTION

In many applications as radio-frequency ion traps,1–8 quantum optics,9–12 cosmology,13,14 quan-
tum field theory,15 quantum dissipation,16–22 magneto-transport in lateral heterostructures23–26 and
even gravitational waves27 the time evolution of particles in quadratic potentials is frequently
examined. The one-dimensional, generalized time-dependent quadratic Hamiltonian is given by

Ĥ = a1(t) + a2(t)x̂ + a3(t)p̂ + a4(t)x̂2 + a5(t)p̂2 + a6(t) (x̂ p̂ + p̂x̂) , (1)

where x̂ and p̂ 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,28,29 the driven harmonic oscillator,30,31 Kanai-Caldirola
Hamiltonians,16–21 and time dependent harmonic oscillators, i.e., an oscillator with time-varying
frequency.21,32,33 The time evolution generated by the most general version of (1) has been studied
by means of Lewis and Riesenfeld34 invariants35 and through linear invariants.1

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

Ĥ = a1(t) + a2(t)x̂ + a3(t) ŷ + a4(t)p̂x + a5(t)p̂y + a6(t)x̂2 + a7(t) ŷ2 + a8(t)x̂ ŷ + a9(t)p̂2
x

+ a10(t)p̂2
y + a11(t)p̂x p̂y + a12(t) (x̂ p̂x + p̂x x̂) + a13(t)


ŷ p̂y + p̂y ŷ

�
+ a14(t)x̂ p̂y + a15(t) ŷ p̂x. (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 Riesenfeld34 invariant theory,28,29,36 Feynman’s path integrals,37–41 time-space transformation

0022-2488/2016/57(4)/042104/21/$30.00 57, 042104-1 Published by AIP Publishing.
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Electron-nuclear spin dynamics of Ga2+ paramagnetic centers probed
by spin-dependent recombination: A master equation approach
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(Received 13 November 2016; revised manuscript received 3 April 2017; published 10 May 2017)

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, 69Ga and
71Ga, 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

alloys, Ga2+
i 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

2469-9950/2017/95(19)/195204(14) 195204-1 ©2017 American Physical Society
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Electron-nuclear coherent spin oscillations probed by spin-dependent recombination

S. Azaizia,1 H. Carrère,1 J. C. Sandoval-Santana,2 V. G. Ibarra-Sierra,2 V. K. Kalevich,3 E. L. Ivchenko,3 L. A. Bakaleinikov,3

X. Marie,1 T. Amand,1 A. Kunold,4 and A. Balocchi1,*

1Universitè de Toulouse, INSA-CNRS-UPS, LPCNO, 135 avenue de Rangueil, 31077 Toulouse, France
2Departamento de Física, Universidad Autónoma Metropolitana Iztapalapa, Avenida San Rafael Atlixco 186,

Colonia Vicentina, 09340 Mexico City, Mexico
3Ioffe Physical-Technical Institute, 194021 St. Petersburg, Russia

4Área de Física Teórica y Materia Condensada, Universidad Autónoma Metropolitana Azcapotzalco, Avenida San Pablo 180, Colonia
Reynosa-Tamaulipas, 02200 Mexico City, Mexico

(Received 1 March 2018; published 5 April 2018)

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 Cr4+ in SiC, Ce3+ 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

I. 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 Ga2+

i

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 Ga2+

i

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

*Corresponding author: andrea.balocchi@insa-toulouse.fr

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 Cr4+ 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 Ce3+ 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, Ga2+

i centers are
fundamentally different. The 4s electron spin in Ga2+

i point
defects, unlike the 5d electron spin in Ce3+, 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.

2469-9950/2018/97(15)/155201(8) 155201-1 ©2018 American Physical Society
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Abstract. We propose an experimental procedure to track the evolution of electronic and nuclear spins in
Ga2+ centers in GaAsN dilute semiconductors. The method is based on a pump-probe scheme that enables
to monitor the time evolution of the three components of the electronic and nuclear spin variables. In
contrast to other characterization methods, as nuclear magnetic resonance, this one only needs moderate
magnetic fields (B ≈ 10 mT), and does not require microwave irradiation. Specifically, we carry out a series
of tests for different experimental conditions in order to optimize the procedure for maximum sensitivity
in the measurement of the circular degree of polarization. Based on previous experimental results and the
theoretical calculations presented here, we estimate that the method could yield a time resolution of about
10 ps.

1 Introduction

The prospect of novel spintronic devices and quantum computation has boosted the developement of new and powerful
experimental tools to study and characterize solid-state–based spin systems. Some of the most promising proposals to
implement quantum registers are nuclear-spin–based architectures [1]. In this type of configuration, a bound electron
spin couples to the nuclear spin in a point defect through hyperfine interaction. Owing to their remarkable degree of
isolation, nuclear spins are able to interact with the environment and the electromagnetic field mostly through the
bound electron [2]. Even though this fact produces very stable quantum bits, addressing the nuclear states is rather
challenging. A wide range of point defects and embedding materials has been tested. Some of them are point defects in
diamond [2,3], diamond negatively charged nitrogen-vacancy centers [4–9], phosphorous atom impurities in silicon [10–
15], silicon vacancies in silicon carbide [16] and more recently, Ge-vacancy centers embedded in diamond [17–19].

Nuclear-magnetic-resonance–based techniques provide with the means to both control the nuclear states [3] and
probe the main nuclear-polarization mechanisms [20–25]. However, these techniques have very low detection sensitivity
mainly caused by the weak magnetization of nuclear spins [26]. Moreover, the methods developed to enhance their
sensitivity generally involve cryogenic temperatures and high magnetic fields.

Alternative methods enable time resolution and higher sensitivity. Time-resolved Faraday rotation has been used to
study the evolution of spin systems, such as magnetic-semiconductor quantum wells [27], Ce3+ ions in YAG crystals [28,
29], spin precession in orthoferrites [30] and spin coherence in colloidal CdS quantum dots [31]. Other pump-probe
schemes are capable of time-resolving the fast spin dynamics that take place in antiferromagnetic materials by detecting
the birefringence changes induced by the pump pulse [32]. The combination of spin-polarized scanning tunneling
microscopy together with an all electronic pump-probe scheme can also be applied to the observation of spin relaxation
of individual atoms [33].
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h i g h l i g h t s

• 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.
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a b s t r a c t

We discuss the one-dimensional, time-dependent general quadra-
tic Hamiltonian and the bi-dimensional charged particle in
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
the propagator as well as the explicit form of the Heisenberg pic-
ture position andmomentum operators. First, the set of generators
forming a closed Lie algebra is identified for the general quadratic
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We study the internal rotational dynamics of electronic beams in relation to the phase singularities of their
wave functions. Given their complex singularity structure, Hermite-Gaussian beams and other superpositions of
Laguerre-Gaussian modes are studied here. We show that by inspecting the lowest nonvanishing terms of the
wave function near the singularity, it is possible to infer the structure of the Bohmian streamlines. Conversely,
starting from a map of the electron’s Bohmian velocities, we demonstrate that it is possible to derive the form of
the electron’s wave function near the singularity. We outline a procedure that could yield an experimental method
to determine the main parameters of the electron’s wave function close to a singularity.

DOI: 10.1103/PhysRevA.94.063815

I. INTRODUCTION

The charged particle subject to a uniform and static
magnetic field [1–3] is at the heart of many physical theories.
The quantum Hall [4] and related effects such as de Haas–van
Alphen effect [5], Shubnikov–de Haas oscillations [6], and
the fractional quantum Hall effect [7] cannot be understood
without it. However, solid-state systems are too complex to
provide precise information about the internal dynamics of
the Landau levels. Inspired by optical vortex beams, electron
vortex beams have recently gained attention [8–16] not only
because they are expected to provide new capabilities to
electron microscopes, but also for allowing the observation of
the electrons’ isolated quantum states. The concept of vortex
beam has even been extended to two-level atom beams [17].

Whereas electron vortex beams may be understood as so-
lutions of the Schrödinger equation, their optical counterparts
are paraxial solutions of the Helmholtz equation [11–13]. In
contrast to solid-state systems, Laguerre-Gaussian (LG) beams
allow for more precise and accurate observation of the internal
dynamics of the Landau levels because they are generated in
the rather controlled environment of a transmission electron
microscope (TEM).

Among other techniques, electron vortex beams with a
helical wave front carrying a large orbital angular momentum
(as LG beams) are produced passing a standard electron beam
through a holographic mask in TEMs [11–13,18]. For example,
LG beams are created by using a diffraction grating with a
dislocation [13] that confers electrons a certain orbital angular
momentum (OAM). In order to get actual Fock-Darwin states,
the beam waist is chosen to match their diameter in a region
where the axial magnetic field is uniform. When LG beams
propagate along the direction of a uniform magnetic field,
they behave as stable solutions of the Schrödinger equation.
LG beams correspond in fact to the Fock-Darwin states that
in turn are stationary solutions of the Shrödinger equation
of a two-dimensional (2D) charged particle in a magnetic
field. Thereby most of their features remain constant and, as
for their optical counterparts, the beam profile is maintained
as electrons propagate. Among these quantities, the OAM is
preserved.

Bessel electron beams [19], Airy beams [20], and Hermite-
Gaussian (HG) beams [21] have been studied and produced in
the laboratory. HG modes, for example, may serve to probe the
OAM of electron beams. All of these beams can be understood
as linear combinations of LG states carrying different amounts
of OAM.

Phase singularities play a crucial role in the formation of
vortices in light. They have been widely studied since the
pioneering works of Dirac [22], Aharonov and Bohm [23],
Nye [24], and Berry [25]. Mathematically, optical singularities
are regions in the domain of the electromagnetic field where
the phase is indeterminate; as a consequence the field vanishes
in these regions of space. Phase singularities are also present in
electron beams and manifest themselves as vortices of density
currents that turn around a zero of the wave function. Due
to their cylindrical symmetry, LG beams can be made to
have large OAM. Their wave front spirals around a phase
singularity located at the center of the wave front [26,27].
Singularities may be characterized by their topological charge,
i.e., an integer number that counts the number of times the wave
front makes a full revolution in one wavelength. In the case of
LG beams and other eigenstates of the OAM, the topological
charge matches the OAM. Some linear combinations of LG
modes are very interesting in this regard because, not carrying
a distinctive angular momentum, they may present rich and
complex singularity arrangements. Around each singularity, a
density current vortex is formed whose properties fully depend
on the mathematical form of the singularity.

Given the large amount of knowledge on optical vortices,
they were the first candidates for OAM-based spectroscopic
techniques. However, optical techniques have been proven
to be very inefficient, owing to the weak optical multipolar
transitions [28]. In contrast, it has been theoretically [29,30]
and experimentally [15] demonstrated that the OAM of
electron beams can be transferred to atomic electrons having
an observable effect on the magnetic circular dichroism. It has
also been suggested that by creating different superpositions
of LG beams [31], it is possible to tailor the internal electron
currents. For instance, by superimposing various LG states, it
is possible to produce off-axis density current vortices [19].

2469-9926/2016/94(6)/063815(15) 063815-1 ©2016 American Physical Society
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Abstract
The impact of  Ga3+ 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,  Ga3+ 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  Ga2+ and  Ga3+ 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 

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  Ga2+ 
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.  Ga3+) [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] 
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Method for Finding the Exact Effective Hamiltonian
of Time-Driven Quantum Systems

Juan Carlos Sandoval-Santana, Victor Guadalupe Ibarra-Sierra, José Luis Cardoso,
Alejandro Kunold,* Pedro Roman-Taboada, and Gerardo Garćıa Naúmis

Time-driven quantum systems are important in many different fields of
physics as cold atoms, solid state, optics, etc. Many of their properties are
encoded in the time evolution operator or the effective Hamiltonian. Finding
these operators usually requires very complex calculations that often involve
some approximations. To perform this task, a systematic scheme that can be
cast in the form of a symbolic computational algorithm is presented. It is
suitable for periodic and non-periodic potentials and, for convoluted systems,
can also be adapted to yield numerical solutions. The method exploits the
structure of the associated Lie group and a decomposition of the evolution
operator on each group generator. To illustrate the use of the method, five
examples are provided: harmonic oscillator with time-dependent frequency
(Paul trap), modulated optical lattice, time-driven quantum oscillator, a
step-wise driving of a free particle, and the non-periodic Caldirola-Kanai
Hamiltonian. To the extent of the authors’ knowledge, whereas the exact form
of Paul trap’s evolution operator is well known, its effective Hamiltonian was
until now unknown. The remaining four examples accurately reproduce
previous results.

1. Introduction

In recent years, there has been a remarkable interest in
time-driven quantum systems[1–5] (TDQS). Among the reasons
for this are the possibility of tailoring time-driven potentials
using cold atoms,[6–11] creating topologically protected edge
states,[12,13] other interesting topological phases,[14–16] and dynam-
ically generating quantum entanglement[17] as well as global
quantum-quenching.[18] The Hamiltonians of these systems[5]
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H(t)= H0 +V (t) typically consist of a
time-independent Hamiltonian H0 plus a
time-dependent potential V (t). In this pa-
per, particular attention will be paid to the
case where V (t) is periodic although the
results may be applied to non-periodical
potentials. Notice that for periodic driv-
ing, there is an approximated method,[19]

based in the Wegner’s flow method,[20]

which solves the problemup to a required
accuracy, yet it requires periodicity.
The TDQS properties are thus calcu-

lated by using the time evolution opera-
tor U(t) = T exp[−i

∫ t
0 dtH(t)/�], where

T is the time ordering operator. In the
case of periodic potentials, using Flo-
quet theory,[21,22] one can show that the
solution is equivalent to finding an ef-
fective Hamiltonian He such that[5]

U(T ) = e−i HeT/� (1)

where T is the period of the potential, plus the evolution from
the end of the last cycle to t , this last part is related to the
micromotion.[5] The calculation of He is not a trivial task and only
few cases allow a closed analytic solution.[5]

Here, we present a method based on the use of Lie algebras
to compute He.[23] A great variety of physically relevant Hamilto-
nians may be addressed by this method. Examples are: the mod-
ulated optical lattice,[9,24] fastly driven tight-binding chains,[25,26]

Paul trap,[27] quantum wires,[28] graphene,[29] quantum paramet-
ric resonance,[30] and Hubbard Hamiltonian.[8,31,32] The method
can also be used to find gauge transformations that eliminate the
time dependence from certain Hamiltonians.[5,33] This approach
is based on our earlier results on the use of Lie algebras to find the
evolution operator of time-dependent Hamitlonians.[34,35] How-
ever, the method presented here has major improvements and
differences with respect to our previous work. First, it does not
require the prior knowledge of the transformation rules arising
from the commutators between the algebra’s elements. More-
over, the transformation rules are obtained directly from the
structure constants as part of the method. Second, it enables us
to put the evolution operator in the form of a single unitary trans-
formation, that, as we will see later (see Equation (5)), is a crucial
step in finding the effective Hamiltonian. In contrast, our ear-
lier results only allow to compute the evolution operator in the
form of a product of unitary transformations (see Equation (4)).
For convoluted systems that do not allow an analytic solution, the
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