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Abstract

In view of the advancing miniaturization of semiconductor-based devices and the ambition to
further increase power efficiency and integration density on integrated circuits, the development
of novel devices is the subject of ongoing research. Promising candidates are exciton-based
optoelectronic devices, which may be used as integrable optoelectronic devices in the field of
optical information processing. Thus it is necessary to investigate the spectral and dynamic
properties of excitons in semiconductor heterostructures. For this reason, the present thesis
is concerned with the study of coherent dynamics of various exciton polarizations by four-
wave mixing experiments at liquid helium temperatures. Furthermore, the diffusion of optically
excited excitons in semiconductor heterostructures is explored. As a result of miniaturization,
the physical effects at internal interfaces are becoming increasingly important. For this purpose
the main focus of this thesis is on so-called charge-transfer excitons (CTX) in a type-ll like
heterostructure. In this structure, the electrons and holes are localized in adjacent quantum
films only a few hundred femtoseconds after optical excitation. The mutual Coulomb attraction
allows the spatially separated electrons and holes to form charge-transfer excitons across the
internal interface. The results show that internal interfaces have a great influence on the
dephasing of excitonic polarizations. It has become apparent that the coherence of the CTX
polarization is lost about four times faster than the coherence of a regular exciton polarization
within a type-l heterostructure. Since the wave function of the CTX is extended across internal
interfaces, the faster decay is attributed to increased scattering processes occurring at the
internal interfaces. In addition, scattering processes between CTX polarizations and charge-
transfer excitons or a spatially separated electron-hole-plasma are investigated. It is found that
the scattering between a CTX polarization and incoherent CTX is about twice as strong as
the interaction between a regular exciton polarization and incoherent excitons. Moreover, the
four-wave mixing experiments show quantum beatings arising from the coherent excitation of
excitonic and biexcitonic polarizations. Thus, a biexciton binding energy of Ep ~ 1,85 meV
could be determined.

In addition to the coherent dynamics of excitonic polarizations, this thesis focuses on the
carrier propagation of optically induced carriers in semiconductor heterostructures. The results
show that the expansion of spatially separated carriers is significantly slower than the carri-
er propagation in a type-l structure. Besides a larger extent of impurities and compositional
fluctuations in the barrier layers, layer thickness fluctuations of the quantum films contribute
significantly to the limitation of carrier diffusion. Layer thickness fluctuations lead to micros-
copic interfacial roughness, which limits the carrier mobility and thus leads to a reduction of
the diffusion constants in the type-Il like structure. In this structure, the carriers predominant-
ly stay close to the internal interface due to the spatially indirect band structure. Since the
carrier transport is parallel to the interface, the expansion of the spatially separated carriers
is more affected by the interface morphology. Thus, the results obtained here show that the
morphology of the interface has a great impact on the light-induced transport properties of
the carriers in semiconductor heterostructures.

VI
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Einleitung

Als 1931 der Theoretiker Wolfgang Pauli an seinen Assistenten Peierls die Worte ,,One shouldn't
work on semiconductors, that is a filthy mess; who knows if they really exist?'L' schrieb,
konnte er nicht erahnen, welch herausragende Bedeutung Halbleitern im heutigen digitalen
Informationszeitalter zukommen wird.

Die Entdeckung und Untersuchung von Halbleitermaterialien geht bis ins 19. Jahrhundert
zuriick. Die erste Beobachtung eines Halbleitereffekts erfolgte 1833 durch Michael Faraday.
Dieser stellte fest, dass die elektrische Leitfahigkeit von Silbersulfid von dem von Metallen
bekannten Verhalten abwich: Die elektrische Leitfahigkeit nahm mit steigender Temperatur
zu? Einige Jahrzehnte spiter folgte die Beobachtung des photovoltaischen Effekts in einem
Festkorper, welche zur Entwicklung der ersten photovoltaischen Zelle durch Charles Fritts
filhrte® Im Jahr 1874 gelang Ferdinand Braun eine bahnbrechende Entdeckung, als er den
richtungsabhangigen elektrischen Stromfluss zwischen Metallsulfiden und dinnen Metallspit-
zen untersuchte 2 Auf diese Weise entdeckte er den Gleichrichtereffekt der Halbleiter, womit
er den Grundstein fir die heutige Halbleitertechnik legte. Obwohl die physikalische Ursache
des Gleichrichtereffekts zu dieser Zeit nicht bekannt war, wurden in den folgenden Jahrzehn-
ten auf Silizium und Germanium basierende Punktkontakt-Gleichrichter entwickelt, wodurch
die heutzutage wichtigen Halbleiter Silizium und Germanium Einzug in die Halbleitertechnik
fanden? 1931 entwickelte Alan Wilson die Bandtheorie von Festkorpern, die auf der Existenz
leerer und gefiillter Energiebander in Kristallen basiert. Durch Wilsons Theorie konnte erstmals
das unterschiedliche Verhalten von Metallen und Halbleitern erklart und die beobachteten Ef-
fekte verstanden werden® Anlasslich verbesserter Ziichtungsverfahren und der Verfiigbarkeit
reinerer Materialien gelang Walter H. Brattain, John Bardeen und William Shockley 1947 eine
wegweisende Erfindung, welche den Einstieg in die Mikroelektronik erméglichte. Den drei For-
schern ist es gelungen den ersten Bipolartransistor in Form eines aus Germanium aufgebauten
Spitzentransistors herzustellen” In den Folgejahren erméglichte die Entwicklung neuer Ver-
fahren zur Herstellung von hochreinem Silizium und Germanium die Entwicklung des ersten
Silizium-Transistors# 1958 demonstrierte Jack Kilby, dass es méglich ist verschiedene Bau-
elemente und ihre Verbindungen auf einem gemeinsamen Halbleitersubstrat unterzubringen.
Damit entwickelte er die erste integrierte Schaltung und lautete das Zeitalter der Mikroelek-
tronik ein® In den letzten 50 Jahren ist die Integrationsdichte auf einem Chip immer weiter
gewachsen und die GroBe der Bauteile stetig gesunken. Angetrieben wird dieser Trend durch



1 | Einleitung

das Streben nach immer leistungsfahigeren Mikroprozessoren, héheren Taktfrequenzen und
schnelleren Schaltkreisen.

Das Aufkommen moderner Epitaxieverfahren Ende der 1960er Jahre fiihrte zur Herstel-
lung besonders diinner Halbleiterheterostrukturen? Diese auch als Quantenfilme bekannten
Strukturen bestehen in der Regel aus diinnen, einige 100 A breiten Halbleiterschichten, die die
Ladungstrager in zwei Dimensionen einschlieBen. Dieser sogenannte Quanteneinschluss fiihrt
zur Ausbildung diskreter Energieniveaus und beeinflusst dementsprechend die optischen Eigen-
schaften des Materials. Damit war die Moglichkeit gegeben Bauelemente spezifischer auf ihre
individuellen technischen Anforderungen anzupassen. Mit der Einfiihrung der Quantenfilme
konnte 1978 die erste elektrisch gepumpte Quantenfilm-Laserdiode entwickelt werden, die bei
Raumtemperatur im CW-Modus betrieben werden konnte ¥ Neben Laserdioden, die heutzuta-
ge insbesondere bei der optischen Dateniibertragung in Glasfaserkabeln eingesetzt werden, fin-
den Quantenfilme ebenfalls in Solarzellen, Leuchtdioden, Photodetektoren oder HEMTs (engl.:
high-electron-mobility transistor) Anwendung.

Getrieben durch die voranschreitende Miniaturisierung halbleiterbasierter Bauelemente und
dem Streben die Leistungseffizienz und die Integrationsdichte der integrierten Bauelemente
weiter zu erhohen, ist die Entwicklung neuartiger Bauelemente Gegenstand laufender For-
schung. Als vielversprechend gelten insbesondere exzitonenbasierte optoelektronische Bauele-
mente 112113 Bereits 2007 gelang der experimentelle Nachweis eines exzitonischen optoelek-
tronischen Halbleitertransistors (engl.: exciton optoelectronic transistor, Abk.: EXOT) Y Des-
sen Basis besteht aus gekoppelten GaAs/(Alp 33Gag 67)As-Quantenfilmen sowie den fiir elek-
tronische Feldeffekttransistoren (Abk.: FET) tblichen Source-, Gate- und Drain-Anschlissen.
Aufgrund ihrer mit FETs vergleichbaren GroBe, besteht die Moglichkeit sie in integrierte Schal-
tungen einzubauen und die Integrationsdichte auf diese Weise zu erhéhen. Durch einen Laser
werden Exzitonen innerhalb des Halbleiterbauteils generiert. Uber die Gate-Spannung kann ein
lateral moduliertes elektrisches Feld senkrecht zur Quantenfilmebene erzeugt werden, welches
zu einem beliebig modulierbarem Potentialprofil in der Ebene der Quantenfilme fiihrt. Auf die-
se Weise kann die Ausbreitung der Exzitonen innerhalb des Bauteils durch die Gate-Spannung
gesteuert werden. Anders als in konventionellen (ladungsbasierten) Transistoren stellen hierbei
Exzitonen das Medium fiir den Transistorbetrieb dar 1% Diese Eigenschaft ist insbesondere in der
Signalverarbeitung vorteilhaft: Wahrend zur Signalweiterleitung herkémmlicherweise Photonen
eingesetzt werden, basiert die Signalverarbeitung auf der Verwendung von Elektronen. Eine
Schnittstelle zwischen optischer Signaliibertragung und elektronischer Signalverarbeitung sorgt
somit fiir Verzégerungen. Durch den Einsatz von Exzitonen entfallen zeitliche Verzégerungen,
da Exzitonen fiir die Signalverarbeitung genutzt werden und gleichzeitig eine direkte Verbin-
dung zur optischen Kommunikation herstellen kénnen® Dementsprechend besitzen exzito-
nenbasierte Bauteile das Potential in Zukunft als integrierbare, optoelektronische Bauelemente
mit hohen Vernetzungsgeschwindigkeiten im Bereich der optischen Informationsverarbeitung
eingesetzt zu werden. Nur wenige Jahre spater folgte der experimentelle Grundsatzbeweis fir
die Steuerung von Exzitonenfliissen in einer exzitonischen integrierten Schaltung sowie fiir
den Betrieb exzitonischer Schaltungen bei Temperaturen bis zu 100 K243 Eine praktische
Anwendung setzt jedoch den Betrieb bei Raumtemperatur voraus. Da Exzitonen lediglich bis
zu Temperaturen T ~ En/kp existieren (in GaAs/(Alp33Gag67)As-CQW ~ 40 K1) hatten
schweizer Forscher die |dee alternative Materialien zur Herstellung exzitonenbasierter Bauele-



mente einzusetzen 1917 Mit ihrem aus einer MoS,/WSe,-Heterostruktur aufgebauten EXOT
demonstrierten sie, dass eine elektrische Kontrolle der Ausbreitung der Exzitonen und damit
allgemeine Transistoraktionen bei Raumtemperatur méglich sind 18

Der letzte Abschnitt hat verdeutlicht wie essentiell der Ladungstragertransport in Halbleiter-
heterostrukturen fiir die Funktionalitat technischer Gerate ist. Aus diesem Anlass beschéaftigt
sich ein Teil dieser Arbeit mit der Untersuchung der Diffusion optisch angeregter Exzitonen bzw.
freier Ladungstrager innerhalb verschiedener lateraler Heterostrukturen. Infolge der Miniaturi-
sierung spielen die inneren Grenzflachen zwischen zwei Halbleitermaterialien eine bedeutende
Rolle fiir moderne technische Anwendungen und die Funktionalitdt halbleiterbasierter Bauele-
mente. Um den Einfluss interner Grenzflichen auf das Transportverhalten der Exzitonen zu
untersuchen, bieten sich vor allem Modellsysteme in Form sogenannter Typ-ll-artiger Hete-
rostrukturen an. Wahrend die untersuchte Referenzprobe aus (Ga,In)As-Quantenfilmen auf-
gebaut ist, besteht die Typ-II-Struktur aus zwei verschiedenen Quantenfilmen. Aufgrund ihrer
raumlich indirekten Bandstruktur sind die Elektronen und Lécher nur wenige hundert Femto-
sekunden nach der optischen Anregung in unterschiedlichen Quantenfilmen lokalisiert 2% Die
raumlich voneinander getrennten Elektronen und Lécher kénnen durch gegenseitige Coulomb-
Anziehung sogenannte Charge-Transfer-Exzitonen (CTX) bilden. Da sich die CT-Exzitonen
aufgrund ihres rdumlich indirekten Charakters innerhalb der lateralen Heterostruktur entlang
interner Grenzflachen ausbreiten, beeinflusst die Morphologie der Grenzfliachen die Mobilitat
der Ladungstrager. Mithilfe des Vier-Wellen-Mischens kann die Diffusion der Exzitonen bzw.
der freien Ladungstrdger innerhalb der unterschiedlichen Quantenfilmstrukturen untersucht
werden. Die im Rahmen dieser Arbeit gewonnenen Ergebnisse werden in [Kapitel 6 zusammen-
gefasst und unterschiedliche Diffusionseigenschaften der Ladungstrager innerhalb der Referenz-
und Typ-1l-Probe diskutiert.

gibt einen Einblick in die physikalischen Grundlagen von Halbleitern und der
Licht-Materie-Wechselwirkung, welche den theoretischen Grundstein fiir das Verstandnis der
durchgefiihrten Experimente legt. Der darauffolgende Abschnitt beschaftigt sich mit der De-
phasierung makroskopischer Polarisationen im Halbleitermaterial und den physikalischen Hin-
tergriinden des Vier-Wellen-Mischens. AnschlieBend wird die diffusive rdumliche Ausbreitung
angeregter Ladungstrager in Halbleiterquantenfilmen thematisiert.

Das darauffolgende [Kapitel 3| beschaftigt sich mit den eingesetzten Messmethoden, wobei die
anschauliche Beschreibung der Vier-Wellen-Mischung im Vordergrund steht. Der strukturelle
Aufbau der in dieser Arbeit untersuchten Halbleiterheterostrukturen wird dem Leser in[Kapitel 4]
nahergebracht.

[Kapitel 5| untersucht die kohadrente Dynamik verschiedener Exzitonpolarisationen. Im Allge-
meinen kann die Analyse der kohdrenten Dynamik angeregter Oszillatoren einen Aufschluss
tiber die Wechselwirkungen zwischen den Oszillatoren und deren Umgebung geben. Zu die-
sem Zweck werden zusatzliche Vier-Wellen-Misch-Experimente an der Referenzprobe sowie
der Typ-lI-Struktur durchgefiihrt. Unterschiede beziiglich der koharenten Dynamik der 1s-
Exzitonpolarisation der Referenzprobe und der CTX-Polarisation der Typ-1I-Probe werden dis-
kutiert und mit dem Einfluss der internen Grenzflichen der Typ-II-Struktur in Verbindung
gebracht. Dariiber hinaus werden Quantenschwebungen in der koharenten Polarisation zwi-
schen reguldren 1s- und Biexzitonen beobachtet. Ferner kann mithilfe weiterer Vier-Wellen-
Misch-Experimente der Einfluss von Ladungstragerstreuprozessen auf die verschiedenen Exzi-
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tonpolarisationen bestimmt werden. Zu diesem Zweck werden unterschiedliche Ladungstrager
als Kollisionspartner bereitgestellt und aus den Messdaten sogenannte Streuparameter extra-
hiert. Unterschiede und Gemeinsamkeiten beziiglich der Streueigenschaften der 1s- und CTX-
Polarisationen werden dargelegt und diskutiert. Die vorliegende Arbeit schlieBt mit einer Zu-

sammenfassung der Ergebnisse in ab.



Grundlagen der Halbleiterphysik

Das folgende Kapitel soll eine Einflihrung in die grundlegenden Konzepte von Halbleitern geben
und damit zum Verstandnis der in dieser Arbeit vorgestellten Experimente beitragen. Zu diesem
Zweck wird zunachst der Begriff der Bandstruktur erlautert, welche die elektrischen und opti-
schen Eigenschaften des Halbleiters bestimmt. Danach wird der Effekt des Quanteneinschlusses
in niederdimensionalen Halbleiterstrukturen besprochen. Da die im Rahmen dieser Arbeit vor-
gestellten Experimente auf nichtlinearen spektroskopischen Untersuchungsmethoden basieren,
wird anschieBend die Licht-Materie-Wechselwirkung in Halbleitern vorgestellt. Die kurz nach
einer optischen Anregung in Halbleiterstrukturen ablaufenden Prozesse werden beschrieben
sowie die untersuchten Phanomene dargelegt. Weiterhin wird die Methode des Vier-Wellen-
Mischens erklart, ehe das Kapitel mit der Beschreibung des diffusiven Transportverhaltens
raumlich lokalisiert angeregter Ladungstrager in Halbleiterheterostrukturen abschlieBt.

2.1. Elektronische Eigenschaften von Halbleitern

2.1.1. Bandstruktur

Weil ein Kristall aus einer regelmaBigen Anordnung von Atomen besteht, unterscheiden sich
die elektronischen Eigenschaften eines Kristalls von denen einzelner Atome. Wahrend einzelne
Atome diskrete elektronische Energieniveaus besitzen, fiihrt die Uberlappung der Atomorbitale
im Kristallgitter zu einer Ausbildung von Energiebandern?? Innerhalb eines Kristalls sind die
Valenzelektronen einem schwachen periodischen Potential ausgesetzt, welches durch die po-
sitiven Atomriimpfe verursacht wird. Die theoretische Beschreibung eines Elektrons in einem
periodischen Potential erfolgt iiber das Bloch-Theorem, welches die Bildung von Energieliicken
am Rand der ersten Brillouin-Zone erklart.%

Die Darstellung der elektronischen Zustidnde in Abhangigkeit des Kristallimpulses k wird als
Bandstruktur bezeichnet.[Abbildung 2.1] zeigt beispielhaft die Bandstruktur eines Galliumarsen-
id-Volumenkristalls (Abk.: GaAs), der in der Zinkblendestruktur kristallisiert. Sie umfasst eine
Vielzahl unterschiedlicher Bander, deren jeweilige Energien von der Richtung im Impulsraum
abhangen. Die Extrema der verschiedenen Bander neigen dazu, entweder in der Mitte der
ersten Brillouin-Zone, und damit bei k = 0 am sogenannten I'-Punkt, oder an den Randern
der Brillouin-Zone aufzutreten <
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Abbildung 2.1.: a) Stellt die Bandstruktur des direkten Volumenhalbleiters Galliumarsenid ent-
lang verschiedener Richtungen im k-Raum dar/?3 In (b) wird der Verlauf der
Energiebander am TI'-Punkt (k=0) in einem Halbleiter mit direkter Ener-
giellicke schematisch wiedergegeben. Das Valenzband spaltet aufgrund der
Spin-Bahn-Kopplung in zwei Subbénder mit j = 1/2 und j = 3/2 auf. Die obers-
ten Subbéander spalten wiederum in zwei getrennte Energiebdnder mit unter-
schiedlicher Krimmung (hh, lh) auf. Jedes der drei Valenzbénder ist zweifach
spinentartet.

Das im Grundzustand eines Halbleiters hochste vollbesetzte Energieband bezeichnet man
als Valenzband, die dariiberliegenden leeren Bander als Leitungsbander. Befinden sich das
Valenzbandmaximum und das Leitungsbandminimum am gleichen k-Punkt der ersten Brillouin-
Zone, ist von einem direkten Halbleiter die Rede. Im Gegensatz dazu besitzen die Extrema in
Halbleitern mit indirekter Bandliicke nicht denselben Wellenvektor, sodass bei der Emission
oder Absorption eines Photons aufgrund der Kristallimpulserhaltung ein zusatzlicher Impuls
zugefithrt werden muss. Der minimale Abstand zwischen Valenz- und Leitungsband wird als
(Einteilchen-) Bandliicke Ey = El citungsband — EValenzband bezeichnet. Sie kennzeichnet einen
Bereich, welcher Ublicherweise nicht von elektronischen Zustidnden besetzt werden kann. Die
Bandliicke ist fiir viele elektronische und optische Eigenschaften des Halbleitermaterials von
entscheidender Bedeutung und im Allgemeinen temperaturabhingig2? In der Regel besitzen
Halbleiter nach einer moglichen Konvention eine Energieliicke von E; < 4eV, wahrend fiir
Isolatoren der energetische Abstand zwischen Valenz- und Leitungsband groBer ist.

Wird ein Elektron beispielsweise durch optische Absorption aus dem vollstandig besetzten
Valenzband in das unbesetzte Leitungsband angeregt, bleibt ein unbesetzter Zustand im Va-
lenzband zuriick. Dieser wird haufig als Defektelektron oder auch als Loch bezeichnet, das die
positive Elementarladung + e tragt. Unter Einfluss eines duBeren elektrischen oder magneti-
schen Feldes bewegen sich Elektronen und Locher wie freie Teilchen mit einer effektiven Masse
m* durch den Kristall. Fiir die effektive Masse gilt2¥
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Im Allgemeinen ist die effektive Masse ein Tensor m* und kann von der Bewegungsrichtung
im Kristall abhangen. Haufig kénnen die Dispersionsrelationen E(k) in der Nihe der Extrema
durch Parabeln angendhert werden, sodass die effektiven Massen in diesen Bereichen konstant
sind und als Skalare behandelt werden kénnen?* Das energetisch héhere Valenzband ist auf-
grund des Bahndrehimpulses (I = 1) und der zwei méglichen Spinausrichtungen der Elektronen
(s = £ 1/2) insgesamt vierfach entartet (Gesamtdrehimpuls j = | &= s = 3/2; mj = - 3/2, - 1/2, 1/2,
3/2)25 Wie sich anhand b) erkennen lasst, spalten fiir k # 0 die obersten entar-
teten Valenzbander in zwei Subbander mit unterschiedlicher Kriimmung auf. Da die reziproke
Masse proportional zur Krimmung des jeweiligen Energiebandes im k-Raum ist, bezeichnet
man das starker gekrimmte Energieband als Leichtlochband (engl.: light hole, Abk.: Ih) mit
der zugehdrigen Masse mj;,, wahrend das schwacher gekriimmte Band folglich als Schwerloch-
band (engl.: heavy hole, Abk.: hh) mit der effektiven Masse m}, bekannt ist. Das energetisch
niedrigere Lochband (mit j = 1/2) ist aufgrund der Spin-Bahn-Kopplung bei k = 0 von den
anderen Valenzbandern abgespalten, weshalb es abgespaltenes Lochband (engl.: split-off hole,
Abk.: soh) genannt wird.?®

2.1.2. Halbleiterquantenfilme

Mithilfe epitaktischer Herstellungsverfahren wie der Molekularstrahlepitaxie*! oder der me-
tallorganischen Gasphasenepitaxie?® konnen Halbleiterstrukturen mit einer Genauigkeit besser
als einen Nanometer gewachsen werden?® Dadurch wird die Herstellung niederdimensiona-
ler Halbleiterstrukturen wie beispielsweise Quantenfilme, Quantendrihte oder Quantenpunkte
ermoglicht. Erstere bestehen grundsatzlich aus nur wenige Nanometer dicken Halbleiterschich-
ten, welche von einem Halbleitermaterial mit gréBerer Bandliicke und ahnlicher Gitterkonstan-
te umgeben sind. Den allgemeinsten Fall bezeichnet man als sogenannten Typ-I-Quantenfilm,
welcher in a) schematisch skizziert ist.

Innerhalb eines Quantenfilms ist die Bewegungsfreiheit von Elektronen und Lochern in ei-
ner Raumdimension eingeschrankt. Parallel zur x-y-Ebene kdnnen sich die Ladungstréager frei
bewegen. In Wachstumsrichtung hingegen werden die Ladungstrager aufgrund der Energiebar-
rieren des umgebenden Halbleiters raumlich gefangen. Die Dicke des Quantenfilms bestimmt
maBgeblich die energetischen Zustande und Wellenfunktionen der Ladungstrager und dement-
sprechend seine elektrischen und optischen Eigenschaften. Ab einer Schichtdicke im Nanome-
terbereich missen die Effekte des sogenannten Quanteneinschlusses (engl.: quantum confine-
ment) beriicksichtigt werden.®Y Durch den Quanteneinschlusseffekt konnen die Wellenfunk-
tionen der Quasiteilchen lediglich als stehende Wellen innerhalb des Quantenfilms angesehen
werden. Dies bewirkt eine Quantisierung der Energiezustinde E,, entlang der z-Achse, wel-
che die Ausbildung diskreter Energiezustande zur Folge hat. Dies resultiert in einer erhéhten
Ubergangsenergie zwischen Elektronen und Lochern und dementsprechend einer Blauverschie-
bung der Zustandsdichte D(E). In realen Materialsystemen ist lediglich eine endliche An-
zahl n moglicher Zustande verfiigbar, welche herkdmmlicherweise zwischen n=2 und n=3
liegt 3L
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Die Tatsache, dass die Abstiande der einzelnen Energiezustinde mit abnehmender Quan-
tenfilmbreite L gemaB E, ~ L2 zunehmen, verdeutlicht den starken Einfluss der GréBe der
rdumlichen Begrenzung auf die Ausprdgung des Quanteneinschlusses. Fiir Halbleiterstruktu-
ren, deren eingeschriankte Dimensionen kleiner als der exzitonische Bohr-Radius sind, werden
die Energiezustande der Ladungstriger besonders stark beeinflusst.32 AuBerdem bewirkt das
zusatzliche Potential des Quanteneinschlusses die Aufhebung der Entartung des Leichtloch-
und Schwerlochbandes bei I' = 0. Die damit einhergehende Aufspaltung zwischen den bei-
den Bindern nimmt mit abnehmender Quantenfilmbreite zu23 Dariiber hinaus fiihrt die Dis-
kretisierung der Energiezustiande zu einer Anderung der Zustandsdichte D(FE). Wahrend die
(Einteilchen-) Zustandsdichten der Elektronen und Lécher im dreidimensionalen Fall eine wur-
zelformige Energieabhingigkeit (D3P (E)~+/E) besitzen, auBert sich die Diskretisierung in
einer stufenformigen Zustandsdichte D?P(E) ~ 6(E,,), die als eine Folge von Stufen verschie-
dener Quantenzahlen im Absorptionsspektrum beobachtet werden kann. In anderen niederdi-
mensionalen Halbleiterstrukturen wie den Quantendrahten und Quantenpunkten resultiert der
Einschluss der Ladungstrager in einer Zustandsdichte gemaB D'P(E) ~ 1/VE bzw. in diskrete
Energiezustande.

Eine der im Rahmen dieser Arbeit analysierten Halbleiterproben besteht aus mehreren
(Ga,In)As-Quantenfilmen, welche von Galliumarsenid umgeben sind. Sie ist schematisch in
a) dargestellt. Die Heterostruktur besitzt einen raumlich direkten Ubergang
und wird im Folgenden als Typ-I-Heterostruktur oder Referenzprobe bezeichnet. Daneben ist
die Untersuchung einer weiteren Probe wesentlicher Bestandteil dieser Arbeit. Sie besteht aus
einzelnen Quantenfilmeinheiten, deren Aufbau schematisch in b) dargestellt
ist. Eine Quantenfilmeinheit setzt sich aus zwei benachbarten Quantenfilmen unterschiedlicher
Bandlickenenergien zusammen, welche durch eine diinne Barriereschicht voneinander getrennt
sind. Beide Quantenfilme haben eine Typ-I-Bandausrichtung (engl.: band alignment) zur Bar-
riere. Ist die Barriereschicht sehr diinn und die Potentialtépfe der Quantenfilme nicht unend-
lich hoch, kénnen die exponentiell abklingenden Wellenfunktionen der Ladungstrager in den
benachbarten Quantenfilm hineinragen. Da sich die energetisch giinstigsten Zustande der Elek-
tronen und Locher in diesem Fall in verschiedenen Quantenfilmen befinden, tunneln/relaxieren
Elektronen und Locher nach einer optischen Anregung durch die Barriereschicht in den fiir sie
niedrigsten Zustand. Infolgedessen sind die Ladungstréger in der untersuchten Probe bereits
nach ~ 100 fs nach der Anregung in verschiedenen Quantenfilmen lokalisiert. Wie sich in[Abbil-
b) erkennen lasst, besitzen die gekoppelten Quantenfilme eine Typ-Il-artige Bandaus-
richtung. Der Unterschied zwischen der untersuchten Probe und einer Typ-lI-Heterostruktur
besteht jedoch darin, dass in einer echten Typ-ll-Heterostruktur zwei Quantenfilme mit einer
Typ-llI-Bandausrichtung direkt aufeinander folgen. In der untersuchten Probe wird dies durch
eine diinne GaAs-Barriere verhindert, sodass es sich streng genommen nicht um eine Typ-II-
Heterostruktur handelt. Nichtsdestotrotz wird die untersuchte Halbleiterprobe einfachheitshal-
ber im Folgenden als Typ-lI-Heterostruktur bezeichnet. Die Typ-Il-Heterostruktur ermoglicht
beispielsweise die Untersuchung des Ladungstransfers der Elektronen und Locher sowie den
Einfluss der rdumlichen Separation auf die Ladungstragerlebensdauer oder die Diffusion der
Ladungstrager entlang der internen Grenzflachen.
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Abbildung 2.2.: Schematische lllustration der Bandstruktur der untersuchten Heterostruktu-
ren im Ortsraum. a) Im Falle der Typ-I-Heterostruktur befinden sich die ener-
getisch giinstigsten Niveaus (gestrichelte Linien) der Elektronen (grau) und
Locher (blau) in derselben Halbleiterschicht. b) Die Heterostruktur mit ei-
ner Typ-ll-artigen Bandausrichtung besteht aus verschiedenen Quantenfilmen,
welche durch eine diinne Schicht voneinander getrennt sind. Hierbei befin-
det sich das niedrigste Energieniveau im Leitungsband und das Quadrat der
zugehorigen Wellenfunktion (dunkelgraue Linie) Giberwiegend in einem Quan-
tenfilm, wahrend der energetisch giinstigste Zustand der Lécher im Valenzband
und das Quadrat der zugehdrigen Wellenfunktion (dunkelblaue Linie) in dem
benachbarten Quantenfilm lokalisiert ist 4

2.2. Licht-Materie-Wechselwirkung

Die Wechselwirkung zwischen Licht und einem Halbleitermaterial ist der Ausgangspunkt aller
spektroskopischen Untersuchungen in der Halbleiteroptik. Das folgende Kapitel widmet sich
daher den Grundlagen der Licht-Materie-Wechselwirkung. Fiir eine ausfiihrliche Beschreibung
dieser Thematik und eine Herleitung der genannten Gleichungen sei auf weitere Literatur ver-

Wiesen.26'35'36'37'38'39

2.2.1. Ladungstragerdynamik

Wurde ein Halbleiter im thermodynamischen Gleichgewicht durch einen ultrakurzen Puls an-

geregt, relaxiert die angeregte Ladungstragerverteilung innerhalb vier zeitlich Gberlappender

Schritte in den thermodynamischen Grundzustand:40:41i42/43
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Kohdrentes Regime

Die optische Anregung fiihrt zur Erzeugung einer makroskopischen Interbandpolarisation zwi-
schen Valenz- und Leitungsband, welche mit der Frequenz des Erregerimpulses und einer
wohldefinierten Phasenbeziehung oszilliert. Typischerweise fiihren elastische und inelastische
Streuprozesse innerhalb weniger Femto- bis Pikosekunden zu einem schnellen Verlust der Pha-
senkoharenz zwischen Polarisation und treibendem Lichtfeld (Dephasierung) 4442 Da der Effekt
der Dephasierung eine zentrale Rolle in dieser Arbeit darstellt, soll der Begriff an dieser Stelle
nur kurz erwdhnt und in einem spateren Kapitel ausfiihrlicher beschrieben werden. Die De-
phasierung fithrt zur Ausbildung einer Population angeregter Zustinde von Elektronen und
Lochern. Unmittelbar nach der optischen Anregung ist die Energieverteilung der Ladungs-

trager durch den Laserpuls bestimmt (siehe |Abbildung 2.3|b)). Im kohéarenten Regime kénnen

verschiedene Phianomene wie beispielsweise kohirente Oszillationen®®, Photonechos*/#48:49:50

5152

sowie Vier-Wellen-Misch-Signale beobachtet werden.

Regime thermalisierter Ladungstrager

Da die Ladungstragerverteilung nach der optischen Anregung im Wesentlichen durch die Ener-
gieverteilung des Laserpulses bestimmt ist, lasst sie sich zunachst nicht durch eine Fermi-
Verteilung beschreiben. Wahrend der Dephasierung verteilen Coulomb- und Interband-Streu-
ung die Ladungstrager iiber weitere verfiigbare k-Zustande, was zu einer thermischen Energie-
und Impulsverteilung der Ladungstrager fiihrt (Abbildung 2.3|c)-f)). Die heiBe Ladungstrager-
verteilung der Elektronen und Lécher lassen sich nun durch eine Fermi-Verteilung beschreiben,
deren Temperatur typischerweise hoher als die umgebende Gittertemperatur ist und fiir beide
Teilchensysteme unterschiedlich sein kann. Der soeben beschriebene Prozess der Thermalisie-

rung kann sich von wenigen hundert Femto- bis zu einigen Pikosekunden hinstrecken #4220

Kiihlung durch Phononemission

Nach der Thermalisierung findet eine Energierelaxation der Ladungstrager statt. Durch die
Emission energiereicher optischer Phononen kiihlen die Ladungstrager innerhalb weniger Piko-
sekunden ab. Ab einer gewissen Ladungstragertemperatur wird die Abkiihlung durch optische
Phononen ineffektiv, weshalb fortan hauptsachlich energiedrmere akustische Phononen abge-
geben werden. Da die Temperaturreduktion durch Wechselwirkung mit akustischen Phononen
deutlich langsamer ablauft, dauert es einige hundert Piko- bis Nanosekunden bis die Ladungs-
tragerverteilung auf die Kristalltemperatur gesunken ist425%27 Konnen alle Ladungstrager,
Phononen und Exzitonen mit der Temperatur des Gitters beschrieben werden, liegt ein soge-
nanntes Quasi-Gleichgewicht vor.

Rekombination

Die angeregten Ladungstrager rekombinieren und bringen den Halbleiter dadurch in ein ther-
modynamisches Gleichgewicht. Die Rekombination kann dabei strahlend oder nicht-strahlend
erfolgen. Letztere wird im Allgemeinen unterteilt in Shockley-Read-Hall- und Auger-Rekom-
bination ®® Bei der Shockley-Read-Hall-Rekombination bilden Defektatome zusitzliche Ener-

10
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Abbildung 2.3.: Vereinfachte Darstellung der im Halbleitermaterial ablaufenden Prozesse zu

verschiedenen Zeiten nach der optischen Anregung nach [42]. a) Gibt den
zeitlichen Verlauf des Anregepulses (dunkelgrau) und der dadurch erzeugten
makroskopischen Polarisation (hellgrau) im Halbleitermaterial wieder. Die De-
phasierung fiihrt zur Ausbildung einer Population freier Elektron-Loch-Paare
(rot) und Exzitonen (orange). b)-f) Stellen die Verteilungen der elektronischen
Einteilchenzustande in Abhéngigkeit des Wellenvektors k zu verschiedenen Zei-
ten und den damit einhergehenden Ubergang in eine thermische Fermivertei-
lung dar. In g) ist der Ladungstragerabkiihlungsprozess durch die Emission
optischer und akustischer Phononen abgebildet. Bei einer hohen Anregungs-
dichte (hellgriin) verlangsamt die Reabsorption der emittierten Phononen das
Sinken der Ladungstragertemperatur (engl.: hot phonon effect). Die darge-
stellten Prozesse sind angelehnt an experimentelle Untersuchungen und theo-
retische Beschreibungen 20535455

11
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giezustande innerhalb der Bandliicke iiber welche die Ladungstrager nicht-strahlend rekombi-
nieren. Wird die bei der Rekombination eines Elektron-Loch-Paares freiwerdende Energie an
einen dritten Ladungstrager abgegeben, spricht man von Auger-Rekombination. Durch Relaxa-
tionsprozesse gibt der dritte Ladungstrager die liberschiissige Energie in Form von Phononen
an das Gitter ab. Die Rekombinationszeit ist in der Regel von vielen Faktoren abhéngig (bspw.
Material, Defektdichte, Oberflachenqualititen). Typische Rekombinationszeiten direkter Halb-
leiter liegen im Nanosekundenbereich®?, wihrend sie fiir indirekte Halbleitermaterialien Nano-

bis Mikrosekunden betragen kénnen 20

2.2.2. Halbleiter-Bloch-Gleichungen

Halbleiter-Bloch-Gleichungen (engl.: semiconductor Bloch equations, Abk.: SBE) bilden die
Grundlage fiir die theoretische Beschreibung der Licht-Materie-Wechselwirkung in Halbleitern.
Sie kénnen eingesetzt werden, um Phanomene der linearen und nichtlinearen Halbleiteroptik
wie beispielsweise den Sommerfeld-Faktor in der linearen Absorption oder das Auftreten von
Photonechos zu erklaren ®0

Die Herleitung der Halbleiter-Bloch-Gleichungen beriicksichtigt die Bandstruktur des Halb-
leiters in vereinfachter Form durch die Zwei-Band-Naherung. Hierbei wird der Einfachheit
halber angenommen, dass der Laserpuls nur mit einem dipolerlaubten Ubergang resonant ist,
sodass lediglich das beteiligte Valenz- und Leitungsband beriicksichtigt werden 3% In der zweiten

Quantisierung kann der allgemeine Hamiltonoperator des Systems geschrieben werden als:3°
HSystem = ¢ + HI (22)

H,; beschreibt das elektronische System bestehend aus Elektronen im Leitungsband und
Lochern im Valenzband. Er beriicksichtigt neben den kinetischen Einteilchenenergien der Elek-
tronen und Lécher ebenfalls die abstoBenden und anziehenden Coulomb-Wechselwirkungen
zwischen den (Quasi-)teilchen. Der Hamiltonoperator H enthalt die Wechselwirkung des Halb-
leiters mit dem einfallenden elektrischen Feld E(t). Dies erzeugt einen Dipol-Interbandiiber-
gang vom Valenz- ins Leitungsband und erzeugt und vernichtet dazu Elektronen und Locher
in den jeweiligen Bandern. Der System-Hamiltonoperator beriicksichtigt somit sowohl die frei-
en Teilchen, als auch die Coulomb-Wechselwirkungen der Elektronen und L&cher sowie die
Wechselwirkungen mit dem einfallenden Lichtfeld*” Mithilfe des Hamiltonoperators Hgysterm
und der Heisenberg'schen-Bewegungsgleichung ih O(t) = [O(t), Hsystem) lassen sich die
Bewegungsgleichungen, d. h. die zeitlichen Entwicklungen, der relevanten mikroskopischen Ob-
servablen O(t) ableiten293¢ Diese umfassen die mikroskopische Interbandpolarisation Py(t),
sowie die Elektronenbesetzung n. k(t) und Lochbesetzung nj, k(t). Sie sind iber ihre quanten-
mechanischen Erwartungswerte wie folgt definiert:323©

e k (t) = (ai* ac,k>
nhk (1) =1 = (ax avk) (2.3)
Pi(t) = {al, | ack)

Hierbei stellt aTC,V,k den Erzeugungsoperator eines Teilchens im Leitungs- (c) oder Valenzband

12



Licht-Materie-Wechselwirkung | 2.2

(v) und acyk den zugehdrigen Vernichtungsoperator dar. Die Ausfithrung des Kommutators
ergibt einen Satz gekoppelter nichtlinearer Differentialgleichungen, welche als Halbleiter-Bloch-
Gleichungen bezeichnet und als Verallgemeinerung der optischen Bloch-Gleichungen betrachtet

werden3°
0B . . 0P,
87tk = —i(eek +enk) Pc +i(1 —nex — nhk)wri + 87:‘50(11% (2.4)
on, o~ on
ok = _21m<wR,k ' Pk) + A’scatt
8nh,k " anh,k .
o —2Im(wrk - Py) + W|scatt

Sie beschreiben die gekoppelte Dynamik der optischen Polarisation und der Elektronen und
Locher in der spektralen Nihe der Halbleiterbandliicke 22 Hierbei reprasentieren heek und hep k
die normalisierten Einteilchenenergien, P die komplex konjugierte Polarisation und wg  die
generalisierte Rabi-Frequenz, welche die Polarisation und das einfallende elektrische Feld mit
den Besetzungen der Ladungstrager in Beziehung setzt. Der Term (1 — nex —np k) beschreibt
den Prozess des Phasenraumfiillens, wihrend —2Im(wgk - Py ) die Generation von Elektronen
und Léchern durch die Absorption von Licht beinhaltet.*> Die durch den Index . . . |scqrt gekenn-
zeichneten Streuterme beriicksichtigen Coulomb-Wechselwirkung und Interaktionen zwischen
Phononen und Ladungstragern (sogenannte Zwei-Teilchen-Korrelationen). Sie werden einge-
setzt, um u. a. die (anregungsinduzierte) Dephasierung und Ladungstragerstreuung, Bandkan-
tenrenormierung, die Abschirmung der (e-e, h-h, e-h) Coulomb-Wechselwirkung, exzitonische
Effekte, die Bildung von Biexzitonen sowie die Relaxation von Ladungstragerdichten zu be-
schreiben 203037 Einen genaueren Einblick in die komplexen Formen der Streuterme erhalt

man beispielsweise in den Veroffentlichungen von S. W. Koch und M. Kira.30:37

2.2.3. Coulomb-Wechselwirkung: Exzitonkonzept

Aufgrund der entgegengesetzten Ladungen von Elektronen und Lochern existiert zwischen den
Ladungstragern eine anziehende elektrostatische Wechselwirkung. Sie fiihrt insbesondere zu
gebundenen Elektron-Loch-Paaren, welche als Exzitonen bezeichnet werden. Da Exzitonen aus
Elektronen und Léchern bestehen, sind sie elektrisch neutrale Quasipartikel. Bereits in den
1930er Jahren wurde das Konzept der Exzitonen theoretisch von Frenkel®22 Pejerls®3 und
Wannier®® formuliert. Grundsatzlich unterscheidet man abhingig von ihrer Bindungsenergie
in sogenannte Frenkel- und Wannier-Mott-Exzitonen, wobei letztere im folgenden Abschnitt
naher beschrieben werden sollen.

Im allgemeinen Fall kénnen die Energiezustande und Bindungsenergien der korrelierten
Elektron-Loch-Paare eines anorganischen Halbleiters tiber die generalisierte Wannier-Gleichung
berechnet werden. Unter der Annahme eines Quasi-Gleichgewichts, welches bedeutet, dass al-
le Ladungstrager tber Streuprozesse in eine Fermi-Dirac-Verteilung tberfithrt wurden (Zwei-
Teilchen-Terme in Gleichung 2.4 und = 0), geht sie aus der homogenen Lésung der Halb-
leiter-Bloch-Gleichungen hervor# Fiir einen unangeregten Halbleiter (nex = npk = 0) ver-
einfacht sich das Eigenwertproblem und ist mathematisch analog zur Schrédingergleichung des

36

Wasserstoffatoms>, wenn man die effektiven Massen der Elektronen m; und Lécher m} sowie

die Dielektrizitatskonstante ¢, des Halbleiters miteinbezieht > Das Resultat ist die Wannier-
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Gleichung, welche im Gegensatz zur generalisierten Wannier-Gleichung ausschlieBlich die an-
ziehende Wechselwirkung zwischen einem Elektron und einem Loch beschreibt:3°

[E?V?

o T V(r)] Wa(r) = ExWx(r) (2.6)

Hierbei setzt sich die inverse reduzierte Exzitonmasse 1/m, iber 1/m, = 1/m? + 1/m: aus den
effektiven Massen des Elektrons m und des Lochs mj zusammen. Die Lésungen dieser Glei-
chung definieren gebundene Exzitonzustande, wobei die entgegengesetzt geladenen Quasiteil-
chen aufgrund der anziehenden Coulomb-Wechselwirkung V' (r) aneinander gebunden sind.*®

Die exzitonischen Bindungsenergien im 2D- und 3D-Fall sind gegeben durch:32:€0

1
E,=R*— in3D
n

. 1 . . (2.7)
E,=R—— in2D mitn=1,2,...

-

In Analogie zum Wasserstoffatom beschreibt R* = ™z;.13,6€V die exzitonische Rydberg-

mee?

Energie. Die Zustdnde der gebundenen Elektronen und Lécher liegen als Exzitonenserie vor
(Is, 2s, 3s,...), deren Bindungsenergie fiir groBe n gegen Null geht (siehe
a)). Der Einfluss des umgebenden Halbleitermaterials wird durch die Permittivitat € = €€
beriicksichtigt, welche sich aus der Dielektrizitatskonstanten des Halbleitermaterials €, und der
Permittivitat ¢y des Vakuums zusammensetzt. Da Halbleiter eine vergleichsweise hohe Dielek-
trizitdtskonstante (egqas ~ 13)67 besitzen, schirmt das umgebende Material die Coulomb-
Anziehung zwischen den Ladungstragern effizient ab, sodass die Anziehung zwischen den Elek-
tronen und Loéchern reduziert wird. Die schwache Coulomb-Wechselwirkung und die kleinen
effektiven Massen von Elektronen und Léchern resultieren in geringen Exzitonbindungsenergi-
en, welche fiir anorganische Halbleiter im Bereich einiger meV (E = 4,2 meV fiir 3D-GaAs)%®
liegen. Geringe Bindungsenergien fithren zu groBen Abstidnden zwischen Elektron und Loch,
sodass sich der Exziton-Bohr-Radius aey Uber mehrere Einheitszellen erstreckt (siehe
b)). In diesem Fall spricht man von sogenannten Mott-Exzitonen.

Demgegeniiber stehen Frenkel-Exzitonen, welche haufig in organischen Halbleitern vorkom-
men. Elektronen und Loécher sind in diesem Fall starker aneinander gebunden, sodass sich die
geladenen Quasiteilchen haufig innerhalb desselben Atoms/Molekiils befinden und ihr mittlerer
Abstand nur wenige Nanometer betriagt.©? Wie der nichste Abschnitt zeigen wird, duBern sich
Exzitonen unter anderem in Absorptionsspektren als starke Absorptionserhdhungen unterhalb
der Bandliickenenergie E,.

Wie anhand ersichtlich wird, hat der Quanteneinschluss in niederdimensio-
nalen Halbleiterstrukturen Auswirkungen auf die exzitonischen Bindungsenergien E,,. Diese
sind in idealen zweidimensionalen Strukturen um den Faktor vier hoher als in dreidimensio-
nalen Halbleiterkristallen. In realen Halbleitermaterialien kann die Bindungsenergie zusatzlich
beeinflusst werden. Zu nennen sei hierbei beispielsweise der Unterschied zwischen den verschie-
denen Dielektrizitatskonstanten des Quantenfilms und des umgebenden Halbleitermaterials.
Eine geringere Dielektrizitdtskonstante des umgebenden Halbleitermaterials fiihrt zu einer re-
duzierten Coulomb-Abschirmung und damit zu einer starkeren Anziehung zwischen Elektronen
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>k

Abbildung 2.4.: a) Schematische Darstellung der parabolischen Dispersionsrelation von Ex-
zitonen im Zwei-Teilchen-Bild. Die Lésung der Wannier-Gleichung ergibt ei-
ne Serie gebundener Exzitonzustinde, von denen die ersten drei (n = 1 bis
n = 3) eingezeichnet sind. Ab der Bandliickenenergie £, gehen die gebun-
denen Zustande der Elektronen und Lécher in das Kontinuum (o0) iber, in
welchem keine gebundenen Zustdnde mehr vorliegen. b) Durch die anziehen-
de Coulomb-Wechselwirkung zwischen Elektronen und Lochern bilden sich ge-
bundene Elektron-Loch-Paare (Exzitonen), welche sich durch eine exzitonische
Bindungsenergie E,, und einen Exziton-Bohr-Radius acx. kennzeichnen. Das
eingezeichnete Mott-Exziton ist schwach gebunden, weshalb sich der mittlere
Elektron-Loch-Abstand iiber mehrere Einheitszellen erstreckt.

und Léchern™ Dariiber hinaus versucht die exzitonische Wellenfunktion trotz der raumlichen
Einschrankung innerhalb des Quantenfilms ihre spharische Symmetrie so weit wie méglich zu
erhalten 3 Mit einer erhéhten Bindungsenergie geht die Abnahme des Bohr-Radius senkrecht
zur Quantenfilmebene einher, sodass fiir den Grundzustand n = 1 der exzitonische Bohr-Radius
VON Gexc im 3D-Fall auf %g< im 2D-Fall sinkt.®?

2.2.4. Lineare Absorption

Die Absorption einer elektromagnetischen Welle erzeugt eine Interbandpolarisation P(w) in-
nerhalb des Halbleitermaterials. Im linearen Dichteregime ist die induzierte Polarisation tber
P(w) = eox(w)E(w) mit der linearen optischen Suszeptibilitit x(w) und dem einfallenden
elektrischen Feld E(w) verkniipft. Mithilfe der Halbleiter-Bloch-Gleichungen (siehe Gleichung
2.4 und kann unter Annahme eines im Grundzustand befindlichen direkten Halbleiters
und kleiner elektrischer Felder E(w) die Interbandpolarisation P(w) und dementsprechend die

Suszeptibilitat abgeleitet werden 0971

Die lineare Absorption ist im Wesentlichen proportional
zum Imaginarteil der Suszeptibilitit y(w)*°, sodass sich die Absorption a(w) in vereinfachter

Form durch die folgende Formel beschreiben lasst:%0
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o0
aw) o |3 %5(71 cw— Ey+ Ey) +0(h-w— E,)rC(w) (2.8)
n=1
ist als Elliott-Formel fiir die optische Absorption eines direkten Halbleiters be-
kannt und wurde bereits 1957 von Roger J. Elliott fiir den dreidimensionalen Fall hergeleitet 't
Der erste Term beschreibt die Beitrage der gebundenen Elektron-Loch-Paare. Unterhalb der
Bandliickenenergie E, besteht das Absorptionsspektrum aus einer Serie diskreter Exzitonreso-
nanzen, welche bei den Ubergangsenergien E) = E, — E,, auftreten (siehe . Die
Oszillatorstirke der exzitonischen Ubergange fallt im dreidimensionalen Fall mit 1/n3 ab, sodass
der 1s-Ubergang (n = 1) die gréBte Resonanz im Absorptionsspektrum liefert. Die Oszilla-
torstarke eines Ubergangs ist durch die Wahrscheinlichkeit bestimmt ein Leitungsbandelektron
und ein Valenzbandloch bei r = 0, d. h. am selben Gitterplatz, anzutreffen.3®' Da ausschlieBlich
s-artige Zustande bei r = 0 einen Wert ungleich Null besitzen, tragen dementsprechend nur
sphirisch symmetrische s-Zustande zur optischen Absorption bei2#300U Beriicksichtigt man
eine Verbreiterung der Eigenenergien durch Streuprozesse lassen sich haufig nur wenige ge-
bundene Zustinde spektral auflssen’3® Die Beitrage fiir Photonenergien nahe der Bandliicke
gehen in die kontinuierliche Absorption der Kontinuumzustande (iber, welche durch den zwei-
ten Term beriicksichtigt werden. Wie anhand zu erkennen ist, fihrt der mit
C(w) abgekiirzte Sommerfeld- oder Coulomb-Enhancement-Faktor in der Nihe der Bandliicke
zu einer Verstarkung der Absorption der Kontinuumzustinde. Dementsprechend erzeugt die
attraktive Coulomb-Wechselwirkung nicht nur Resonanzen durch gebundene Elektron-Loch-
Zustande unterhalb der Bandliickenenergie, sondern beeinflusst dariiber hinaus die Absorption
der ionisierten Kontinuumzustiande 37
In realen Halbleiterstrukturen sind die exzitonischen Resonanzen keine schmalen Deltafunk-
tionen. Streuprozesse zwischen Ladungstragern und Gitterschwingungen fiihren zu einer ver-
breiterten Linienform”? Welche Mechanismen zur sogenannten Linienverbreiterung beitragen
und in welche Arten Linienverbreiterungen unterteilt werden, wird im nachsten Unterabschnitt
besprochen.

2.2.5. Linienverbreiterung optischer Uberginge

Die Absorption und Emission elektromagnetischer Strahlung duBert sich in charakteristischen
Spektrallinien. Die Frequenz der Spektrallinien ist nicht streng monochromatisch; vielmehr
besitzen sie eine bestimmte Frequenzbreite, weshalb auch von sogenannten Linienbreiten ge-
sprochen wird. Der folgende Abschnitt soll einen Einblick in die Hauptursachen der spektralen
Verbreiterungen optischer Ubergange geben.

Natiirliche Linienbreite

Ein optisch angeregter Ubergang besitzt durch spontane Emission eine endliche Lebensdauer
T;. Aufgrund der Energie-Zeit-Unscharfe, AE - T > h/2, kann der Ubergang dementspre-
chend nicht unendlich scharf sein. Daher besitzt er eine minimale Linienbreite, welche man als
natiirliche Linienbreite des Ubergangs bezeichnet ™ Anschaulich betrachtet, verhalt sich das
optisch angeregte Elektron analog zu einem oszillierenden Dipol, welcher aufgrund der schwin-
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Abbildung 2.5.: Schematische lllustration der linearen Absorption eines Halbleiterquanten-
films. Unter Vernachlassigung der Coulomb-Wechselwirkung bewirkt die
stufenférmige Zustandsdichte im 2D-Fall eine energetisch flache Absorpti-
on oberhalb der Bandliickenenergie E, (gestrichelte Linie). Die Coulomb-
Wechselwirkung zwischen Elektronen und Lochern resultiert zum einen in
exzitonische Resonanzen (E;, Fas, E3s) unterhalb der Bandliickenenergie
(durchgezogene Linie). Zum anderen fithrt die Coulomb-Wechselwirkung zu
einer Erhéhung der Absorption der Kontinuumzustande. Fir Quantenfilme ist
der Sommerfeld-Faktor nahe der Bandliicke C' = 2, sodass die Absorption
dort auf das Doppelte erhoht ist®® Im Vergleich zum 3D-Fall Iasst sich die
1s-Resonanz aufgrund ihrer um den Faktor vier héheren Bindungsenergie in
der Regel besser auflésen2® Ahnliche lllustrationen finden sich unter anderem
in 35, [37].

genden Ladung eine Energieabstrahlung in Form eines elektromagnetischen Feldes bewirkt.
Der Energieverlust fiihrt zu einer geddmpften Schwingung mit exponentiell abfallender Ampli-
tude ™ Die Fourier-Transformation des zeitlichen Verlaufs des elektrischen Feldes liefert dessen
spektrale Komponenten, sodass ein exponentieller Abklingvorgang einer lorentzférmigen Inten-
sitatsverteilung I(w) entspricht (siehe .73 Die volle Halbwertsbreite v (engl.: full
width at half maximum, Abk.: FWHM) der Lorentz-Funktion stellt die natiirliche Linienbreite
dar. Im Allgemeinen wird die natiirliche Linienbreite durch zusatzlich auftretende Verbreiterun-
gen liberlagert. Diese werden iiblicherweise zwei verschiedenen Linienverbreiterungsmechanis-
men zugeordnet, die im Folgenden kurz beschrieben werden.

Homogene Linienverbreiterung

Bei einer homogen verbreiterten Spektrallinie sind die Schwingungsfrequenzen wy der einzelnen
Oszillatoren gleich. Im Allgemeinen bezieht sich die homogene Verbreiterung auf Mechanismen,
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Abbildung 2.6.: Vergleich der im Text beschriebenen Linienprofile einer GauB-, Lorentz- und
Voigt-Funktion mit derselben Halbwertsbreite (Abk.: FWHM), welche durch
die gestrichelten Linien gekennzeichnet ist. Im Vergleich zur Lorentz-Kurve
fallt die GauB-Funktion bei gleicher FWHM in den Randbereichen deutlich
schneller gegen Null.

welche die Lebensdauer des elektronischen Ubergangs in einer gleichmaBigen (d. h. homoge-
nen) Weise fiir alle verschiedenen Zustidnde beeinflussen. Dies fiihrt dazu, dass unabhingig
vom Ort der Anregung innerhalb des Halbleiters alle Uberginge die gleiche Verbreiterung um
dieselbe Ubergangsfrequenz wy besitzen ™3 Die Intensititsverteilung einer homogen verbrei-
terten Linie folgt einer Lorentz-Funktion. Einer der méglichen Mechanismen ist die spontane
Emission, weshalb die natiirliche Linienbreite ein Beispiel fiir eine homogene Linienverbrei-
terung ist. Darlber hinaus fiihren Streuprozesse zu sogenannten homogenen StoBverbreite-
rungen. Hierbei konnen die angeregten Zustande beispielsweise mit anderen Ladungstragern
wie Exzitonen oder freien Elektron-Loch-Paaren kollidieren ™ Die Ladungstragerstreuung fiithrt
zu einem Energieaustausch und wird durch die Coulomb-Wechselwirkung zwischen den Teil-
chen verursacht. Neben der StoBverbreiterung durch Ladungstrager hat auch die Kopplung
der Oszillatoren an die Gitterschwingungen (Phononen) der Kristallmatrix Auswirkungen auf
die spektrale Linienbreite. Die homogene Verbreiterung durch Streuprozesse mit Phononen ist
herkdmmlicherweise temperaturabhingig!®® Als anschauliches Beispiel sei hier die thermische
Linienverbreiterung zu nennen. Mit zunehmender Gittertemperatur fithren die Kristallatome
vermehrt thermische Bewegungen um ihre Ruhelage aus, welche Schwingungen des Kristall-
gitters bewirken. Demzufolge steigt die Anzahl der Phononen innerhalb des Kristalls, sodass
Streuprozesse bei hohen Temperaturen zu starken Linienverbeiterungen fiihren. Die tempera-
turabhéngige Verteilung der akustischen (AC) und optischen (LO) Phononen wird durch die
Bose-Einstein-Verteilung beschrieben. Bei niedrigen Temperaturen und Anregungsdichten do-
miniert die Wechselwirkung mit den energiearmeren akustischen Phononen7%’" |m Gegensatz
dazu ist die LO-Phononenergie deutlich groBer und Kollisionen mit optischen Phononen gewin-
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Abbildung 2.7.: Schematische Darstellung der Verteilung der Oszillatorfrequenzen in einem in-
homogenen System (grau). Insbesondere Schichtdickenfluktuationen, Kristall-
defekte sowie Verunreinigungen fithren zu lokalen Verdnderungen des Poten-
tials, welche die Energien der optischen Uberginge und dementsprechend die
Oszillatorfrequenzen beeinflussen. Die Folge sind Oszillatoren mit unterschied-
lichen Eigenfrequenzen, welche reprasentativ durch die blauen Kurven gekenn-
zeichnet sind 7 Die Uberlagerung aller Resonanzen fiihrt zu einem spektral
verbreiterten Linienprofil, dessen Halbwertsbreite groBer als jene der einzelnen
Resonanzen ist.

nen erst bei erhdhten Temperaturen zunehmend an Bedeutung™® Durch temperaturabhingige
Bestimmungen der homogenen Linienbreite kdnnen die einzelnen Beitrage der unterschiedli-
chen Phononen ermittelt werden 7®

Im allgemeinen Fall treten verschiedene homogene Verbreiterungsprozesse gleichzeitig auf.
Hierbei ergibt sich die Gesamtverbreiterung der Intensitatsverteilung I(wp) aus der Addition
der einzelnen lorentzférmigen Linienverbreiterungen ™ Die homogene Linienverbreiterung und
ihre Verkniipfung mit der Dephasierungszeit 15 stellt eine zentrale Rolle in dieser Arbeit dar
und wird in ausfiihrlich behandelt.

Inhomogene Linienverbreiterung

Inhomogene Linienverbreiterungen treten auf, wenn mehrere Resonanzen mit unterschiedli-
chen Frequenzen vorliegen. In diesem Fall schwingen die einzelnen Oszillatoren nach der op-
tischen Anregung mit leicht unterschiedlichen Eigenfrequenzen, sodass sich mit der Zeit eine
Phasenverschiebung zwischen den Einzelsystemen entwickelt. Insgesamt geht somit die Netto-
Phasenbeziehung des Gesamtsystems und damit verbunden die makroskopische Polarisation
verloren Y Inhomogene Linienverbreiterungen werden beispielsweise durch Kristalldefekte, Ver-
unreinigungen, Konzentrationsfluktuationen der Materialzusammensetzung oder Verspannun-
gen durch Gitterfehlanpassungen im Kristall verursacht und sind somit signifikant von der
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Probenqualitat abhangig. In Halbleiterheterostrukturen spielen Unebenheiten der Grenzflachen
eine besonders wichtige Rolle. Grenzflichenrauigkeiten werden durch Schwankungen der Quan-
tenfilmdicke um eine oder mehrere AtomgréBen verursacht %9 Schichtdickenfluktuationen re-
sultieren in einer Variation der exzitonischen Eigenenergien innerhalb des Quantenfilms. Diese
wiederum fiithren zu leicht verschiedenen optischen Ubergingen mit variierenden Frequenzen,
deren Uberlagerung schlussendlich zu einer erhéhten Linienbreite fiihrt (siehe .

Es sei darauf hingewiesen, dass Grenzflachenrauigkeiten und Streuprozesse an Kompositions-
fluktuationen nicht automatisch eine inhomogene Verbreiterung verursachen. Vielmehr fiihren
sie abhangig von ihrer lateralen Ausdehnung zu unterschiedlichen Verbreiterungsprozessen.
Grenzflachenrauigkeiten und Kompositionsfluktuationen der Materialzusammensetzung mit ei-
ner lateralen Ausdehnung X < 2-aey verursachen eine homogene Verbreiterung, wohinge-
gen UnregelmaBigkeiten mit X > 2-ae eine inhomogene Verbreiterung bewirken %Y Das
Intensitatsprofil I(w) der inhomogenen Linienverbreiterung wird niherungsweise durch eine
GauB-Funktion charakterisiert. Treten zwei inhomogene Prozesse auf, setzt sich die Linien-
breite Av der resultierenden GauB-Funktion durch die Linienbreiten (Avy, Avs) der einzelnen

GauB-Linien wie folgt zusammen: Av = /Av? + Ap253

In der Regel ist ein optischer Ubergang sowohl homogen als auch inhomogen verbreitert.
Der Intensitatsverlauf wird in diesem Fall durch eine Faltung einer GauB- und einer Lorentz-
Funktion beschrieben. Die resultierende Linienform wird als Voigt-Profil bezeichnet .’ Alle drei

Linienformen sind zum Vergleich in [Abbildung 2.6] dargestellt.

2.3. Vier-Wellen-Mischen

Die Vier-Wellen-Mischung oder das Vier-Wellen-Mischen (Abk.: VWM) ist ein nichtlineares
optisches Verfahren der Ultrakurzzeitspektroskopie. Diese Methode wird insbesondere zur Un-
tersuchung von Effekten des kohdrenten Regimes nach einer optischen Anregung eingesetzt.
Durch die Erzeugung laserinduzierter Gitter ermdoglicht das Vier-Wellen-Mischen unter anderem
die Analyse der zeitlichen Dynamik der im Halbleiter induzierten makroskopischen Polarisation.
Die theoretische Modellierung der Vier-Wellen-Misch-Signale kann iiber die Halbleiter-Bloch-
Gleichungen erfolgen. Unter Beriicksichtigung hoherer Korrelationsterme kénnen Effekte wie
die anregungsinduzierte Dephasierung oder das Auftreten von Photonechos in die theoretische
Beschreibung miteinbezogen werden.

Im Rahmen dieser Arbeit wird die Vier-Wellen-Mischung eingesetzt, um zum einen die Diffu-
sion angeregter Ladungstrager in verschiedenen Halbleiterquantenfilmen zu beobachten. Zum
anderen wird das Dephasierungsverhalten unterschiedlicher Polarisationen (Exzitonen, Biexzi-
tonen, freie Elektronen und Locher) in Halbleiterheterostrukturen analysiert. Da im folgenden
Abschnitt die Methode des Vier-Wellen-Mischens am Beispiel der Experimente zur Dephasie-
rung veranschaulicht werden soll, wird zunachst der Begriff der Dephasierung ndher beschrie-
ben.

2.3.1. Dephasierung

Trifft das koharente elektromagnetische Feld eines Laserpulses auf ein Halbleitermaterial, ent-
steht eine makroskopische Polarisation innerhalb des Mediums. Dabei schwingen die angeregten
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Oszillatoren mit der Frequenz des Erregerimpulses und einer festen Phasenbeziehung zum trei-
benden Lichtfeld. Solange das Ensemble der angeregten Zustande mit der anfanglichen Phase
schwingt, wird das System als koharent bezeichnet'’? Nach der optischen Anregung konnen
verschiedene Effekte zu einem Zerfall der Phasenbeziehung der mikroskopischen Dipole fiihren.
Dabei bezeichnet man den Verlust der sogenannten Phasenkoharenz als Dekoharenz oder De-
phasierung. Eine charakteristische GroBe in diesem Zusammenhang ist die Dephasierungszeit
Ts. Sie gibt diejenige Zeit an, innerhalb derer der Anteil der Polarisation, der noch in Phase
mit dem Laserpuls ist, auf 1/e abgefallen ist.?” AnschlieBend sind die Oszillatoren vom anregen-
den Lichtfeld entkoppelt und schwingen mit einer willkiirlichen Phase ¢, Y Die Dephasierung
fihrt zur Ausbildung einer Population freier oder gebundener Elektronen und Locher, welche
anschlieBend in energetisch niedrigere Zustidnde relaxieren und strahlend oder nichtstrahlend
rekombinieren.

In einem nicht mit seiner Umgebung wechselwirkenden System tragen lediglich Interband-
relaxationsprozesse der Polarisationen zur Dephasierung bei, welche durch eine (intrinsische)
T7-Zeit des Materialsystems beschrieben werden. Reemissionsprozesse reduzieren die Anzahl
der angeregten Oszillatoren und fithren dementsprechend zu einem Zerfall der makroskopischen
Polarisation 84 In der Regel treten jedoch Wechselwirkungen zwischen dem angeregten System
und seiner Umgebung auf, welche die anfangliche Phase der Oszillatoren dndern. Ursachlich
dafiir sind unter anderem Streuprozesse mit unterschiedlichen Kollisionspartnern. Insgesamt
fihren sie — wie in veranschaulicht — zum Verlust der Phasenkohéarenz. Die
Zeit zwischen der optischen Anregung eines Ladungstragers und seinem ersten Streuprozess
bezeichnet man als pure Dephasierungszeit T5. Die Dynamik der kohadrenten exzitonischen
Polarisation wird somit durch zwei grundlegende Parameter charakterisiert: Der strahlenden
Lebenszeit des angeregten Zustandes 77 und der puren Dephasierungszeit 1. Die effektive
Dephasierungszeit T5 ist somit gegeben durch:282
1 1 1

T,y T

(2.9)

Es sei darauf hingewiesen, dass die 75'-Zeit in der Literatur haufig mit der Populationslebens-
dauer T gleichgesetzt wird. Dabei beschreibt 77 die strahlende Lebensdauer der exzitoni-
schen Polarisationen mit k ~ 0. In GaAs-artigen Systemen liegt die 77-Zeit im Bereich von
~ 10 ps 838483 Dyrch Streuprozesse dephasieren die kohirenten Polarisationen in Exzitonen,
welche nicht-strahlende Zustande (|k| > “) besetzen. AnschlieBend konnen diese iiber wei-
tere Streuprozesse zuriick in strahlende Zustinde gelangen, ehe sie strahlend rekombinieren &3
Die Populationslebensdauer dieser thermalisierten Exzitonen wird durch 17 beschrieben, wel-
che typischerweise im Bereich einiger hundert Piko- bis Nanosekunden liegt und somit um ein
Vielfaches groBer als die T7-Zeit ist. 2042466

Typische exzitonische Dephasierungszeiten in Quantenfilmen liegen im einstelligen Pikose-

kundenbereich®2707787 sodass gemeinhin angenommen werden kann:20

Ty > T — Ty~ T (2.10)

Da die Dephasierungszeit durch den kiirzeren der beiden Zerfallsmechanismen dominiert wird,
wird der Prozess der Dephasierung gewdhnlicherweise primar durch Streuprozesse verursacht.
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Abbildung 2.8.: Schematische Darstellung des Verlusts der mikroskopischen Polarisation inner-
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halb eines Halbleitermaterials. Zum Zeitpunkt ¢ = 0 trifft das elektromagne-
tische Feld eines Laserpulses auf den Halbleiter. Entspricht die Photonenergie
Fexc einem optischen Ubergang im Material, wird der einfallende Lichtpuls
absorbiert und die Oszillatoren zu Schwingungen mit der Erregerfrequenz weyc
und einer wohldefinierten Phasenbeziehung angeregt. Die einzelnen mikrosko-
pischen Polarisationen summieren sich auf zu einer makroskopischen Polarisa-
tion innerhalb des Materials. Zum Zeitpunkt ¢; fiihren Streuprozesse mit a)
anderen Oszillatoren oder Ladungstragern oder b) Phononen zum Verlust der
Phasenbeziehung zwischen der Polarisation und dem treibenden Lichtfeld. Die
einzelnen Oszillatoren schwingen nun mit einer willkiirlichen Phase ¢, (gestri-
chelte Linie). Neben Streuprozessen kann auch c) die spontane Emission der
Oszillatoren zur Dephasierung beitragen. Dies fiihrt im Gegensatz zu Streupro-
zessen zum instantanen Verlust der mikroskopischen Polarisation. Nach einer
Zeit to ist die mikroskopische Polarisation im Material zerfallen. Abbildung
angelehnt an [70].
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Obgleich die strahlende Lebenszeit der exzitonischen Polarisation fiir die in dieser Arbeit unter-
suchten Proben nicht bekannt ist, liegen die T}*-Zeiten eines dhnliches Materialsystems (GaAs)
im Bereich ~ 10 ps, sodass auch fiir das untersuchte Materialsystem 75 ~ T3 angenommen
wird.

Im Allgemeinen lassen sich die zur Dephasierung beitragenden Streuprozesse in drei Kate-
gorien unterteilen: Ladungstrager-Streuung, Streuung mit Phononen und Streuung an Verun-
reinigungen oder strukturellen Defekten in der Halbleiterprobe. Diese Mechanismen werden im
Folgenden kurz diskutiert.

Ladungstrager-Streuung

Kollisionen mit Exzitonen und anderen elektronischen Anregungen fiihren zu einem Verlust der
Phasenbeziehung 8 Da sich die StoBprozesse mit steigender Anzahl an Ladungstragern im Ma-
terial haufen, sinkt die Dephasierungszeit mit zunehmender optischer Anregung oder Dotierung
im System 2% Durch Vier-Wellen-Misch-Experimente mit einem Vorpuls kénnen Streuprozesse
zwischen verschiedenen kohérenten Polarisationen und unterschiedlichen Ladungstragerarten

untersucht werden (siehe [Kapitel 5]).

Streuung mit Phononen

Bei niedrigen Anregungsdichten wird die Dephasierung hauptsachlich durch StoBe mit Pho-
nonen hervorgerufen. Bei tiefen Temperaturen tberwiegt die (quasi-) elastische Streuung mit
akustischen Phononen ™ Mit zunehmender Temperatur steigt die Streuwahrscheinlichkeit mit
optischen Phononen. Da die LO-Phononenergien (~ 36 meV) deutlich gréBer als typische Exzi-
tonbindungsenergien (~ 10 meV) in GaAs-Quantenfilmen sind, fithren Streuprozesse mit opti-
schen Phononen in der Regel zu einer Dephasierung der exzitonischen Polarisation in ein freies
Elektron und Loch. Die Dekoharenz auBert sich durch einen schnellen Zerfall der Phasenbe-

ziehung innerhalb von 300 fs bei Raumtemperatur £2:€2

Streuung mit strukturellen Defekten

Streuprozesse an Grenzflachenrauigkeiten und (anderen) strukturellen Defekten haben groBe
Auswirkung auf den Erhalt der makroskopischen Polarisation in Halbleiterheterostrukturen. Ins-
besondere Grenzflachenunebenheiten stellen in Mehrfachquantenfilmen den dominanten Streu-

2021l Die zusatzlich zur Verfiigung stehenden Streukanile

prozess bei tiefen Temperaturen dar.
fihren zu einer Reduktion der Dephasierungszeit. Neben Grenzflachenrauigkeiten beeinflussen
Kompositionsfluktuationen innerhalb der Quantenfilme und Barriereschichten die Koharenz
der angeregten Zustande. Durch Experimente an 20 nm breiten terndren (InGa)As/(InAl)As-
Quantenfilmen kann der Einfluss zusatzlicher Materialkomponenten auf die Dephasierungszeit
untersucht und mit der Dephasierungszeit in GaAs-Quantenfilmen verglichen werden 2 Dazu
wurden zeit-aufgeldste Vier-Wellen-Misch-Experimente bei Heliumtemperaturen durchgefiihrt.
Es zeigt sich, dass sich die Dephasierungszeit durch zusatzliche Materialkomponenten mas-
siv verkiirzt. In diesem speziellen Fall kann eine T5-Zeit in den terndren Quantenfilmen von
~ 530 fs ermittelt werden, wahrend die Dephasierungszeit im Falle der GaAs-Quantenfilme

mehr als das Zehnfache betragt.
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Zusammenhang mit der homogenen Linienbreite

Wie in|Unterabschnitt 2.2.5| bereits erlautert, fiihrt die endliche Lebensdauer T} des Zustandes
zu einer natirlichen (homogenen) Linienbreite. Streuprozesse mit Gitterschwingungen oder an-

geregten Ladungstragern verursachen ebenfalls eine homogene Verbreiterung der Spektrallinie.
Beide Prozesse sind durch iber die Dephasierungszeit T» miteinander verkniipft.
Wird die in formulierte Annahme beriicksichtigt, dass die strahlende Rekom-
binationszeit T} herkémmlicherweise deutlich gréBer ist als die pure Dephasierungszeit T
(T} > Ty), ist die homogene Linienbreite eines Ubergangs hauptsachlich eine Folge von Streu-
prozessen ™Y Das bedeutet, dass die effektive Dephasierungszeit 75 die resultierende homogene

Verbreiterung eines optischen Ubergangs bestimmt, wobei gilt20/74

2h
Fhomogen = E (211)

Wie in ersichtlich wird, sind lineare Spektroskopieverfahren haufig nicht geeignet,
um anhand der Linienverbreiterung Riickschliisse auf die Dephasierungszeit zu erhalten. Das
Problem hierbei ist, dass haufig homogene und inhomogene Verbreiterungen vorliegen, sodass
die spektrale Breite des optischen Ubergangs nur eine untere Grenze fiir die Dekohirenzzeit
liefert 29 Im Gegensatz dazu erlauben Vier-Wellen-Misch-Experimente zwischen homogener
und inhomogener Verbreiterung zu differenzieren und die Dephasierungszeit T5 einzelner Os-

20,40,92

zillatoren auch bei inhomogener Verbreiterung abzuleiten! Uberdies kénnen die Beitrige

verschiedener Streupartner zur Phasenrelaxation anhand ihrer unterschiedlichen Temperatur-

und Dichteabhingigkeiten bestimmt werden [0/ /818819394

2.3.2. Methode des Vier-Wellen-Mischens

Das lineare und nichtlineare optische Verhalten eines Materials ldsst sich im Allgemeinen durch
den Zusammenhang zwischen dem elektrischen Feld E einer auf das Medium treffenden elek-
tromagnetischen Welle und der dadurch induzierten Polarisation P des Mediums beschreiben.

Der lineare Anteil der Polarisation P(!) des Mediums ist gegeben durchi®®

P(l)("aﬂ = /X(l)(" —r1,t —t1)E(ry, t1)dridty (2.12)

Der x(-Term wird als lineare elektrische Suszeptibilitit bezeichnet. Er beschreibt die lineare
Antwort des Systems und ist somit fiir die Absorption und den Brechungsindex des Mate-
rials verantwortlich?® Unter Beriicksichtigung der nichtlinearen optischen Antwort lasst sich
die Polarisation in einen linearen Anteil (P;i?ear) und einen nichtlinearen (Abk.: NL) Anteil

(P%fl)) aufspalten. Der nichtlineare Anteil wird in Potenzen von E erweitert. In abgekiirzter
Vektorschreibweise lasst sich die Polarisation wie folgt darstellen:®®

P(r7 t) = Pl(ilrzear + P7(’L7:LLC>}I:;3’LTL€(1T
Pr,t)=x" - E+x® . E-E+x® . E-E-E+x® -E-E-E-E+... (2.13)
Pi,t)=PY) () + PO () + PY () + P (r ) + ..
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Im allgemeinen Fall anisotroper Medien sind die Suszeptibilitaten y Tensoren (n+1)-ter Stufe.
Vier-Wellen-Mischen gehért zu den nichtlinearen optischen Prozessen dritter Ordnung. Typi-
scherweise treffen hierbei drei elektromagnetische Wellen mit den elektrischen Feldern E;, Es
und Es auf das zu untersuchende Material. Durch die nichtlineare Wechselwirkung der drei
Felder wird eine Polarisation dritter Ordnung PS\‘?Z erzeugt, welche zur Emission einer vierten
elektromagnetischen Welle fiihrt.

Um den nichtlinearen Prozess des Vier-Wellen-Mischens anschaulich zu beschreiben, verwen-
det man herkdmmlicherweise die vereinfachte Darstellung eines Zwei-Niveau-Systems beste-
hend aus einem Grundzustand und einem angeregten Zustand. Ein zum Ubergang resonanter
Puls erzeugt zum Zeitpunkt ¢; eine koharente Polarisation Py(¢; = 0) innerhalb der Probe.
Da der Puls mit Wellenvektor k; in einem Winkel auf die Probe trifft, hdngt die Phase der
induzierten Koharenz von der raumlichen Lage innerhalb der Probe ab4? Aufgrund phasen-
zerstorender Streuprozesse mit Ladungstragern (z. B. Exzitonen), Phononen oder anderen Os-
zillatoren kommt es zu einem Verlust der globalen Phasenkoharenz mit der Dephasierungszeit
T5. Nach einer variablen Verzégerungszeit 17 trifft ein zweiter und zum ersten Anregungspuls
koharenter Puls mit Wellenvektor ky zum Zeitpunkt ¢o auf denselben Probenort. Ebenso wie
der erste erzeugt auch der zweite Puls eine Polarisation P2 (t2 = T12), die mit dem verbleiben-
den koharenten Anteil des ersten Pulses interferiert. Dabei wandelt er die bestehende Koharenz
in eine Besetzung des Grund- bzw. angeregten Zustands um, welche von der Phasenbeziehung
zwischen den beiden Pulsen abhingt. An Orten, an denen der zweite Puls mit der induzier-
ten Kohéarenz in Phase ist, interferieren die Wellen konstruktiv und erzeugen eine Population
des angeregten Zustandes. Dies ist schematisch in [Abbildung 2.9 veranschaulicht. Destruktive
Interferenz an Orten, an denen entgegengesetzte Phasen vorliegen, fiihrt wiederum zu einer
Population des Grundzustandes. Durch den Winkel o zwischen den beiden Pulsen, besitzt die
raumlich modulierte Population des angeregten Zustands eine sinusférmige Modulation mit
Gittervektor G = ko — k4% Die Absorption ist fiir Orte angeregter Zustiande stark reduziert,
wahrend sie fiir Orte im Grundzustand hoch ist. Die raumlich modulierte Zustandspopulation
hat dadurch eine raumlich variierende Absorption zur Folge. Da die Modulation sinusférmig
ist, kann sie wie ein Beugungsgitter fungieren. Die Gitterkonstante A des Gitters ist abhangig
von der Wellenlange A der gitterschreibenden Pulse und dem Winkel o zwischen den beiden
optischen Pulsen und gegeben durch:20

A 27
A= Ssm@n) ~ G (2.14)
Ein optisches Gitter, das durch die Interferenz zweier Laserstrahlen entsteht, bezeichnet man
als laserinduziertes Gitter (engl.: laser-induced grating, Abk.: LIG) %

Die Bezeichnung des Vier-Wellen-Mischens riihrt daher, dass tblicherweise ein dritter (zeit-
lich verschobener) Puls auf die Probe gelenkt und am Gitter abgebeugt wird. Der am Gitter
abgebeugte (vierte) Puls kann beispielsweise mit einer Photodiode detektiert werden. Bei einer
Zwei-Puls-Konfiguration in Selbstbeugungsgeometrie (engl.: self-diffraction) bildet der zwei-
te Puls das optische Gitter und wird an dem selbstgeschriebenen Gitter in die Richtungen
k =kes+G=ky+ (ko — ki) abgebeugt. Insgesamt dient er somit sowohl als ,zweiter" als
auch als ,dritter" Puls. Dementsprechend kann ein abgebeugtes Signal nur detektiert werden,
wenn die Verzégerungszeit 172 kleiner als die Dephasierungszeit 15 ist. Nur in diesem Fall ist
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Abbildung 2.9.: Schematische lllustration eines Vier-Wellen-Misch-Experiments in Selbstbeu-
gungsgeometrie nach [40]. a) Der mit dem Wellenvektor ki auf die Probe
treffende Laserpuls erzeugt eine makroskopische Polarisation im Halbleiterma-
terial. Die gestrichelten Linien stellen die Punkte gleicher Phase (Wellenfron-
ten) dar. b) Nach einer variablen Verzégerungszeit 119 trifft ein zweiter und
zum ersten Anregungspuls koharenter Puls mit Wellenvektor ks auf die Pro-
be. Die Polarisation des zweiten Pulses interferiert mit dem Anteil der noch
vorhandenen Polarisation des ersten Pulses. Dies fiihrt zur Ausbildung einer
Ladungstragerpopulation im angeregten Zustand (dunkelblaue Bereiche) so-
wie des Grundzustandes (hellblaue Bereiche). c) Das auf diese Weise erzeugte
Populationsgitter beeinflusst die Absorption des Halbleitermaterials, sodass in
der Selbstbeugungsgeometrie ein Teil des zweiten Pulses an dem Gitter in
Richtung 2ky — k; abgebeugt wird und mithilfe einer Photodiode detektiert
werden kann.

bei der Ankunft des zweiten Pulses noch ein Teil der koharenten Polarisation des ersten Pulses
vorhanden, sodass sich ein Interferenzgitter bilden kann. Eine exakte Energieerhaltung der ein-
und ausfallenden Wellen ist in Richtung ki gegeben. In dieser Richtung ist die Detektion des
abgebeugten Signals jedoch unvorteilhaft, da es mit dem starken Signal der linearen optischen
Antwort iiberlagert ist. Herkdmmlicherweise wird das abgebeugte Signal aus diesem Grund in
der Richtung der ersten positiven Beugungsordnung 2ks — k1 detektiert 2%97 |n dieser Richtung
ist die Impulserhaltung der ein- und auslaufenden Wellen jedoch nicht erfiillt, wodurch eine so-
genannte Phasenfehlanpassung Ak entsteht. Da das Vier-Wellen-Mischen ein phasensensitiver
Vorgang ist, resultiert die Phasenfehlanpassung in einer reduzierten VWM-Intensitat 98 Haufig
nimmt die Beugungsamplitude mit zunehmender Ordnung ab20

Die Polarisation der angeregten Zustande oszilliert mit einer Frequenz w und einer zeitlich

abfallenden Amplitude, deren Einhiillende nach Ps\‘?Z(t) = exp /™ eine Exponentialfunktion

mit der Zeitkonstanten T5 beschreibt. Die Amplitude des von der nichtlinearen Polarisation Pg\:,)’Z
abgestrahlten elektrischen Feldes Eryyas zeigt denselben zeitlichen Verlauf wie die Polarisation
selbst 7999 Aus diesem Grund kann der exponentielle Polarisationsabfall des Ensembles durch
schrittweises Abtasten der Amplitude des emittierten elektrischen Feldes erfasst werden 79 Dazu
wird bei sogenannten zeit-integrierten VWM-Messungen die Intensitat des abgebeugten VWM-
Signals I(Tj2) ~ E%yy 5, gemessen und die Verzogerung zwischen den Pulsen T schrittweise

verandert. Die Intensitat des zeit-integrierten VWM-Signals ist proportional zu:

[e.e]

I(Tyz) N/ P (¢, T1o) 2dt (2.15)
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PE\:;’Z beschreibt die nichtlineare Polarisation dritter Ordnung, welche ein Produkt aus den beiden

Polarisationen erster Ordnung ist2®
Da die Anderung des abgebeugten Signals den Verlust der Phasenkoharenz im Material
widerspiegelt, ermoglichen VWM-Experimente die Bestimmung der Dephasierungszeit 75 und

damit verbunden der homogenen Linienbreite eines optischen Ubergangs /41

2.4. Raumliche Ausbreitung angeregter Ladungstrager

Nach der optischen Anregung sind die angeregten Exzitonen bzw. freien Elektron-Loch-Paare
in der Lage sich innerhalb des Materials auszubreiten, ehe sie rekombinieren. Die raumliche
Ausdehnung der Ladungstrager kann beispielsweise durch Vier-Wellen-Misch-Experimente un-

100101 Fine besonders interessante Fragestellung in diesem Zusammenhang

tersucht werden.
ist das Transportverhalten der Ladungstrager im Material. Im Allgemeinen lasst sich der La-
dungstragertransport in einen ballistischen und diffusiven Transport unterteilen. Im ballistischen
Transportregime treten keine Streuvorgiange zwischen den einzelnen Teilchen auf. Es beschreibt
somit den Zeitbereich zwischen der optischen Anregung der Ladungstrager und dem ersten
auftretenden Streuprozess. In dieser Zeit bewegen sich die Ladungstrager mit dem aus der An-
regung erhaltenen Impuls durch den Kristall 192 Der diffusive Transport hingegen kennzeichnet
sich durch haufig auftretende Streuvorgdnge wahrend der rdumlichen Ausdehnung. Aus diesem
Grund erfahren die Ladungstriger nach jedem Streuprozess eine Richtungsinderung204 Als
Folge ist in diesem Fall die mittlere-freie-Weglange eines jeden Ladungstragers klein gegen die
im Kristall zuriickgelegte Strecke innerhalb der Ladungstragerlebensdauer“® Da im Rahmen
dieser Arbeit der diffusive Transport verschiedener Ladungstrager untersucht wird, beschrankt

sich der folgende Abschnitt auf das diffusive Transportregime.

Allgemeine Diffusionsgesetze

Im Allgemeinen bezeichnet die Diffusion eine zufillige Bewegung von Teilchen in einem Raum,
die zum Abbau eines bestehenden Konzentrationsgradienten fiihrt. Dabei ergibt sich eine Net-
tobewegung der Teilchen von Bereichen héherer Konzentration in Bereiche mit niedrigerer Kon-
zentration 203 Die treibende Kraft des Diffusionsprozesses ist dabei einzig und allein der Kon-
zentrationsunterschied verschiedener Bereiche. Die Beschreibung des diffusiven Transports von
Partikeln innerhalb eines Mediums ist auf Adolf Fick und die von ihm aufgestellten Fick’'schen

104 Dyrch die Diffusion der Teilchen im Raum entsteht eine

Diffusionsgesetze zuriickzufiihren.
Teilchenstromdichte j(r) am Ort r. Diese beschreibt die Anzahl der Teilchen, die pro Zeiteinheit
eine senkrecht zur Diffusionsrichtung ausgerichtete Referenzflache passieren. Im dreidimensio-

nalen Fall |3sst sich das Erste Fick'sche Gesetz beschreiben durch:2*

j(r) = —=DVe(r) (2.16)

Die zeitlich konstante Diffusionsstromdichte j(r) ist somit abhéngig vom Konzentrationsgradi-
enten Ve(r). Der Proportionalitatsfaktor zwischen der Teilchenstromdichte und dem Konzen-
trationsgradienten wird als Diffusionskonstante D bezeichnet. In anisotropen Kristallen kénnen
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)

Abbildung 2.10.: Schematische Darstellung der Ladungstragerdiffusion. a) Die Interferenz zwei-
er Laserpulse fiihrt zu einem Populationsgitter innerhalb des Halbleitermate-
rials (roter Kreis). b) Bildet den als Kreis dargestellten Bereich vergroBert
ab. Hierbei handelt es sich um einen Schnitt parallel zur x-z-Ebene des drei-
dimensionalen Populationsgitters. Zunachst ist die Ladungstragerpopulation
(gefullte Kreise) in den Interferenzmaxima (dunkelgraue Bereiche) konzen-
triert. ¢) Um den in x-Richtung vorhandenen Dichtegradienten auszugleichen,
diffundieren die Ladungstrager in Bereiche niedrigerer Konzentration. Neben
der Rekombination der Ladungstrager fiihrt ihre raumliche Ausbreitung zur
Vernichtung des Populationsgitters.

die Diffusionskonstanten richtungsabhangig sein. In diesem Fall wird der skalare Diffusionsko-
effizient D zu einer TensorgroBe D 2

Aufgrund der Diffusion der Teilchen ist die rdumliche Verteilung der Konzentration je-
doch zeitabhéngig ¢(r,t). Die Anderung der Konzentration mit der Zeit wird durch die zwei-
te Fick'sche Diffusionsgleichung beschrieben. Sie stellt eine Relation zwischen der zeitlichen
Anderung der Konzentration am Ort r und der raumlichen Variation der Konzentration an
diesem Ort auf und ist gegeben durch:

de(r, t)
ot

= DV?¢(r,t) = DAc(r, t) (2.17)

Hierbei beschreibt A den Laplace-Operator.

Ladungstragerdiffusion in Quantenfilmen

Es ist bekannt, dass eine Ladungstragerdiffusion innerhalb eines Halbleitermaterials nur stattfin-
det, wenn eine raumliche Modulation der Ladungstragerdichte N (z,t) vorliegt. Dariiber hinaus
hat das vorherige Kapitel verdeutlicht, dass die Interferenz zweier Laserpulse eine periodische
Anderung der Dichte angeregter Zustinde (Exzitonen, freie Elektron-Loch-Paare) innerhalb
des Materials induziert. Demnach eignen sich besonders laserinduzierte Gitterexperimente, um
die raumliche Ausdehnung lokal angeregter Ladungstriger zu untersuchen 10

Zu dem Zweck die Diffusionseigenschaften angeregter Ladungstrager zu untersuchen, werden
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zunachst zwei Pulse zur Erzeugung eines Populationsgitters verwendet. Kurz nach der optischen
Anregung besteht die Ladungstragerdichte N(z,t) infolge der Relaxationsprozesse aus einer
inkoharenten Population. Solange die Ladungstragerdichte raumlich variiert, ist das Halbleiter-
material nicht im Gleichgewicht. Aus diesem Grund reagiert die Ladungstragerverteilung auf die
induzierte inhomogene, aber in x-Richtung periodische Verteilung, um die vorhandenen Dich-
tegradienten auszugleichen (siehe [Abbildung 2.10) 2% Die Angleichung erfolgt grundsitzlich
tiber zwei verschiedene Prozesse. Zum einen verursacht die Rekombination der angeregten
Ladungstrager eine Abnahme der Population und damit der Amplitude der Interferenzmaxi-
ma L% Zum anderen fiihrt die raumliche Ausbreitung der angeregten Zustinde von den Orten
hoher Ladungstragerdichte zu Orten niedrigerer Dichte zu einer Vernichtung des Gitters. Im
Allgemeinen fiihrt ein Diffusionsprozess zu einem raumlichen ,Verschmieren” der angeregten
Ladungstrager. Infolgedessen bleibt das Gitter stationdr, wahrend seine Amplitude monoton

abnimmt 295 Aus den soeben beschriebenen Griinden ist es notwendig |Gleichung 2.17| durch

weitere Terme zu erganzen. Die zeitliche und rdumliche Abhangigkeit der Ladungstragerdichte

N(z,t) ist durch die eindimensionale Diffusionsgleichung gegeben:102/106/108
ON(z,t) 0? N(x,t)
————=D—N(x,t) — G(x,t 2.18
G = DN ) — S+ Gl) (218)
| —— ——— ——
Diffusion Rekombination  Generation

Wobei D den Diffusionskoeffizienten beschreibt. Anders als bei der Beschreibung der Depha-
sierung ist in diesem Fall die Populationslebensdauer T der angeregten Ladungstréger von Be-
deutung. Der Term G(x,t) beriicksichtigt die nahezu instantane Generation der Ladungstrager
nach der Absorption des Pumplichts. Er ist unter anderem abhangig von der Photonenergie
hv des Pumplichts sowie der Quanteneffizienz fiir die Anregung der Ladungstrager aufgrund
der einfallenden Pumpphotonen 1% Ublicherweise gelten folgende Annahmen:

= Da sich die Exzitondiffusion haufig durch eine Zufallsbewegung (engl.: random walk%%)

beschreiben lasst, wird angenommen, dass D eine zeitunabhingige Konstante ist. 240

= Es sollte angemerkt werden, dass hierbei ausschlieBlich eine diffusive Ladungstragerbewe-
gung in Betracht gezogen wird. Eine zusatzliche Annahme ist, dass es sich um eine rein
isotherme Diffusion handelt. Temperaturgradienten, die durch zusatzliche Thermodiffu-
sionsbeitrage beriicksichtigt werden miissten, sind nicht enthalten. Diese Annahme ist
gerechtfertigt, da sich Diffusionsprozesse (iblicherweise auf groBen Zeitskalen im Nanose-
kundenbereich abspielen. Innerhalb dieser Zeit kénnen die optisch angeregten Ladungs-

trager mit einer typischen Relaxationszeit von wenigen Pikosekunden thermalisieren 111

» Herkédmmlicherweise ist die Rekombinationsrate N/7; von der Ladungstragerdichte im
System abhingig. Bei hohen Anregungsdichten dominieren nichtlineare Mechanismen
wie beispielsweise Auger-Prozesse die Ladungstragerrekombination. Die Lebensdauer T}
in kann dadurch nicht mehr als Konstante angesehen werden. Eine
Moglichkeit diese Komplikation zu umgehen, ist die Verwendung geringer Anregungs-
dichten N (z,t). Dariiber hinaus hat sich gezeigt, dass die meisten Experimente zu laser-
induzierten Populationsgittern unter Bedingungen ausgefiihrt werden, unter welchen der
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Diffusionszerfall dominiert. In diesen Fallen nimmt die Rekombination der Ladungstrager

einen vergleichsweise geringen Einfluss auf die Abklingzeit des Gitters 10>

Im Zuge der Untersuchungen des Ladungstragertransports in unterschiedlichen Materialien
kommt der sogenannten Ladungstragerdiffusionsldnge Lp eine besondere Aufmerksamkeit zu.
Diese beschreibt die mittlere freie Wegléange, die der Ladungstrager innerhalb seiner Lebens-
dauer T entlang der Gitterrichtung zuriicklegt. Die eindimensionale Ladungstragerdiffusions-
langel03

dL?
Lp = ZN L= /2DT (2.19)

ist mit der Diffusionskonstanten D und der Rekombinationszeit 77 verknipft. Hierbei beschrei-

ben dL; die Verschiebung eines Ladungstragers i von seiner Anfangsposition und N die Anzahl
der Exzitonen.

Bestimmung der Diffusionskonstanten

Unter der Voraussetzung, dass der Ladungstragertransport diffusiv ist'12, zerfallt die Gitteram-
plitude mit einer Zerfallszeit Tz, welche beschrieben wird durch:108

1 1 N 1
Te Ti Tpir

(2.20)

Dabei reprasentiert T die Populationslebensdauer und T p; die diffusive Zerfallszeit. Diese ist
abhangig von der Gitterkonstanten A innerhalb des Kristalls und dem Diffusionskoeffizienten
D der Ladungstrager. Sie ist gegeben durch folgende Gleichung:

A2

7D (2.21)

Tpifr =
Die Modulationstiefe des Interferenzgitters An entspricht der Differenz zwischen den Maxima
und Minima der rdumlich modulierten Ladungstrigerdichte. Sie kann durch einen am Git-
ter abgebeugten und zeitverzogerten Puls untersucht werden. Dieser wird als Funktion der
Verzégerungszeit zwischen den beiden Anregepulsen und einem dritten Abfragepuls detektiert.
Die Abbeugungseffizienz und damit die zeitabhangige Intensitdt des am Gitter abgebeugten
VWNM-Signals sind proportional zur Tiefe des Gitters An %13 Dies fithrt zum folgenden

Ausdruck der Intensitat des abgebeugten Abfragestrahls:107

I(t) = I, (I.An)? (2.22)

Hierbei beschreibt I,, die Intensitat des Abfragestrahls, I, die Intensitat der Anregepulse. Da
die Tiefe des modulierten Interferenzgitters An mit der Zeitkonstanten der Gitteramplitude Tz
abklingt, kann der exponentielle Zerfall des VWM-Signals fiir kurze optische Anregungspulse

naherungsweise wie folgt beschrieben werden:114

I(t) < exp (;;)2 = exp <_7%st> = exp (;;) (2.23)
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Unter der Annahme, dass sowohl der Diffusionskoeffizient D als auch 7} unabhingig von
der Dichte N(x,t) sind, gilt fir die Zeitkonstante Ts des beobachteten abgebeugten Signals
I(t):114'115

1 2 8r°D

Te - T AT

Ts T A
Da die Modulationstiefe von der Gitterkonstanten A abhangt, beeinflusst sie ebenso die zeit-
abhingige Intensitat des VWM-Signals. Dies duBert sich in einer Winkelabhéngigkeit des ab-
gebeugten Abfragestrahls: Mit groBer werdendem Winkel av zwischen den Anregungspulsen k;
und ko und damit kleineren Gitterkonstanten A wird die Zerfallszeit des abgebeugten Signals
reduziert. Diese Winkelabhangigkeit kann jedoch nur beobachtet werden, wenn die strahlungs-

(2.24)

lose Diffusion der angeregten Zustande der dominante Prozess ist, der die Zerstérung des
Gitters herbeifiihrt 2% Da die Intensitit des VWM-Signals bei schwacher Anregung quadra-
tisch von der Ladungstragerdichte N(x,t) abhangt, entspricht die Zerfallszeit Ts der Halfte

der Gitterabklingzeit T 292 Zum tieferen Verstiandnis der Herleitung von |Gleichung 2.24] sei
auf weitere Literatur verwiesen 1001071120114

Anhand |Gleichung 2.24| kann die Diffusionskonstante der Ladungstrager (Exzitonen, freie

Elektron-Loch-Paare) im Material ermittelt werden. Eine Kurzfassung verschiedener experi-
menteller Methoden zur Diffusionskonstantenbestimmung ist in zu finden.
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Experimentelle Methoden

Im folgenden Kapitel werden die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten experimentellen
Techniken vorgestellt. Die Beschreibung umfasst lineare Spektroskopieverfahren wie die lineare
Absorption und optische Anrege-Abfrage-Experimente sowie die nichtlineare spektroskopische
Methode des Vier-Wellen-Mischens (engl.: four-wave mixing, Abk.: FWM).

3.1. Vier-Wellen-Mischen

Es hat sich gezeigt, dass entartete Vier-Wellen-Misch-Experimente (engl.: degenerate FWM)
eine hilfreiche Methode darstellen, um die Dephasierungszeit makroskopischer Polarisationen in
einem Halbleitermaterial zu untersuchen 7994116l | Aligemeinen unterscheidet man entartetes
und nicht-entartetes Vier-Wellen-Mischen. Bei letzterem wird das optische Gitter durch Pulse
mit verschiedenen Frequenzen erzeugt, sodass aufgrund optischer Schwebung kein stationares
Gitter vorliegt. Im Rahmen dieser Arbeit werden ausschlieBlich entartete VWM-Experimente
durchgefiihrt, bei welchen die zur Gittererzeugung verwendeten Pulse die gleiche Photonenergie
besitzen.

Zwei-Puls-Konfiguration

Um das Dephasierungsverhalten exzitonischer Polarisationen zu untersuchen, wurde ein VWM-
Messplatz in einer sogenannten Zwei-Puls-Konfiguration in Selbstbeugungsgeometrie aufge-
baut. Der experimentelle Messaufbau ist schematisch in dargestellt.

Eine Kombination aus regenerativem Verstarkersystem und optisch parametrischem Verstar-
ker dient als Anregungsquelle. Das regenerative Verstérkersysterrﬂ liefert eine Ausgangsleistung
von maximal 20 W bei einer Zentralwellenldnge von 1030 nm und einer einstellbaren Repeti-
tionsrate bis zu 1 MHz. Fiir die durchgefiihrten Experimente wird das Verstarkersystem mit
einer Repetitionsrate von 1 MHz betrieben, sodass (von den urspriinglichen 20 W) 15W fur
den Betrieb des optisch parametrischen Verstarkers zur Verfiigung stehen. Ein optisch para-
metrischer Verstérker (engl.: optical parametric amplifier, Abk.: OPA)EI erzeugt zunichst die
zweite Harmonische (engl.: second harmonic generation, Abk.: SHG) des Pumplichts, sodass

'Pharos, Light Conversion
2Orpheus F, Light Conversion

33



3 | Experimentelle Methoden

Kom-
* | OPA H pressor [ |

Abbildung 3.1.: Schematische Illustration des Vier-Wellen-Misch-Aufbaus in Selbstbeugungs-
geometrie. Die durch ein Verstarkersystem generierten Laserpulse passieren
einen optisch parametrischen Verstarker (OPA), ehe sie durch einen Strahltei-
ler (BS 2) in zwei Teilstrahle (#1, #2) aufgespalten und iiber eine Linse auf die
Probe (S) fokussiert werden. Die Interferenz der makroskopischen Polarisatio-
nen durch den Anrege- (#1) und Abfragepuls (#2) erzeugen ein optisches Git-
ter, an welchem ein Teil des Abfragepulses in Richtung 2ks —k; abgebeugt und
mit einer Photodiode (PD) detektiert wird. Durch eine Verfahrstrecke (TS 2)
kann die Verzégerungszeit T2 zwischen den beiden Pulsen iterativ verandert
und dadurch der zeitliche Abfall der makroskopischen Polarisation im Halb-
leiter untersucht werden. Die Verwendung eines Zerhackers (CH) sowie eines
Lock-in-Verstarkers verstarkt die VWM-Signale und reduziert das Streulicht.
Uber einen weiteren Strahlteiler (BS 1) kann ein Teil der Pulse abgelenkt und
als Vorpuls (#3) eingesetzt werden. Mithilfe einer zusatzlichen Verfahrstrecke
(TS 1) wird der zeitliche Vorsprung des Vorpulses (T'3) eingestellt. Schwan-
kungen der Laserpositionen der Anrege- und Abfragepulse werden durch eine
aktive Strahlstabilisierung (LBS) ausgeglichen.

Pulse mit einer Wellenldnge von 515 nm entstehen. AnschlieBend werden die frequenzverdop-
pelten Pumppulse durch parametrische Verstarkung innerhalb eines nichtlinearen Kristalls in
zwei Ausgangspulse mit niedrigeren Frequenzen umgewandelt. Diese werden als Idler und Signal
bezeichnet. Aufgrund der Energieerhaltung muss die Summe der Idler- und Signalfrequenzen
die Frequenz der Pumppulse betragen. Insgesamt lassen sich durchstimmbare ultrakurze Laser-
pulse mit Anregungswellenldngen zwischen 630-1030 nm (Signal) und 1024 -2776 nm (ldler)
erzeugen. Durch eine anschlieBende Prismeneinheit (Kompressor) kann der Chirp der Laserpul-
se ausgeglichen und die Pulsdauern auf weniger als 60 fs (Signal) bzw. 80 fs (ldler) komprimiert
werden. Uber nichtlineare Prozesse wie der SHG und FHG (engl.: fourth harmonic generation,
Abk.: FHG) der verschiedenen Signale kann der durchstimmbare Wellenlangenbereich bis in den
ultravioletten Bereich erweitert werden. AnschlieBend passiert der Laser eine Strahlstabilisie-
rungE], welche potentiell auftretende thermische Drifts innerhalb des Lasers und Schwankungen

3Aligna, TEM Messtechnik
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durch die Bewegung des Verfahrtisches ausgleicht und dadurch eine prazise Laserstrahlpositio-
nierung iber den spektral breiten Anregungsbereich gewahrleistet.

Um die fiir die Zwei-Puls-Konfiguration bendtigten Pulse zu erhalten, wird ein Strahltei-
ler (BS 2) eingesetzt. Dieser teilt den vom OPA kommenden Strahl in zwei Teilstrahlen auf.
Einer der beiden Teilstrahlen passiert einen steuerbaren Verfahrtisch (TS 2f], um eine zeit-
liche Verzégerung 112 zwischen den Pulsen zu generieren. Die Verfahrstrecke bietet einen
Weglangenunterschied von bis zu 200 mm, was einer zeitlichen Verzégerung von etwa 600 ps
entspricht. Uber mehrere Silberspiegel werden die Strahlen durch den gleichen Achromaten
(400-1100 nm, f = 80 mm) geleitet und somit auf die Probe fokussiert. Typischerweise sind
die SpotgroBen der beiden Pulse bei VWM-Experimenten identisch. Um zu gewahrleisten, dass
beide Strahlen auf den gleichen Punkt fokussiert werden und beide Spots gleich groB sind, tref-
fen sie parallel mit gleichem Abstand zum Zentrum auf die Linse. Zusétzlich wird der rdumliche
Uberlapp der Strahlen mithilfe einer CCD-Kamera optimiert. Die zeitliche Uberlappung bei-
der Pulse ist als T79 = 0 definiert. Fiir T35 > 0 trifft der ki-Puls (#1) vor dem ka-Puls
(#2) auf das zu untersuchende Material. Hierbei bezeichnen k; und ky die Wellenvektoren
der beiden Pulse. Im Folgenden wird der ki-Puls auch als Anregepuls bezeichnet, da er eine
makroskopische Polarisation im Material erzeugt. Der zeitlich verzogerte ko-Puls fragt den
Anteil der zu diesem Zeitpunkt bestehenden makroskopischen Polarisation innerhalb der Probe
ab, weshalb er Abfragepuls genannt wird. Um die Position der Verfahrstrecke zum Zeitpunkt
T2 = 0 zu bestimmen, wird vor Messbeginn ein Bariumboratkristall (Abk.: BBO) an den
Probenort positioniert. AnschlieBend wird der Ankunftszeitpunkt des Abfragepulses liber das
Verfahren der Verfahrstrecke gesteuert. Sind beide Pulse im zeitlichen Uberlapp, erzeugen sie
durch nichtlineare Prozesse ein gemeinsames Signal, welches auf einer Karte mit bloBem Auge
wahrgenommen oder mit einer Photodiode detektiert werden kann.

Treffen Anrege- und Abfragepuls in kurzen zeitlichen Abstanden < T5 nacheinander auf die
Probe, wird ein Interferenzgitter erzeugt. Ein Teil des Abfragepulses wird an diesem u. a. in
Richtung 2ks; — k; abgebeugt. Die Detektion des VWM-Signals lasst sich im Allgemeinen in
drei Kategorien unterteilen. Im einfachsten Fall wird das abgebeugte Signal als Funktion der
Verzdgerungszeit T2 zwischen den beiden optischen Pulsen gemessen. Dazu wird ein langsa-
mer Detektor verwendet, der das Signal bei der jeweiligen Zeitdifferenz zwischen den ki- und
ko-Pulsen iber die Zeit aufintegriert (engl.: time-integrated FWM, Abk.: TI-FWM). In diesem
Fall wird das abgebeugte Signal durch eine weitere Linse auf eine Silizium—PhotodiodeE] fo-
kussiert. Die Photodiode detektiert Licht in einem Bereich von 350- 1000 nm mit einer hohen
Empfindlichkeit. Eine Blende vor der Linse unterdriickt stérendes Hintergrundlicht, welches
hauptséachlich durch die Streuung der Anregungspulse an der Probenoberflache entsteht. Das
iiblicherweise relativ schwache VWM-Signal wird durch einen Lock-in-Verstarkef?| verstarkt.
Dazu wird die Amplitude des Anregestrahls mechanisch durch eine rotierende Sektorblendd’]
moduliert. Hierbei spricht man vom Zerhacken (engl.: chopping) des Strahls mit einer bestimm-
ten Zerhackerfrequenz (Chopfrequenz), die an den Lock-in-Verstarker weitergegeben wird und
dort als Referenz dient. Da der Lock-in-Verstarker nur Signale mit der Zerhackerfrequenz
verstarkt, wird der Streulichtanteil des Abfragepulses in den Messungen reduziert.

*ACT115DL, Aerotech

SDET10A2, Thorlabs

5SR830, Stanford Research Systems
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Eine weitere Detektionsvariante stellt das spektral aufgeléste Vier-Wellen-Mischen (engl.:
spectrally-resolved FWM, Abk.: SR-FWM) dar. Durch die spektral aufgeloste zeit-integrier-
te Detektion kénnen beispielsweise exzitonische und freie Ladungstragerbeitrdge anhand ihrer
unterschiedlichen Signaturen im Signal identifiziert werden 17 Bej TR-FWM (engl.: time-
resolved FWM, Abk.: TR-FWM) wird die inharente Zeitabhangigkeit des abgebeugten Signals
ermittelt. Typischerweise wird diese durch einen zusatzlichen Referenzpuls und Aufkonversion
in einem nichtlinearen Kristall gemessen.

Alle in dieser Arbeit vorgestellten VWM-Messungen werden bei niedrigen Temperaturen
(T'" < 10K) durchgefiihrt, um Streuprozesse mit Gitterschwingungen zu unterdriicken. Zu
diesem Zweck befindet sich die Probe innerhalb eines Durchflusskryostaten, welcher an eine
Vakuumpumpe angeschlossen ist. Diese erzielt Driicke von bis zu 10® mbar, sodass Messun-
gen unter Hochvakuumbedingungen durchgefiihrt werden kénnen. Sobald der Druck unter-
halb von 10* mbar gefallen ist, wird der Kiihlprozess begonnen. Dazu wird fliissiges Helium
mit einer Temperatur von ~ 4K mit Uberdruck durch den Kryostaten geleitet. Sogenannte
Hitzeschilder (engl.: heat shield) innerhalb des Kryostaten schirmen die von AuBen einfallen-
de Warmestrahlung ab, sodass Messungen bei ~ 10K moglich sind. In der Regel bestehen
sie aus mit Gold beschichtetem Kupfer, sodass sie zum einen einen hohen Reflexionsgrad fiir
Warmestrahlung besitzen und zum anderen gute thermische Leitfahigkeiten aufweisen. Mithilfe
verschiedener Neutraldichtefilter |asst sich die Laserintensitat variieren und somit unterschied-
liche Anregungsdichten realisieren.

Zwei-Puls-Konfiguration mit Vorpuls

Die Methode des Vier-Wellen-Mischens bietet die Méglichkeit Streuprozesse zwischen Polari-
sationen und (verschiedenen) Ladungstragern im Halbleiter zu untersuchen. Zu diesem Zweck
wird ein dritter Laserpuls in den VWM-Messaufbau integriert (siehe [Abbildung 3.1)). Die-
ser wird hinter dem Ausgang des optisch parametrischen Verstarkers durch einen Strahlteiler
(BS 1) abgespalten und als sogenannter Vorpuls (#3) eingesetzt. Uber einen zusitzlichen li-
near motorisierten Verfahrtisch (TS lfl kann der Ankunftszeitpunkt des Vorpulses mit dem
zeitlichen Uberlapp der Anrege- und Abfragepulse abgestimmt werden. Zweck des Vorpulses
ist es, vor dem Eintreffen der VWM-Pulse Ladungstrager innerhalb der Probe zu generieren.
Folglich gilt fir die zeitliche Verzégerung zwischen Vor- und Anregepuls 713 < 0. Wie in
a) schematisch dargestellt, wird das VWM-Signal in Richtung 2ks — k; am
Interferenzgitter abgebeugt und weiterhin mit einer Silizium-Photodiode detektiert. Durch die
Verwendung verschiedener Neutraldichtefilter im Pfad des Vorpulses kénnen unterschiedliche
Ladungstragersdichten im Halbleitermaterial injiziert werden.

Vier-Wellen-Mischen mit drei Pulsen

Zur Untersuchung der Transporteigenschaften angeregter Ladungstrager wurde das beschrie-
bene Messsystem angepasst. Dazu wurde der Achromat durch eine CaFp-Linse (f = 200 mm)
ersetzt. Infolgedessen werden die (ehemaligen) Vor- und Abfragepulse nun mit einer langer-
brennweitigen Linse auf die Probe fokussiert. Der Anregepuls #1 wird lber eine zweite CaF,-

8ACT115DL, Aerotech
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=0 2ks - ki

—0 ks + (k2 - ki)

Abbildung 3.2.: a) VWM-Messungen mit Vorpuls: Zunachst erzeugt der Vorpuls (#3) mit ei-
nem zeitlichen Vorsprung T3 eine inkoharente Ladungstragerpopulation im
Halbleitermaterial. AnschlieBend induziert der Anregepuls (#1) eine makro-
skopische Polarisation, deren Dephasierung durch Streuprozesse zwischen der
Polarisation und der Population beeinflusst wird. Ein nach einer variablen
Verzogerungszeit Tho auftreffender Abfragepuls wird an dem optischen Git-
ter abgebeugt und das VWM-Signal mit einer Photodiode (PD) detektiert.
b) VWM mit drei Pulsen: Die Pulse #1 und #2 treffen zeitgleich auf die
Halbleiterprobe und erzeugen ein laserinduziertes Gitter an welchem der dritte
Puls (#3) mit einer zeitlichen Verzégerung 173 in Richtung ks + (ko — ki)
abgebeugt wird.

Linse (f = 225mm) auf die gleiche Probenstelle fokussiert. In dieser Anordnung wird das
optische Gitter weiterhin durch die Interferenz der Laserpulse mit Wellenvektor k; und ks er-
zeugt. Durch die Wahl des Winkels o zwischen den eintreffenden Pulsen k; und ko kann der
relative Beitrag der Diffusion und Rekombination zur Gitterabklingzeit Tz gesteuert werden.
Ein zu groBer Winkel fiihrt zu einer sehr kleinen Gitterkonstanten, welche wiederum gerin-
ge Diffusionslangen zur Folge haben. Im Gegensatz dazu bewirken sehr kleine Winkel groBe
Gitterkonstanten, sodass die Ladungstrager rekombinieren, bevor ihre Ausbreitung innerhalb
der Probe gemessen werden kann. Der Winkel sollte somit derart gewahlt werden, dass zum
einen die Ladungstrigerlebensdauer groBer als die Diffusionszeit ist. Zum anderen sollte die
Diffusionszeit mit der gegebenen experimentellen Ausriistung gut messbar sein. In der Regel
ist es vorteilhaft fiir typische Werte von D ~ 20 cmz/s und 77 ~ 10ns eine Gitterkonstante
A < 20 pm zu wahlen, damit die Diffusion den dominanten Beitrag zum Verlust des Interferenz-
gitters leistet. 29> Durch die Verwendung von Linsen gréBerer Brennweite wird dementsprechend
ein kleinerer Winkel zwischen den Pulsen #1 und #2 und somit eine fiir die experimentellen
Anforderungen ausreichend groBe Gitterkonstante realisiert. Dariiber hinaus fiihrt ein kleinerer
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Winkel zu einer groBeren Gittertiefe senkrecht zur Probenoberflache, wodurch insgesamt ein
starkeres VWM-Signal erwartet wird.

Der Puls #3 wird an dem laserinduzierten Gitter in Richtung k' = k3 = G = k3 & (ko — k1)
abgebeugt und von derselben Photodiode detektiert (siehe b)). Da in diesem
Fall ein am Gitter unbeteiligter Puls abgebeugt wird, spricht man in diesem Zusammenhang
von Fremdbeugung. Anders als bei den Zwei-Puls-Experimenten werden die Amplituden der
Pulse #1 und #3 mit unterschiedlichen Frequenzen moduliert. Die Differenzfrequenz wird als
Referenzfrequenz an den Lock-in-Verstarker weitergegeben, sodass lediglich Signale mit der
Differenzfrequenz verstarkt werden. Auf diese Weise wird sichergestellt, dass das gemessene
Signal von der Wechselwirkung beider Pulse stammt und Streulicht der einzelnen Pulse nicht
zum Messsignal beitragt.

Die Synchronisation der einzelnen Komponenten erfolgt liber ein eigens fir diesen Messauf-
bau geschriebenes LabView-Programm. Dieses ermoglicht es dariiber hinaus die Messung in
Echtzeit zu verfolgen, Messparameter anzupassen und die erfassten Daten (inklusive Metada-
ten) abzuspeichern.

Bei der Detektion ultraschneller Prozesse, die innerhalb des untersuchten Materials ablaufen,
ist die zeitliche Auflésung des Messsystems relevant. In diesem Fall ist die zeitliche Auflésung
hauptsachlich durch die Pulsdauern der Laserpulse und durch die kleinstmogliche Schrittweite
der linear motorisierten Verfahrstrecken limitiert. Mit einer Schrittweitengenauigkeit von weni-
gen Mikrometern erlauben die Verfahrtische eine zeitliche Auflésung von weniger als 5fs. Die
Pulsdauern der verschiedenen Laserpulse sind deutlich gréBer (~ 100 fs) und bestimmen somit
maBgeblich die zeitliche Auflésung des Messaufbaus.

3.2. Optische Anrege-Abfrage-Spektroskopie

Neben dem Vier-Wellen-Mischen sind optische Anrege-Abfrage-Experimente eine typische Me-
thode der Ultrakurzzeitspektroskopie. Wahrend sich mithilfe linearer Absorptionsmessungen
die spektralen Eigenschaften einer Probe im thermischen Grundzustand ermitteln lassen, wird
die optische Anrege-Abfrage-Spektroskopie eingesetzt, um die Veranderungen spektraler Eigen-
schaften nach einer optischen Anregung sowie die Dynamik der nach der Anregung ablaufenden
Prozesse zu untersuchen. Im Rahmen dieser Arbeit wird die differentielle Absorption AaL, d. h.
die anregungsinduzierte Anderung der Absorption, untersucht.

Bei der optischen Anrege-Abfrage-Spektroskopie wird zunichst ein erster Laserpuls (An-
regepuls) eingesetzt, der die Probe optisch anregt. Die Anregepulse werden durch das im
vorherigen Abschnitt beschriebene Verstarkersystem bereitgestellt und konnen durch den op-
tisch parametrischen Verstarker in einem breiten Wellenldngenbereich verstimmt werden. Wie
in schematisch dargestellt, werden die Laserpulse iiber eine CaF,-Linse auf die
Probe fokussiert, welche sich wahrend der Messungen in einem Kryostaten befindet. Zu dem
Zweck die lineare Absorption der angeregten Probe zu untersuchen, wird ein zweiter, breitban-
diger Laserpuls (Abfragepuls) verwendet. Hierzu wird ein Teil der aus dem Verstérkersystem
kommenden Pulse hinter dessen Ausgang mithilfe eines Strahlteilers (BS) abgelenkt, tiber eine
Verzogerungsstrecke (TS) geleitet und durch eine Linse auf einen wassergekiihlten Saphirkris-
tall fokussiert. Die hohen elektrischen Felder der Fundamentalen des Verstarkersystems fiihren
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Abbildung 3.3.: Schematische Darstellung des optischen Anrege-Abfrage-Messverfahrens. Zu

dem Zweck der optischen Anregung der Halbleiterprobe kénnen die Pulse mit-
hilfe des OPAs in einem breiten Wellenlangenbereich verstimmt werden. Uber
eine Linse werden die Anregepulse auf die Probe (S) fokussiert. Zur Erzeu-
gung eines breitbandigen Abfragepulses werden die aus dem Verstarkersystem
kommenden Pulse mithilfe eines Strahlteilers (BS) abgelenkt und auf einen
Saphirkristall (WL) fokussiert. AnschlieBend wird das durch Selbstphasenmo-
dulation erzeugte WeiBlicht auf die Probe und das durch die Probe transmit-
tierte Licht wiederum in den Eingangsspalt eines Spektrometers fokussiert. Zur
Messung der differentiellen Absorption ist es notwendig das Eintreffen der ein-
zelnen Pulse tber Verschliisse (SH) sowie die zeitliche Verzégerung zwischen
den Anrege- und Abfragepulsen iber eine Verzogerungsstrecke (TS) zu steu-
ern. Zur Reduktion des Streulichts wird ein Polarisator (P) vor dem Eingang
des Spektrometers eingesetzt. Mithilfe einer aktiven Strahlstabilisierung (LBS)
werden auftretende Laserpositionsschwankungen in allen Pfaden ausgeglichen.

zur Selbstphasenmodulation innerhalb des Kristalls, wodurch ein spektral breiter WeiBlichtpuls
entsteht. Dieser wird anschlieBend durch einen Achromaten (400-1100 nm) auf die Probe fo-
kussiert. Alternativ kann ein spektral breiter Puls aus dem OPA zur Abfrage verwendet werden.
Um ausschlieBlich homogen angeregte Probenbereiche zu untersuchen, sollte darauf geachtet

werden, dass der Abfragepuls einen geringeren Durchmesser als der Anregepuls besitzt. Das

durch die Probe transmittierte WeiBlicht wird Gber weitere Achromaten in den Eingangsspalt
eines abbildenden Spektrometersﬂ eingekoppelt, in welchem es durch ein Gitter (500!/mm,
560 nm Blazewellenlange) spektral zerlegt wird. Fiir die Detektion der Absorption wird eine
thermoelektrisch gekiihlte Silizium-CCD KamereF_GI mit 1024 x 256 Pixeln verwendet, welche
eine hohe Sensitivitat in einem breitbandigen Bereich von 300- 1000 nm aufweist 22¥ Durch die

9Shamrock 500i, Andor
DU420A-BEX2-DD, Andor
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thermoelektrische Kiihlung des Chips wird ein niedriger Dunkelstrom und damit rauscharme
Messungen erreicht. Aufgrund der riickwartigen Beleuchtung (engl.: backside-illumination) des
CCD-Chips besitzt die Kamera eine hohe Quanteneffizienz insbesondere im Nahinfrarotbereich,
da Verluste, die durch Photonabsorption innerhalb der Elektroden auftreten, auf diese Weise
eliminiert werden. Das durch die Probe transmittierte Licht wird mithilfe des Programms An-
dor Solis in Echtzeit als Spektrum dargestellt, wobei das aufgenommene Spektrum I(\) als
Funktion der Wellenlange abgespeichert werden kann. Zur Unterdriickung von Streulicht durch
den Anregepuls werden die Anrege- und Abfragepulse kreuzlinear polarisiert, sodass mit einem
Polarisator vor dem Spektrometereingang ein GroBteil des Streulichts herausgefiltert werden
kann.

Die Bestimmung der differentiellen Absorption A«aL erfolgt durch vier verschiedene Mes-
sungen. Zu diesem Zweck werden computergesteuerte Verschliisse in den einzelnen Strah-
lengdngen platziert. Sind beide Verschliisse geéffnet, wird die Transmission des Abfragepulses
der zuvor angeregten Probe T,,.(\) detektiert, welche von Streulicht durch den Anregepuls,
Photolumineszenz der Probe und Hintergrundstrahlung tberlagert ist. Um die Einfllsse der
Photolumineszenz-, Streu- und Hintergrundstrahlung zu beriicksichtigen, wird in der zweiten
Messung der Abfragepuls blockiert und das Spektrum Tpr(A\) aufgenommen. Zu dem Zweck
die Anderung der Transmission zu untersuchen, muss ebenfalls die Transmission der unange-
regten Probe gemessen werden. Dazu wird der Anregestrahl blockiert und die Transmission des
WeiBlichtpulses durch die nicht angeregte Probe Ty(\) detektiert. Da neben der Transmission
des Abfragepulses auch Hintergrundstrahlung Tpa(A) in das Spektrometer gelangt, erfolgt
eine Messung mit geschlossenen Verschliissen in beiden Strahlengangen. Schlussendlich kann
die differentielle Absorption AalL aus den vier aufgenommenen Spektren wie folgt bestimmt

Tea:c()\) - TPL(A)>
TO()\) — TBg()\)

Um die Dynamik der nach der optischen Anregung ablaufenden Prozesse untersuchen zu

werden:

Aa(NL = —1n ( (3.1)

konnen, wird die Lange der Verzogerungsstrecke zwischen Anrege- und Abfragepuls iterativ
verandert und zu jedem Zeitschritt werden alle nétigen Messungen aufgenommen. Ein maxi-
maler zeitlicher Versatz von zwei Nanosekunden erméglicht die Analyse der zeitlichen Dynamik
iiber einen Zeitraum mehrerer GroBenordnungen.

Neben der differentiellen Absorption ermoglicht der Messaufbau die Bestimmung der linea-
ren Absorption der (nicht angeregten) Probe. Diese gibt einen ersten Anhaltspunkt iiber die
energetische Lage verschiedener optischer Ubergange im Material und kann somit wichtige In-
formationen fiir nachfolgende Experimente liefern. Hierzu bleibt der Anregestrahl wahrend der
Aufnahmen geblockt. Es wird die Hintergrundstrahlung T (\) und die Transmission der nicht
angeregten Probe Tj(\) aufgenommen. Indem die Probe aus dem Strahlengang entfernt wird,
kann dartber hinaus das Spektrum des WeiBlichtpulses Ty 1, () detektiert werden, sodass sich

die lineare Absorption iiber a(A\)L = —In <T7VE£’3)__T§§C(;A(Z\)

) bestimmen |3sst.
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Charakterisierung der
Halbleiterheterostrukturen

Im Rahmen dieser Arbeit werden zwei unterschiedliche Halbleiterstrukturen mithilfe der im
letzten Kapitel beschriebenen nichtlinearen Spektroskopieverfahren untersucht. Der strukturelle
Aufbau beider Proben wird im folgenden Abschnitt kurz vorgestellt.

4.1. Struktureller Aufbau

Ein Mehrfachquantenfilm bestehend aus 50 einzelnen Gag ga2Ing gssAs-Schichten dient als Refe-
renzprobe, welche schematisch in a) dargestellt ist. Die 7,6 nm dicken Quanten-
filme sind von GaAs-Barriereschichten umgeben. Da verschiedene Materialien mit ungleichen
Gitterkonstanten aufeinander abgeschieden werden, kommt es zu epitaktischen Verspannungen.
Innerhalb der Gag g42Ing 058As-Quantenfilme entstehen kompressive Verspannungen, da sich
die Schichten mit groBerer Gitterkonstante der kleineren Gitterkonstante der GaAs-Barrieren
anpassen missen. Gitterfehlanpassungen konnen im Allgemeinen verspannungsinduzierte Ener-
gieverschiebungen der Valenz- und Leitungsbander verursachen. Dementsprechend beeinflussen
Verspannungen im Halbleitermaterial die Bandstruktur der Elektronen und Loécher und damit

102119 sowie die Exzitonbindungsenergien 20 Ver-

zusammenhangend deren effektive Massen
schieben sich die verschiedenen Valenzbandkanten unterschiedlich stark, kann die Entartung
von Leicht- und Schwerlochbandern am T-Punkt aufgehoben werden 192121l Es entsteht ei-
ne Aufspaltung in zwei voneinander getrennte Valenzbander, weshalb die zugehérigen |h- und
hh-Exzitonresonanzen als einzelne Peaks in linearen Absorptionsmessungen beobachtet werden
konnen. Des Weiteren kdnnen aufgrund der eintretenden Verspannungen Defekte innerhalb der
Heterostruktur entstehen. Die Herstellung versetzungsfreier Schichten ist lediglich bis zu ei-
ner kritischen Schichtdicke méglich 122 Aus diesem Grund werden entgegengesetzt verspannte
Ga(As,P)-Barrieren zwischen die einzelnen Quantenfilme gewachsen. Durch abwechselndes Ab-
scheiden zug- und druckverspannter Schichten kann die Gitterspannung innerhalb des Kristalls
reduziert werden 192 Insgesamt bewirken die zusatzlichen Ga(As,P)-Schichten neben der Ent-
kopplung der einzelnen Quantenfilme somit eine Verspannungskompensation iliber die gesamte
Halbleiterstruktur hinweg.
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Abbildung 4.1.: Schematische Bandstruktur der untersuchten Halbleiterproben nach .

Die in a) dargestellte Referenzprobe besteht aus 50 einzelnen (Ga,ln)As-
Quantenfilmen, welche von GaAs-Barrieren umgeben sind. Sie verfiigt iiber
einen raumlich direkten Ubergang (durchgezogener Pfeil) innerhalb der
(Ga,In)As-Quantenfilme. Die in b) abgebildete Typ-ll-Heterostruktur be-
steht aus 50 aufeinanderfolgenden Quantenfilmeinheiten. Diese setzen sich
aus zwei verschiedenen Typ-I-Quantenfilmen zusammen, welche (iber diinne
GaAs-Schichten voneinander getrennt sind. Nach der optischen Anregung
innerhalb der Typ-lI-Quantenfilme findet ein Ladungstransfer (engl.: charge-
transfer, Abk.: CT) zwischen den benachbarten Schichten statt. Hierbei tun-
neln/relaxieren entweder die hh vom Valenzband der (Ga,In)As-Quantenfilme
in die benachbarten Ga(As,Sb)-Schichten oder die Elektronen der Ga(As,Sb)-
Schichten in die benachbarten Quantenfilme, um einen energetisch niedrige-
ren Zustand zu besetzen. Dementsprechend verfiigt die Halbleiterstruktur liber
raumlich direkte (durchgezogener Pfeil) und indirekte Ubergange (gestrichelter
Pfeil).

Die zweite Probe besteht aus 50 Mehrfachquantenfilmen, welche wiederum aus 7,7 nm di-
cken Gag 942Ing 058As- und 7,5 nm breiten GaAsg 93Sbg o07-Schichten aufgebaut sind. Die beiden
Quantenfilme sind durch eine 1nm breite GaAs-Zwischenschicht rdumlich voneinander ge-
trennt. Die Mehrfachquantenfilme sind in zusatzliche Abstandsschichten eingebettet, weshalb
sie aufgrund der rdumlichen Trennung einen Stapel ungekoppelter Mehrfachquantenfilme bil-
den. Die Abstandsschichten bestehen aus GaAs- sowie Ga(As,P)-Schichten, wobei letztere auch
in diesem Fall fiir eine Verspannungskompensation der Quantenfilmschichten sorgen123 Auf-
grund des speziellen strukturellen Aufbaus befindet sich das Valenzbandmaximum und das Lei-

tungsbandminimum in rdumlich getrennten Quantenfilmen (siehe |Abbildung 4.1|b)). Dies hat

zur Folge, dass nach einer optischen Anregung im Ga(In,As)-Quantenfilm die Lécher durch die
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Abbildung 4.2.: Dargestellt ist die lineare Absorption der Referenz (blau) und Typ-II-
Heterostruktur (grau) bei tiefen Temperaturen. In beiden Féllen ist die Re-
sonanz des 1s-Exzitons der (Ga,In)As-Quantenfilme bei 1,465 eV zu erkennen.
Im linearen Absorptionsspektrum der Typ-lI-Probe tritt eine weitere Resonanz
bei 1,437 eV auf, welche dem 1s-Exziton der (Ga,As)Sb-Quantenfilme zuzuord-
nen ist. Das aufgrund der Ladungstragerseparation der Elektronen und Locher
raumlich indirekte Charge-Transfer-Exziton (CTX) ist fiir die niederenergeti-
sche Resonanz um ~ 1,4 eV verantwortlich.

GaAs-Barriereschicht in energetisch niedrigere Zustinde innerhalb des Ga(As,Sb)-Quantenfilms
tunneln kdénnen. Die anziehende Coulomb-Wechselwirkung zwischen den raumlich getrennten
Elektronen und Léchern fiihrt zu gebundenen Elektron-Loch-Paaren (engl.: charge-transfer ex-
citon, Abk.: CTX), deren Wellenfunktionen tiber die Quantenfilmeinheit ausgedehnt sind. Ins-
gesamt ist der energetisch niedrigste Ubergang aufgrund der Ladungstragertrennung raumlich
indirekt. Dinne GaAs-Schichten zwischen den benachbarten Quantenfilmen bewirken eine
zusatzliche rdumliche Trennung, wahrend der Wellenfunktioneniiberlapp der einzelnen La-
dungstrager hinreichend groB bleibt 124 Der Vergleich zwischen der Referenzprobe und der
Typ-ll-Heterostruktur ermoglicht es Unterschiede zwischen regularen Exzitonen und den soge-
nannten CTX zu identifizieren. Die spektroskopische Untersuchung der CTX, deren Elektronen
und Locher tber eine innere Grenzflache miteinander wechselwirken, stellt ein zentrales Thema
dieser Arbeit dar.

4.2. Lineare Absorptionsmessungen

Absorptionsmessungen sind ein hilfreiches Mittel, um einen ersten Uberblick iiber die energe-
tischen Lagen der verschiedenen Resonanzen einer Halbleiterstruktur zu erlangen. Aus diesem
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Grund werden lineare Absorptionsmessungen sowohl an der Referenzprobe als auch an der
Typ-ll-Heterostruktur bei tiefen Temperaturen durchgefiihrt.

Wie in[Abbildung 4.2| dargestellt, zeigt die Referenzprobe eine starke Resonanz des reguléren
1s-Exzitons innerhalb des (Ga,In)As-Quantenfilms bei 1,465€eV. Die Absorption energetisch
unterhalb der exzitonischen Resonanz ist nahe Null. Im Gegensatz dazu kann energetisch
oberhalb der Resonanz ein typischer stufenférmiger Verlauf beobachtet werden, ehe ab et-
wa 1,49 eV die Absorption aufgrund der Bandkante des GaAs-Substrats stark ansteigt. Etwa
7 meV oberhalb der 1s-Resonanz befindet sich der exzitonische 2s-Zustand, welcher mit den
Kontinuumzustanden iiberlagert ist 224

Die Typ-ll-Probe besteht ebenso wie die Referenzprobe aus (Ga,In)As-Quantenfilmen, wes-
halb auch in ihrem Absorptionsspektrum eine exzitonische Resonanz bei 1,465€V auftritt.
Da die Halbleiterheterostruktur im Vergleich zur Typ-l-Probe zusatzliche Quantenfilme bein-
haltet, lasst sich ein weiterer Absorptionspeak bei 1,437 eV beobachten. Diese Erhéhung ist
der exzitonischen Resonanz innerhalb der Ga(As,Sb)-Quantenfilme zuzuordnen. Dariiber hin-
aus lasst sich eine im Verhéltnis wesentlich schwachere Resonanz bei ~ 1,4eV erkennen.
Der Vergleich der mikroskopischen Theorie mit linearen Absorptionsmessungen an strukturell
sehr dhnlich aufgebauten Proben lasst eine ldentifizierung der energetisch niedrigsten Reso-
nanz zut?3 Der Absorptionspeak bei ~ 1,4eV wird der 1s-Resonanz des CT-Exzitons zuge-
ordnet. In Anlehnung an stellt diese den raumlich indirekten Ubergang vom
Ga(As,Sb)-Quantenfilm zum (Ga,In)As-Quantenfilm dar. In diesem Zusammenhang wird klar,
weshalb die CT-Exzitonresonanz im Absorptionsspektrum derart schwach ausgepragt ist: Die
Ladungstragerseparation der Elektronen und Locher fiihrt zu einem verminderten Wellenfunk-
tioneniiberlapp und dementsprechend zu einem reduzierten Ubergangsdipolmoment.

44



Dephasierung in Quantenfilmen

Das folgende Kapitel stellt die Ergebnisse der durchgefiihrten Vier-Wellen-Misch-Experimente
an den in vorgestellten Heterostrukturen vor. Wahrend sich der erste Abschnitt mit
der Beobachtung der koharenten Dynamik verschiedener exzitonischer Polarisationen in den
Halbleiterquantenfilmen befasst, untersucht der zweite Abschnitt den Einfluss von Vielteilchen-
wechselwirkungen auf den Verlust der exzitonischen Polarisationen.

5.1. Vier-Wellen-Mischen ohne Vorpuls

(Entartete) Vier-Wellen-Mischung und die Verwendung kurzer Laserpulse ermoglichen die
Untersuchung des Verlusts der makroskopischen Polarisation innerhalb eines optisch ange-
regten Halbleitermaterials. Typische Dephasierungszeiten exzitonischer Ubergange in I1l-V-
Halbleiterverbindungen erstrecken sich von 0,1 bis 10 ps®2 Erste degenerierte VWM-Expe-
rimente an Halbleiterquantenfilmen wurden von Hegarty et al. an GaAs-Strukturen durch-
gefithrt 122 Nur wenige Jahre spater begannen Schultheis et al. eine systematische Reihe von
Experimenten, in denen sie die Dephasierungszeit verschiedener GaAs-Quantenfilme unter-
suchten 4070711260 Mithilfe der VWM-Methode und Pikosekunden-Laserpulsen untersuchten
sie die Einfllisse verschiedener Streuprozesse wie beispielsweise Streuung an akustischen Pho-
nonen oder Verunreinigungen auf die Phasenkohirenzzeit der exzitonischen Polarisation. Sie
fanden sowohl fiir GaAs-Volumenhalbleiter als auch fiir GaAs-Quantenfilme (L~ 10-30nm)
Dephasierungszeiten im einstelligen Pikosekundenbereich bei niedrigen Anregungsdichten und
tiefen Temperaturen.

Im Rahmen dieser Arbeit werden VWM-Experimente fiir eine Reihe verschiedener Anre-
gungsbedingungen wie beispielsweise unterschiedliche Anregungsdichten und -energien durch-
gefiihrt. Durch die gezielten Anregungsbedingungen ist es erstmals gelungen eine reine CTX-
Polarisation in einer Halbleiterprobe zu erzeugen und deren Dephasierungsverhalten mit der
einer raumlich direkten Exzitonpolarisation in der Referenzprobe zu vergleichen. Des Weite-
ren kann die koharente Dynamik der rdumlich direkten Exzitonpolarisationen in der Typ-II-
Probe und somit der Einfluss eines niederenergetischen CTX-Zustandes auf die Dephasierung
von direkten Exzitonpolarisationen untersucht werden. Demzufolge kénnen grundlegende Er-
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kenntnisse zur kohadrenten Dynamik der raumlich getrennten CT-Polarisation und der direkten
Exzitonpolarisationen in Gegenwart von CT-Zustanden gewonnen werden.

Obwohl die Dephasierung streng genommen den Verlust einer kohadrenten Polarisation im
Material beschreibt, werden die Worter Polarisation und Ladungstrager in wissenschaftlichen
Veroffentlichungen haufig synonym verwendet 7023:127 Entsprechend wird in der Fachliteratur
auch von einer Dephasierung von Exzitonen gesprochen, was streng genommen den Verlust
einer exzitonischen Polarisation beschreibt. Streuprozesse zwischen exzitonischen Koharenzen
und inkoharenten Exzitonen sind somit ebenfalls als Exziton-Exziton-Streuung bekannt.

5.1.1. Experimentelle Durchfiihrung

Die Vier-Wellen-Misch-Messungen werden mit dem in[Abschnitt 3.1 erlauterten Aufbau durch-
gefiihrt. In diesem Fall treffen zwei Laserpulse der gleichen Frequenz w mit unterschiedlichen
Wellenvektoren ki sowie ks nicht-kollinear auf die Probe. Beide Strahlen werden auf eine Spot-
groBe mit einem Durchmesser von 43 pm fokussiert. Durch einen Verfahrtisch wird die zeitliche
Verzégerung T2 zwischen dem Anrege- und Abfragepuls schrittweise variiert. Das elektrische
Feld des zweiten Pulses interagiert mit der von Puls #1 verbliebenen makroskopischen Pola-
risation, sodass ein Polarisationsgitter entsteht. Da die Amplitude des am Gitter abgebeugten
VWNM-Signals signifikant von den Pulsintensitaten der beiden Laserpulse abhéngt, ist es sinn-
voll ausreichend hohe Anregungsleistungen zu wahlen. Hohe Anregungsleistungen resultieren in
starken VWM-Signalen und einem guten Signal-zu-Rausch-Verhaltnis. Uberdies fiihren sie je-
doch vermehrt zu Streuprozessen zwischen den Oszillatoren oder mit Ladungstragern, wodurch
die Dephasierungszeit immens verkiirzt wird. Aus diesem Grund wird ein zusatzlicher Neut-
raldichtefilter im Strahlengang des Anregepulses #1 verwendet, sodass die Dichte angeregter
Zustande und damit die Streuwahrscheinlichkeit gering bleiben. Die Anregungsleistung des Ab-
fragepulses ist etwa um das Vierfache hoher, sodass insgesamt eine lange Dephasierungszeit
und rauscharme Messergebnisse realisiert werden kénnen.

Fiir die Anregungsbedingungen der VWM-Messungen sind verschiedene Anregungspulse mit
unterschiedlichen Photonenergien und spektralen Halbwertsbreiten nétig. Teilweise werden
breitbandige Anregungspulse wie beispielsweise der in dargestellte Laserpuls
verwendet. Da die spektrale Breite chirpfreier Pulse tiber die Fourier-Transformation mit der
Pulsdauer verbunden ist, zeichnen sich diese spektral breiten Pulse durch kurze Pulsdauern
aus. Diese wiederum ermoglichen Messungen mit einer hohen Zeitauflésung. Zur Anregung der
exzitonischen Resonanzen der Typ-1I-Struktur ist es haufig n6tig spektral schmale Pulse zu ver-
wenden. Diese fiihren aufgrund ihrer langeren Pulsdauer zu einer geringeren Zeitauflésung. Um
die Breite der Anregungspulse gemaB den jeweiligen Anregungsanforderungen zu beschranken,
werden Hoch- und Tiefpassfilter der Firma Thorlabs eingesetzt. Die Transmission des Lichts
oberhalb bzw. unterhalb einer bestimmten Grenzfrequenz liegt dabei unter einem Promille. Die
Firma Thorlabs vertreibt Kantenfilter mit verschiedenen Grenzfrequenzen, welche den sichtba-
ren bis nahen Infrarotbereich in 50 nm-Schritten abdecken. Da die exzitonischen Resonanzen
der untersuchten Proben um weniger als 50 nm auseinander liegen, ist eine genauere Einstellung
der Grenzfrequenz vonnéten. Eine Feinabstimmung der Grenzfrequenz ist moglich, indem der
Einfallswinkel des Pulses auf den Kantenfilter variiert wird. Mit zunehmendem Einfallswinkel
verschiebt sich die Grenzfrequenz zu héheren Energien.
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Abbildung 5.1.: Zeitintegriertes VWM-Signal in Abhangigkeit der Verzogerungszeit Tio bei
resonanter Anregung der hh-Exzitonen der Referenzprobe mit kollinear polari-
sierten Pulsen. Der exponentielle Zerfall des Signals ist mit einer sinusférmigen
Struktur Gberlagert.

5.1.2. Koharente Polarisation in der Typ-I-Heterostruktur

Zunichst wird der Verlust der Phasenkoharenz der 1s-Exzitonpolarisation in der Typ-I-Hete-
rostruktur diskutiert. Im ersten Schritt werden die Schwerlochexzitonen resonant angeregt,
wobei der Anrege- und Abfragepuls kollinear polarisiert sind. Das abgebeugte VWM-Signal ist
in Abhangigkeit der Verzégerungszeit 112 zwischen den beiden Pulsen in [Abbildung 5.1 aufge-
tragen. Der Zerfall des abgebeugten Signals ist ein MaB fiir den Verlust der Phasenkoharenz und
liefert Informationen iiber die im Material ablaufenden Dephasierungsprozesse 4 Das zeitinte-
grierte VWM-Signal zeigt ein exponentielles Abklingen, wobei der Zerfall mit einer zusatzlichen
sinusférmigen Struktur Giberlagert ist. Ersten Vermutungen zur Folge kénnte die Struktur durch
die gleichzeitige Erzeugung von exzitonischen und biexzitonischen Polarisationen hervorgeru-
fen werden. Ein Biexziton ist ein gebundener Zustand, der aus einem Zusammenschluss zweier
Exzitonen besteht. Befinden sich zwei Exzitonen in unmittelbarer Nahe zueinander, kénnen
ihre Wellenfunktionen symmetrisch oder antisymmetrisch tGberlagern. Die symmetrische Kom-
bination der Wellenfunktionen hat eine geringere Energie und bildet somit einen gebundenen
Zustand des Biexzitons, wahrend die antisymmetrische Uberlagerung einen nicht bindenden
Zustand erzeugt ©®

Fiir die Erzeugung von Biexzitonen miissen zwei Exzitonen mit unterschiedlichem Spin ange-
regt werden. Dazu sind zwei Photonen mit entgegengesetzter zirkularer Polarisation vonnéten.
Unter der Annahme einer angeregten biexzitonischen Polarisation miisste die Struktur dement-
sprechend verschwinden, wenn beide Pulse kozirkular polarisiert sind. Aus diesem Grund wird
als erste MaBnahme eine %—Platte in den Strahlengang beider Pulse integriert und der in

dargestellte Puls zur resonanten Anregung eingesetzt. Der spektral breite Puls
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Abbildung 5.2.: Anregungsbedingung fiir die VWM-Experimente an der Referenzprobe. Darge-
stellt ist die lineare Absorption der Halbleiterstruktur (grau) und der Laserpuls
(blau) zur resonanten Anregung der hh-Exzitonen der (Ga,In)As-Quantenfilme.
Die gestrichelte Linie gibt den durch die Probe transmittierten Anregepuls wie-
der, weshalb er ein lokales Minimum bei der exzitonischen Ubergangsenergie
von 1,465 eV aufweist.

wird im Bereich hoherer Energien (~ 1,47 V) durch Kantenfilter beschnitten. Dadurch wird si-
chergestellt, dass ausschlieBlich reguldre 1s-Exzitonen angeregt werden und energetisch hohere
Kontinuumzustidnde oder Zustdnde innerhalb des GaAs-Substrats in ihren Grundzustanden
verbleiben.

Die Ergebnisse der zeitintegrierten VWM-Signale sind in semilogarithmisch
aufgetragen. Der Farbverlauf von hell nach dunkel kennzeichnet steigende Ladungstragerdich-
ten wahrend der Anregung. Die Berechnung der Ladungstragerdichte N wird im
beschrieben. Die sinusférmige Struktur, welche man als Quantenschwebung (engl.: quantum
beating) bezeichnet, ist groBtenteils verschwunden. Damit liegt die Vermutung nahe, dass
koharent angeregte exzitonische und biexzitonische Polarisationen fiir die Quantenschwebung
verantwortlich sind. Diese Vermutung wird in einem spateren Unterabschnitt dieses Kapitels
ausfiihrlich diskutiert.

Das Abklingen der Signalintensitat ist ein MaB fiir eine zunehmend willkiirliche Polarisa-
tionsverteilung und lasst sich durch eine Exponentialfunktion beschreiben. Dadurch kdénnen
die unterschiedlichen Zerfallszeiten T durch einen exponentiellen Fit aus den Daten extra-
hiert werden. Die exponentiellen Fits sind als gleichfarbige Linien dargestellt. Fiir die niedrigste
Ladungstragerdichte von 4,3 - 108 cm™ ergibt sich eine Zerfallszeit von 3,8 ps. Dieser Wert ent-
spricht einer typischen Abklingzeit in Halbleiterheterostrukturen. Es ist zu erkennen, dass die
Zerfallszeit des Signals signifikant von der Leistung des Anregepulses abhangt. Bereits bei ei-
ner etwa vierfach héheren Ladungstragerdichte (18- 108 cm™) betragt die Abklingzeit nur noch
2,6 ps. Wird die Anregungsleistung weiter erhéht, sodass eine etwa eine GréBenordnung hohere
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Abbildung 5.3.: VWM-Transienten unter Verwendung des in|Abbildung 5.2| dargestellten Anre-
gepulses. Mit zunehmender Ladungstragerdichte geht das abgebeugte VWM-
Signal und dementsprechend die exzitonische Polarisation in der Probe schnel-

ler verloren.

Ladungstragerdichte (38 - 108 cm™2) im Material vorliegt, sinkt die Zerfallszeit von anfanglichen
3,8 ps auf etwa die Halfte ab. Die Messungen zeigen somit, dass eine groBere Anregungsleis-
tung zu einem schnelleren Verlust der Phasenkoharenz fiihrt. Daher liegt die Vermutung nahe,
dass die Beobachtungen aufgrund der zunehmenden Oszillator- bzw. Exzitonendichte inner-
halb der (Ga,In)As-Quantenfilme auftreten. Es ist bekannt, dass hohe Ladungstragerdichten
die Dephasierung eines Systems beeinflussen. Die Tatsache, dass die Dephasierungsrate von
der Anregungsdichte abhéngt, bezeichnet man als ,,anregungsinduzierte Dephasierung” (engl.:
excitation-induced dephasing, Abk.: EID).2%128 Aufgrund der hohen Anzahl an Ladungstrigern
beschreibt EID einen Vielteilcheneffekt, der auf der Coulomb-Wechselwirkung zwischen den ein-
zelnen Ladungstragern beruht 22124 |n einer anschaulichen Beschreibung des EID fiihren hohe
Anregungsdichten vermehrt zu Streuprozessen zwischen den Oszillatoren. Diese Streuprozesse
bewirken den Verlust der Phasenkohirenz und damit eine reduzierte Abklingzeit des Signals®®
sowie eine verminderte VWM-Signalstarke 22

Durch die ermittelten Daten kann die Zerfallszeit bei verschwindender Anregungsdichte
(T zero density) extrapoliert werden. Im Allgemeinen wird dazu die gemessene Zerfallszeit T in
eine homogene Linienbreite I'yomogen umgerechnet. AnschlieBend werden die homogenen Lini-
enbreiten mit den zugehorigen Fehlerintervallen gegen die Ladungstragerdichte innerhalb eines
Quantenfilms aufgetragen, wie in dargestellt ist. Die Fehlerbalken sind in der
Abbildung kaum zu erkennen, da sie so klein sind, dass sie von den Kreisen, die die einzelnen
Messpunkte reprasentieren, verdeckt werden. Die Berechnung der einzelnen Fehlerintervalle
sowie der homogenen Linienbreiten soll im Folgenden kurz beschrieben werden: Um auch bei
schwachen VWM-Signalen rauscharme Messungen zu erhalten, werden im Durchschnitt zehn
Messungen bei gleichen Anregungsbedingungen durchgefiihrt. Fiir jeden einzelnen Zeitschritt
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Abbildung 5.4.: Unter Annahme eines inhomogen verbreiterten Systems werden die aus den
VWM-Messungen entnommenen Zerfallszeiten Tp in homogene Linienbrei-
ten umgerechnet. Die dichteabhidngigen homogenen Linienbreiten werden li-
near extrapoliert, um die homogene Linienbreite bei verschwindender Anre-
gungsdichte (zero density) zu ermitteln. Die lineare Extrapolation ergibt eine
I ero density von 0,08 meV, was einer T)p-Zeit von 4 302 fs entspricht. Aufgrund
eines moglichen Ausbleichens der Absorption bei hohen Ladungstragerdichten
tragt der Messpunkt bei N = 3,8-10° cm™ nicht zur Extrapolation bei.

liegen somit zehn Messwerte vor, sodass sich die einzelnen Mittelwerte aus den Messdaten be-
rechnen lassen. AuBerdem wird der zugehoérige Standardfehler X2 durch die Standardabweichung
s der Messwerte und den Stichprobenumfang n iber ¥ = s/\/n bestimmt. Der Standardfeh-
ler ist ein MaB fir die Streuung des experimentell bestimmten Mittelwerts der MessgréBe
um den tatsidchlichen Mittelwert einer Grundgesamtheit. Er liefert somit eine Aussage lber
die ,Genauigkeit” des Mittelwerts (MessgroBe) und damit ein Fehlerintervall fir die VWM-
Intensitaten der abgebeugten Signale. Die Messwerte der VWM-Intensitidten werden mit ihren
zugehorigen Fehlerintervallen (Standardfehler) gegen die Verzogerungszeit 112 aufgetragen und
ein exponentieller Fit, der die GroBen der Fehlerbalken beriicksichtigt, an die Daten angelegt.
Daraus lassen sich Zerfallszeiten Tp mit einem zugehérigen Fehlerintervall fiir die verschiede-
nen Ladungstragerdichten ableiten. AnschlieBend werden unter der Annahme einer inhomogen
verbreiterten Resonanz die Zerfallszeiten T'p inklusive Fehlerintervalle in Dephasierungszeiten
T5 umgerechnet. Der Zusammenhang zwischen T und T5 sowie eine Erklarung, weshalb die
getroffene Annahme einer inhomogenen Verbreiterung gerechtfertigt ist, wird im nachfolgenden
Abschnitt dieses Kapitels erlautert.

Uber |Gleichung 2.11 ist die Dephasierungszeit mit der homogenen Linienbreite verkniipft,
sodass in |Abbildung 5.4| die zu den Zerfallszeiten korrespondierenden Linienbreiten gegen
die Ladungstragerdichte aufgetragen werden. Eine lineare Regression der Daten fiihrt Gber

die homogene Linienbreite I',e/o density bei verschwindender Ladungstragerdichte schlussend-
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lich zur gesuchten Zerfallszeit T e density.81'130 Hierbei beriicksichtigt die Regression nicht
nur die einzelnen Datenpunkte, sondern auch die GroBe der einzelnen Fehlerbalken der In-
tensitdtsschwankungen des VWM-Signals (y-Achse). Fehler bei der Ladungstragerdichtebe-
stimmung (x-Achse) werden nicht beriicksichtigt. Vergleicht man die Datenpunkte miteinan-
der, fallt auf, dass die ersten drei Messpunkte einen linearen Zusammenhang zwischen ho-
mogener Linienbreite und Ladungstragerdichte aufweisen. Der Messpunkt bei der hdchsten
Ladungstragerdichte hingegen weicht von diesem Verhalten ab. Diese Beobachtung koénnte
mit der hohen Ladungstrigerdichte innerhalb des Halbleitermaterials zusammenhangen. Bei
hohen Ladungstragerdichten sind bereits viele der moéglichen Zustande im Leitungsband be-
setzt, sodass mit zunehmender Oszillatoranzahl immer weniger Oszillatoren angeregt werden.
Dadurch ist es moglich, dass die Ladungstragerdichte in der Probe nicht mehr linear mit der
eintreffenden Photonendichte ansteigt. Es kdnnte infolgedessen zu einer Sattigung der ange-
regten Zustande kommen. Die Folge wére ein Ausbleichen der Absorption. Insgesamt konnte
der Datenpunkt bei der hochsten Ladungstragerdichte somit eigentlich die homogene Ver-
breiterung bei einer geringeren Ladungstragerdichte reprasentieren und deshalb nicht zu den
anderen Messpunkten passen. Aus diesen Griinden werden fiir die lineare Regression ledig-
lich diejenigen Messdaten berlicksichtigt, bei denen die homogene Linienbreite linear mit der
Ladungstragerdichte ansteigt. Da die Zerfallszeit T',er0 densit, dem Wert bei einer Ladungs-
tragerdichte von Null entspricht, reprasentiert sie die Zerfallszeit des VWM-Signals ohne den
Einfluss von Oszillatoren bzw. Ladungstragern. Die Zerfallszeit bei verschwindender Dichte
betragt T sero density = 4302 fs. Der Vergleich der T yero density mit der aus extra-
hierten Abklingzeit bei niedrigster Dichte (Tp = 3,8 ps) zeigt, dass beide Zerfallszeiten dhnlich
sind.

Eine Abweichung von ~ 500fs liegt zum einen daran, dass die Experimente bei niedrigen
und nicht verschwindenden Dichten durchgefiihrt werden. Zum anderen beriicksichtigt die
Extrapolation lediglich drei Datenpunkte, was zu einer gewissen Unsicherheit fiihrt. Insgesamt
sollte die abgeleitete GroBe somit eher als Abschatzung verstanden werden. Grundsétzlich |asst
der Vergleich die Annahme zu, dass der Einfluss der anregungsinduzierten Dephasierung bei
der niedrigsten Ladungstragerdichte keinen dominanten Beitrag zum Phasenverlust liefert.

Homogene Linienverbreiterung der exzitonischen Resonanz

Das Abklingen der Signalintensitat lasst sich fiir Pulse, deren Dauer viel kiirzer als die De-
phasierungszeit ist, in guter Anndherung durch eine Exponentialfunktion der Verzégerung 172

zwischen zwei Pulsen beschreiben 2099

1) ~ PP~ exp (1) ey (]2 51)

Aufgrund der Beziehung I(7) ~ |P(7)|? ist fiir homogen verbreiterte Systeme die Zerfallszeit

Tp um einen Faktor zwei schneller als die Dephasierungszeit (TD = %) Im Gegensatz dazu

gilt bei starker inhomogener Verbreiterung Tp = %. In inhomogen verbreiterten Systemen
haben die einzelnen Oszillatoren leicht unterschiedliche Eigenfrequenzen, sodass sich mit der
Zeit eine Phasenverschiebung zwischen den Einzelsystemen entwickelt. Insgesamt geht somit
die Netto-Phasenbeziehung des Gesamtsystems und damit die makroskopische Polarisation
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Abbildung 5.5.: Logarithmische Darstellung der linearen Absorption der Referenzprobe um den
spektralen Bereich der (Ga,In)As-Resonanz. Die blaue Kurve stellt einen Voigt-
Fit dar, dessen homogene Linienbreite (I jomogen = 0,09 meV) den Ergebnissen
der VWM-Messungen entstammt. Wahrend diese Fitfunktion die Messdaten
nicht ausreichend gut wiedergibt, bildet ein Voigt-Fit mit einer um den Fak-
tor acht groBeren homogenen Linienbreite (rot) die Resonanz deutlich bes-
ser ab. Dies wiirde einer Zerfallszeit im VWM-Signal von 433 fs entsprechen.
Tatsachlich liefern die Experimente jedoch um eine GroBenordnung hdhere
Zerfallszeiten.

verloren. Der Faktor 4 beriicksichtigt, dass die Oszillationen mit geringfiigig unterschiedlichen
Resonanzen zu einem schnelleren Abklingen der kohdrenten Gesamtpolarisation fiihren. Ins-
gesamt kann die Dephasierungszeit der Gesamtpolarisation des Ensembles (sogenannter free
polarization decay) dementsprechend deutlich kiirzer als die Dephasierungszeiten der Einzel-
systeme sein 2¥

Messungen im niedrigen Dichteregime ermdglichen es anhand der abgeleiteten Zerfallszeit
Tp Riickschliisse auf die homogene Linienbreite der Resonanz zu ziehen. Nur in diesem Fall
liefern Effekte der anregungsinduzierten Dephasierung keinen dominanten Beitrag zur De-
koharenz. Der Vergleich mit der extrapolierten T ,e/o densiry bestatigt, dass die bei der nied-
rigsten Dichte gemessene Zerfallszeit Tp = 3,8 ps zur Berechnung der Linienbreite eingesetzt
werden kann. In der Annahme eines homogen verbreiterten Systems, in welchem die Phasen-
koharenz hauptsachlich durch Streuung an akustischen Phononen verloren geht, betragt die
Dephasierungszeit der exzitonischen Polarisation bei der niedrigsten untersuchten Ladungs-
tragerdichte 7o = 2-Tp = 7,6 ps. Uber konnen die experimentell bestimmten
Zerfallszeiten mit der homogenen Linienbreite des exzitonischen Ubergangs unter der Annahme
einer lorentzférmigen Resonanz in Zusammenhang gebracht werden. Die kalkulierte Dephasie-
rungszeit entspricht einer homogenen Linienbreite von I'jomogen = 0,17 meV. Wie bereits in

[Abschnitt 2.3.7] ausfiihrlich beschrieben, duBern sich Streuprozesse nicht nur als Verlust der
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koharenten Polarisation. Sie sind ebenso der Grund fiir homogene Linienverbreiterungen und
lassen sich dadurch in der Absorption beobachten. Ein einfacher Ansatz, um die mit der Depha-
sierungszeit verkniipfte homogene Linienbreite mit den Linienbreiten der linearen Absorption
zu vergleichen, sieht es vor die Halbwertsbreite der Resonanzen im Absorptionsspektrum zu
bestimmen. Anhand lasst sich erkennen, dass die spektrale Breite der exzito-
nischen Resonanz im Absorptionsspektrum um 1,465€eV etwa 2 meV betragt. Die Diskrepanz
zwischen der homogenen Linienbreite I'yomogen aus den VWM-Messungen und der aus den
Absorptionsmessungen ermittelten Breite deutet auf eine starke inhomogene Verbreiterung des
exzitonischen Ubergangs in der untersuchten Probe hin.

Fiir Systeme, in denen die inhomogene Verbreiterung I'inpomogen groBer als die homogene
Linienbreite I'pomogen ist, sagen Modellrechnungen einen Zerfall des entarteten Vier-Wellen-
Misch-Signals gemaB Tp = % voraus.?? Unter diesen Umstanden repriasentiert die gemessene
Abklingzeit eine Dephasierungszeit von T = 4-1Tp = 15,2 ps, was einer homogenen Linien-
breite I'homogen = 0,09 meV entspricht. Unter der Annahme einer sowohl homogen als auch
inhomogen verbreiterten Resonanz wird ein Voigt-Fit mit einer homogenen Linienbreite von
0,09 meV (blaue Kurve) an die niederenergetische Flanke des Absorptionspeaks angelegt. Da-
durch werden Kontinuumbeitrdge, die an der hochenergetischen Flanke die Form der Exziton-
resonanz beeinflussen kdnnen, vermieden. An der niederenergetischen Flanke ist zu erkennen,
dass das Voigt-Profil mit einer homogenen Linienbreite von 0,09 meV die exzitonische Resonanz
nicht perfekt wiedergibt. Demgegeniiber schmiegt sich ein Voigt-Profil mit einer um einen Fak-
tor acht gréBeren homogenen Linienbreite (rote Kurve) wesentlich besser an die Messdaten an.
Diese Diskrepanz der homogenen Linienbreiten ist zunachst nicht zu erklaren, da eine homo-
gene Linienbreite von 0,76 meV einer beobachteten Zerfallszeit im VWM von 433 fs entspricht.
Die VWM-Experimente widersprechen einer derart kurzen Zerfallszeit eindeutig. Insgesamt
lasst sich die Absorption nicht mit der aus den VWM-Messungen resultierenden homogenen
Linienbreite und einer gauBférmigen, frei wahlbaren inhomogenen Linienbreite beschreiben. Ei-
ne mogliche Erklarung kénnte sein, dass die inhomogene Verbreiterung innerhalb der Probe
keiner reinen GauBverteilung entspricht. Dariiber hinaus ist die Bestimmung der homogenen
und inhomogenen Linienbreite anhand der Absorptionsmessungen in der Regel fehlerbehaftet,
wenn die exzitonische Resonanz mit weiteren Ubergangen iiberlappt. Eine sehr schwache Biex-
zitonresonanz in der niederenergetischen Flanke kénnte sowohl die exzitonische Linienbreite
als auch die Form der Exzitonresonanz verandern und dementsprechend Abweichungen bei der
Bestimmung der homogenen und inhomogenen Linienbreite bewirken.

Die Beobachtungen verdeutlichen die Uberlegenheit des Vier-Wellen-Mischens als nicht-
lineare Spektroskopiemethode gegeniiber linearen Absorptionsmessungen. Selbst bei diesem
vergleichsweise einfachen und guten Modellsystem ist es unmoglich anhand der Absorptions-
daten eine Aussage (iber die Dephasierungszeit zu treffen. Insbesondere bei einer inhomogen
verbreiterten Resonanz ist die Abschatzung der Dephasierungszeit aus den Absorptionsmessun-
gen sehr ungenau und liefert lediglich eine untere Grenze?Y Im Gegensatz dazu fiihren VWM-
Experimente selbst bei Anwesenheit inhomogener Verbreiterungen zu aussagekraftigen Ergeb-
nissen, da die Effekte der inhomogenen Verbreiterung minimiert werden. Insgesamt liefern sie
somit bei niedrigen Temperaturen ein viel klareres Bild der Exziton-Phonon-Wechselwirkungen
in Halbleitern als die Analyse der Absorptionslinienbreiten ©®
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5.1.3. Koharente Polarisation in der Typ-ll-Heterostruktur

Im Falle der Typ-llI-Heterostruktur wird die koharente Dynamik verschiedener exzitonischer
Ubergange untersucht. Die exzitonischen Uberginge werden mittels spektral angepasster Pulse
einzeln angeregt. Auf diese Weise kénnen die Dephasierungszeiten einzelner optischer Reso-
nanzen unabhingig voneinander untersucht werden.

Dephasierung einer CT-Exzitonpolarisation

Im ersten Schritt wird der in rot eingezeichnete Puls verwendet, um Charge-
Transfer-Exzitonen direkt iiber die Grenzflaiche der Quantenfilme hinweg anzuregen. Meines

Wissens nach konnte auf diese Weise erstmals die Dephasierung einer reinen CTX-Polarisation
beobachtet werden. Der Ubersichtlichkeit halber sind die jeweiligen Intensititsverlaufe der
abgebeugten VWM-Signale im Folgenden in den Farben der in eingezeichne-
ten Anregepulse dargestellt. Anhand der semilogarithmischen Darstellung der VWM-Signale
in ist der exponentielle Zerfall der koharenten Polarisation mit zunehmender
Verzégerungszeit zu erkennen. Ahnlich wie im Falle der Typ-I-Heterostruktur lasst sich eine
verminderte Abklingzeit mit steigender Ladungstragerdichte beobachten. Fir niedrige Dichten
lasst sich eine Abklingzeit von etwa 1 ps ermitteln. Wird die Ladungstragerdichte auf das Dop-
pelte erhoht (29108 cm2), dominieren Kollisionen mit Oszillatoren und Ladungstriagern den
Dephasierungsprozess, sodass die Abklingzeit des Signals auf die Halfte sinkt. In Anwesenheit
der héchsten Anregungsdichte fallt das Signal bereits innerhalb 0,3 ps auf 1/e des Anfangswertes
ab. Es lasst sich festhalten, dass eine mit steigender Ladungstragerdichte sinkende Zerfallszeit
sowohl fiir die Referenzprobe als auch die Typ-II-Struktur beobachtet werden kann. Daher
liegt die Vermutung nahe, dass in beiden Fallen die Zerfallszeit des abgebeugten Pulses durch
anregungsinduzierte Dephasierung mit zunehmender Ladungstragerdichte sinkt.

Anhand der Messdaten kann die Zerfallszeit bei einer verschwindenden Anregungsdichte
(T zero density) ermittelt werden. Dazu werden die aus den Messdaten abgeleiteten Zerfallszeiten
in homogene Linienbreiten umgerechnet und gegen die Ladungstragerdichte des Anregepulses
aufgetragen (siehe [Abbildung 5.8)). Eine lineare Regression der dichteabhingigen homogenen
Linienbreiten, welche die Fehlerbalken der Datenpunkte beriicksichtigt, liefert eine T',e/o density
von 1194 fs. Diese ist in guter Ubereinstimmung mit der experimentell ermittelten Abklingzeit
von 1033 fs fiir die niedrigste untersuchte Ladungstragerdichte.

Es kann festgehalten werden, dass die Zerfallszeiten der niedrigsten untersuchten Dichten
fiir beide Proben bei dhnlichen Ladungstragerdichten bestimmt werden. Dariiber hinaus zeigen
die Vergleiche mit den extrapolierten Zerfallszeiten T',e/o density, dass die koharente Dynamik
im niedrigen Dichtebereich hauptsachlich durch Phononen und strukturelle Defekte beeinflusst
wird. Streuprozesse mit Oszillatoren und Ladungstrdgern nehmen in diesem Dichteregime kei-
nen dominanten Einfluss auf die Dephasierungszeiten in beiden Halbleiterstrukturen. Aus diesen
Griinden ist ein valider Vergleich der kohdrenten Dynamiken beider Systeme méglich: Im nied-
rigen Dichteregime zerfallt die Phasenkoharenz der CTX-Polarisation etwa viermal schneller
als die Kohéarenz der hh-Exzitonpolarisation der direkten Quantenfilme. Diese Beobachtung ist
in guter Ubereinstimmung mit aus der Literatur bekannten Ergebnissen 123124 Dje Autoren
untersuchten die koharente Dynamik einer CTX-Polarisation an einer strukturell vergleichba-
ren Typ-lI-Heterostruktur. Dabei fanden sie heraus, dass die exzitonische Zerfallszeit in der
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Abbildung 5.6.: Anregungsbedingungen fiir die VWM-Experimente an der Typ-lI-
Heterostruktur. Dargestellt ist die lineare Absorption der Halbleiterstruktur
(grau) und die Spektren der Anregungspulse (rot, griin, blau). Mithilfe von
Bandkantenfiltern werden die Pulse spektral beschnitten, um das Depha-
sierungsverhalten der einzelnen Polarisationen unabhangig voneinander zu

untersuchen.
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Abbildung 5.7.: VWM-Transienten unter resonanter Anregung der CTX-Polarisation (roter
Puls). Die an die Messdaten angelegten exponentiellen Fitfunktionen sind
als gleichfarbige Linien gekennzeichnet. Mit zunehmender Ladungstragerdichte
nimmt die Dephasierungszeit und damit die Abklingzeit des VWM-Signals ab.
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Abbildung 5.8.: Die lineare Extrapolation der aus den VWM-Experimenten abgeleiteten dich-
teabhangigen Linienbreiten ergibt eine homogene Linienbreite bei verschwin-
dender Anregungsdichte I'ero density. Unter Beriicksichtigung eines inhomogen
verbreiterten Systems ergibt sich I',ero densiny = 0,3 meV, was einer Zerfalls-
zeit von 1033 fs entspricht. Damit zerfallt die CTX-Polarisation etwa viermal
schneller als eine Polarisation regularer Exzitonen.

Typ-11-Struktur um mehr als das Zweifache geringer ist als die Abklingzeit in einer Typ-I-
Heterostruktur. Im Gegensatz zu den hier vorgestellten Messungen haben Stein und Lam-
mers et al. trotz ihrer bahnbrechenden Pionierarbeit keine reine CTX-Polarisation betrachtet.
In ihrem Fall wurde vielmehr die Dynamik einer Superposition aus reguldren 1s- und CT-
Exzitonpolarisationen untersucht, was einen Einfluss auf die Messergebnisse genommen haben
konnte. Des Weiteren erfolgten ihre Messungen mit einem Lasersystem mit einer Repetitions-
rate von 80 MHz. Optische Anrege-Abfrage-Experimente (engl: optical pump-optical probe)
legen jedoch nahe, dass die angeregten Ladungstrager nach 12,5ns (Dauer zwischen aufein-
anderfolgenden Pulsen) noch nicht vollstindig rekombiniert sind und demzufolge kein thermi-
sches Gleichgewicht in der Halbleiterprobe vorliegt. Infolgedessen ist nicht auszuschlieBen, dass
noch Ladungstrager im Material anwesend sind, wenn der niachste Anregepuls auf die Halb-
leiterprobe eintrifft, sodass Stein und Lammers et al. VWM-Messungen in Anwesenheit einer
Restpopulation an Exzitonen durchfiihrten. Aus diesem Grund hatten die VWM-Messungen
mit einem 80 MHz-Lasersystem insbesondere bei der Typ-ll-Heterostruktur zu einem Pile-up-
Effekt fithren konnen. Beides kénnte in den von Stein und Lammers et al. durchgefiihrten
Experimenten zu einem schnelleren Verlust der Phasenkoharenz gefiihrt haben. Die von Stein
und Lammers et al. und in diesem Kapitel beschriebenen Experimente unterscheiden sich somit
insbesondere darin, dass im Rahmen dieser Arbeit erstmals die koharente Dynamik einer reinen
CTX-Polarisation untersucht wird und dass diese bei einer Repetitionsrate von 1 MHz nicht
durch bereits im Material vorhandene Ladungstrager beeinflusst wird. Dies kénnte erklaren,
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weshalb Stein und Lammers et al. von deutlich verkiirzten Dephasierungszeiten der reguléren
und der CT-Exzitonpolarisation berichten.

Der im Vergleich mit den Beobachtungen an der Referenzprobe um einen Faktor vier schnel-
lere Zerfall der CTX-Polarisation wird durch ein hoheres MaB an Unordnung innerhalb der
Typ-lI-Probe hervorgerufen. Diese tritt auf, da neben (Ga,In)As-Quantenfilmen zusatzlich
Ga(As,Sb)-Quantenfilme vorliegen. Eine hohere Anzahl an Quantenfilmen, zusitzliche Ma-
terialkomponenten sowie damit verbunden ein vermehrtes Auftreten von Dicken- und Kompo-
sitionsfluktuationen kénnen zusatzliche Streuzentren darstellen. Da sich die Wellenfunktion des
CT-Exzitons (iber zwei zusatzliche innere Grenzflachen erstreckt, kann die Streuung an Grenz-
flachenrauigkeiten zu einer vergroBerten homogenen Linienbreite und damit zu kiirzeren Depha-

sierungszeiten fithren 1314132

Dariiber hinaus hat das CT-Exziton einen gréBeren Wellenfunktio-
neniiberlapp mit der GaAs-Barriere zwischen den einzelnen Quantenfilmen. Diese Uberlappung
fihrt zu einer erhdhten Wahrscheinlichkeit der Streuung mit strukturellen Defekten in den Bar-
riereschichten, welche zur Linienverbreiterung beitragt. Alle zusatzlichen Streuprozesse fiihren
zu einem schnelleren Verlust der makroskopischen Polarisation und dementsprechend zu ei-
nem schnelleren Zerfall des abgebeugten VWM-Signals. Demnach ist anzunehmen, dass die
VWM-Spektroskopie eine valide Methode ist, um eine Aussage (iber die Qualitat der inneren

Grenzflachen zu treffen.

Dephasierung regularer Exzitonpolarisationen

Neben der koharenten Dynamik der CT-Exzitonpolarisation wird zusatzlich die Dephasierung
der 1s-Exzitonkohirenzen der raumlich direkten Ubergéange innerhalb der Typ-ll-Heterostruktur
untersucht. Wie sich anhand [Abbildung 5.6]erkennen l&sst, werden zu diesem Zweck Anregepul-
se verwendet, die um die jeweilige exzitonische Resonanz (1,437 eV (griin) und 1,465 eV (blau))
zentriert sind. a) stellt das zeitintegrierte VWM-Signal der resonant angereg-
ten (Ga,In)As-Exzitonpolarisation dar. Die Messungen zeigen, dass der zeitabhangige Inten-
sitatsverlauf unabhangig von der eintreffenden Photonendichte ist. Diese Beobachtung wird re-
prasentativ durch drei verschiedene Graphen mit unterschiedlicher Photonendichte verdeutlicht.
Die Signale sind leicht asymmetrisch zum Zeitnullpunkt und scheinen ultraschnell zu zerfallen.
Aufgrund der Asymmetrie ist anzunehmen, dass die Signale eine im Vergleich zur Pulslange
des Anregepulses kurze Zerfallszeit besitzen. Das duBerst schnelle Abklingverhalten wird noch
deutlicher, wenn man den Zerfall der resonant angeregten (Ga,In)As-Exzitonpolarisation (blau)
mit der VWM-Transiente der Typ-I-Heterostruktur (grau) in b) vergleicht. Die
Abklingzeit der (Ga,In)As-Exzitonpolarisation ist innerhalb der Typ-II-Probe signifikant kirzer
als in der Referenzprobe.

Neben den unterschiedlichen Abklingzeiten der Polarisationen unterscheiden sich die Expe-
rimente an der Referenz- und Typ-ll-Probe ebenfalls in den verwendeten Photonendichten.
Wahrend der resonanten Messungen an der Typ-lI-Struktur werden wesentlich héhere Pho-
tonendichten als bei der Referenzprobe bendtigt, um tberhaupt messbare VWM-Signale zu
detektieren. Dies hat den folgenden Grund: Die (Ga,In)As-Polarisation in der Referenzprobe
zerfallt nur langsam, sodass sich die einzelnen Oszillatoren tber die Dauer des Anregepulses
zu einer makroskopischen Polarisation aufsummieren und lange im Material erhalten bleiben.
Infolge des schnellen Zerfalls der exzitonischen Polarisation in der Typ-Il-Probe zerfillt ein
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Abbildung 5.9.: VWM-Transienten bei resonanter Anregung der ls-Exzitonpolarisationen in-
nerhalb der a) (Ga,In)As-Quantenfilme (blau) und b) Ga(As,Sb)-Quantenfilme
(griin) der Typ-II-Struktur. Die Photonendichte ist in 10! cm™ angegeben.
Der Vergleich mit dem VWM-Signal der resonant angeregten Referenzprobe
(grau) zeigt, dass die abgebeugten VWM-Pulse der Typ-1I-Probe ultraschnell
zerfallen.

GroBteil der makroskopischen Polarisation bereits auf den Zeitskalen des Anregepulses. Ein
Aufsummieren der Oszillatoren (iber die Dauer des Anregepulses ist somit nur eingeschrankt
moglich. Die maximal auftretende Polarisation in der Typ-1I-Struktur bleibt infolgedessen gering
und damit auch die GroBe der auftretenden VWM-Signale. Um iiberhaupt messbare Signale
zu erhalten, ist es daher nétig hohe Photonendichten einzusetzen.

Fiir beide resonanten Anregungen (griin, blau) ist eine genaue Bestimmung der Zerfallszeit
der VWM-Signale nicht moglich, da sich ihr Zerfall zu wenig von der zeitlichen Auflésungs-
grenze des Systems unterscheidet. Zur Abschatzung der jeweiligen Zerfallszeiten werden die
VWM-Signale der raumlich direkten Uberginge durch ein Simulationsverfahren nachgebildet.
Die Ergebnisse sind gemeinsam mit den gemessenen VWM-Intensititen in [Abbildung 5.10] dar-
gestellt. Da die Polarisation in der Probe durch den Anregepuls induziert wird, wird dazu unter
der Annahme eines symmetrischen Anregepulses eine GauB-Funktion an die linke Flanke der
Messdaten angefittet. Die GauB-Funktion bildet das durch einen symmetrischen Anregepuls
erzeugte VWM-Signal bei einer verschwindend kleinen Dephasierungszeit nach. Der GauB-Puls
besitzt in diesem Fall eine Halbwertsbreite von 300fs. Wahrend ein Laserpuls mit der Halb-
leiterprobe wechselwirkt, werden zu jedem Zeitpunkt mikroskopische Polarisationen innerhalb
des Materials induziert. Die in der Probe befindlichen Polarisationen summieren sich zu einer
makroskopischen Polarisation auf, deren Zerfall durch VWM-Experimente untersucht werden
kann. Zur Nachbildung der makroskopischen Polarisation P innerhalb der Probe muss dement-
sprechend die durch den Anregepuls zum Zeitpunkt t + i erzeugte Polarisation G(t+14) mit der
bereits in der Probe vorliegenden Polarisation aufsummiert werden. Dieser Vorgang lasst sich
durch folgende Gleichung beschreiben:

P(t+i)=P(t)- (1 - Z) + G(t + 1) (5.2)

Hierbei ist P(¢ + ¢) die von der Verzogerungszeit T} abhingige makroskopische Polarisati-
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Abbildung 5.10.: Zur Abschatzung der Zerfallszeiten der in |Abbildung 5.9| erlduterten

VWM-Ergebnisse werden die abgebeugten Signale der resonant angeregten
a) (Ga,In)As- und b) Ga(As,Sb)-Quantenfilme durch ein Simulationsverfah-
ren nachgebildet. Die Simulationen ergeben Zerfallszeiten von ~ 55fs und
~ 130fs im Falle der 1s-Exzitonpolarisationen der Ga(As,Sb)- und (Ga,In)As-
Schichten. Das ultraschnelle Abklingen der abgebeugten Signale lasst auf
einen ultraschnellen Zerfall der exzitonischen Polarisationen in der Typ-lI-
Probe schlieBen. Ursachlich fiir den beobachteten ultraschnellen Zerfall ist
vermutlich der Transferprozess der Oszillatoren, welcher nach der optischen
Anregung durchschnittlich innerhalb von 60 fs stattfindet

on innerhalb der Probe. Dariiber hinaus ist es nétig die Dephasierung der Polarisationen bei
der Simulation der Messdaten zu beriicksichtigen. Dieser Vorgang beginnt noch wahrend der
Anregepuls eine Polarisation im Probenmaterial erzeugt. Hierzu wird eine Dephasierungsrate
Z (Verlust in % pro Zeiteinheit) eingefiihrt, die den Verlust der Polarisation nachbildet. In
diesem speziellen Fall wird als Zeiteinheit eine fs verwendet. Insgesamt ergibt sich die simu-
lierte Polarisation in der Probe zur Zeit t+i somit aus der in der Probe zum Zeitpunkt t
vorhandenen Polarisation P(t) abziiglich eines Dephasierungsverlusts zuziiglich der durch den
Anregepuls erzeugten Polarisation zur Zeit t+4i. Zur Simulation der VWM-Daten wird der
Parameter Z iterativ angepasst, bis die modellierten VWM-Signale gut mit den gemessenen
Intensitaten Gbereinstimmen. Des Weiteren wird eine Verschiebung in y-Richtung hinzugefiigt,
um den Rauschoffset der experimentellen Daten zu beriicksichtigen. Die Ergebnisse sind in
zusammengefasst.

Die Dephasierungsraten der simulierten Signale lassen sich in eine exponentielle Zerfallszeit
Tp umrechnen, sodass eine Abschatzung der jeweiligen Zerfallszeiten moglich wird. Im Falle
der resonant angeregten (Ga,In)As-Quantenfilme (Abbildung 5.10| a)) lasst sich mit der Si-
mulation ein exponentieller Zerfall des VWM-Signals mit Abklingzeiten zwischen 111fs und
153fs abschatzen. Wahrend es den Anschein macht, dass die kiirzeste Zeit von 111fs die
reale Zerfallszeit unterschatzt, erscheint die hochste Abklingzeit mit 153fs zu hoch zu sein.

Es erscheint somit sinnvoll, fiir den Zerfall der exzitonischen Polarisation eine Zerfallszeit von
etwa (133 £ 20)fs anzunehmen. Der Vergleich zwischen [Abbildung 5.10f a) und b) zeigt,
dass die exzitonische Polarisation der resonant angeregten Ga(As,Sb)-Quantenschichten eine

nochmals kiirzere Abklingzeit zwischen 35fs und 75fs besitzt. Der Graph dhnelt sehr stark
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einer Autokorrelation des Anregepulses. Bei einer Autokorrelation werden die Laserpulse durch
einen Strahlteiler in zwei Teilstrahlen aufgeteilt und in einem nichtlinearen Medium tberlagert.
Die Uberlagerung der Pulse fiihrt zu einer Erzeugung der zweiten Harmonischen, welche in
einem Detektor gemessen wird. Da die angeregten (virtuellen) Zusténde faktisch keine Le-
bensdauer besitzen, wird nur wéhrend der Dauer, in der sich die beiden Pulse zeitlich und
raumlich im Medium (berlagern, ein SHG-Signal erzeugt und im Detektor gemessen. Eine
ahnliche Situation liegt bei den gegebenen Anregungsvoraussetzungen vor: Wahrend der Anre-
gepuls eine Halbwertsbreite einiger hundert Femtosekunden besitzt, ist die Dephasierungszeit
der makroskopischen Polarisation verschwindend klein. Die im Material erzeugte Polarisation
zerfallt somit ultraschnell, sodass sie ohne treibendes Feld des Laserpulses nicht lange inner-
halb der Probe erhalten bleibt. Das abgebeugte VWM-Signal spiegelt daher in erster Linie
die Pulslange des Anregepulses wider und gleicht dementsprechend einer Autokorrelationsmes-
sung. Dies fiihrt insgesamt zu dem in b) dargestellten VWM-Signal. AuBerdem
wird deutlich, dass das eigentliche Signal mit einer Substruktur iiberlagert ist. Der ultraschnel-
le Verlust der Phasenkoharenz verhindert weitestgehend den Aufbau einer makroskopischen
Polarisation, sodass lediglich niedrige VWM-Signalstarken detektiert werden kénnen. Bei sehr
niedrigen Signalstarken (trotz vergleichsweise starker Anregepulse) kénnen die Streulichtan-
teile vergleichsweise groB werden. Das Streulicht der beiden Anregepulse kann im Detektor
konstruktiv interferieren und folglich zu einem Interferogramm fiihren. Diese Interferenz duBert
sich in b) als eine hochfrequente Oszillation (griin), die mit dem eigentlichen
VWM-Signal iiberlagert ist.

Wie bereits in vorangehenden Abschnitten erlautert, klingt das VWM-Signal bei resonanter
Anregung der Referenzprobe (grau) bei der niedrigsten untersuchten Dichte mit einer Zer-
fallszeit von 3,8 ps ab. Das bedeutet, dass die koharente Polarisation innerhalb der Typ-I-
Probe um ein Vielfaches langer existiert als in den Quantenfilmen der Typ-ll-Heterostruktur.
Dieser Unterschied lasst sich durch den strukturellen Aufbau der Typ-lI-Struktur begriinden.
Der ultraschnelle Zerfall der 1s-Exzitonpolarisationen ist héchstwahrscheinlich eine Folge der
stattfindenden Relaxationsprozesse der Polarisationen in energetisch niedrigere Zustinde, die
durch die benachbarten Quantenfilme bereitgestellt werden. Innerhalb der untersuchten Typ-
[I-Heterostruktur kann mittels THz-Emissionsspektroskopie eine durchschnittliche Ladungs-
tragertransferzeit von etwa 60fs bei Raumtemperatur abgeschitzt werdent® Um den in-
koharenten Transfer der Ladungstrager zu untersuchen, analysierten die Autoren die durch den
Transfer der Ladungstrager emittierte THz-Strahlung. Sie konnten zeigen, dass das Spektrum
der emittierten THz-Strahlung ein direktes MaB fiir die mit dem Tunnelprozess verbundene Dy-
namik des Ladungstransfers ist1? Da ein Ladungstragertransferprozess eine Dephasierung der
angeregten Zustande impliziert, kann die mittels THz-Emission beobachtete Transferzeit als
obere zeitliche Grenze fiir die Dephasierungsprozesse innerhalb der Probe betrachtet werden.
Die abgeschatzte Ladungstragertransferzeit von 60fs passt gut zu den aus den Simulatio-
nen abgeleiteten Zeiten von ~ 130fs und ~ 55fs, mit denen die VWM-Signale zerfallen. Es
erscheint naheliegend anzunehmen, dass die stattfindende Dephasierung in energetisch nied-
rigere Zustande die makroskopischen Polarisationen in der Probe innerhalb weniger zehn bis
hundert Femtosekunden zerstért und dementsprechend ursachlich fiir den ultraschnellen Abfall
der gemessenen VWM-Signale ist. Hinweise auf einen solch ultraschnellen Zerfall der regularen

Exzitonpolarisationen in Typ-1I-Strukturen konnten bereits Stein und Lammers et al. finden 23
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Abbildung 5.11.: An die einzelnen exzitonischen Resonanzen in der linearen Absorption der
Typ-1l-Heterostruktur (grau) werden verschiedene Voigt-Fits (rot, griin, blau)
angelegt, um die homogenen und inhomogenen Beitrage zur Linienverbreite-
rung zu ermitteln.

Homogene Linienverbreiterung exzitonischer Resonanzen

In einem inhomogen verbreiterten System entspricht eine Zerfallszeit der CTX-Polarisation von
1 ps einer Dephasierungszeit von 15 = Tp - 4 = 4 ps, welche wiederum mit einer homogenen Li-
nienbreite von 0,329 meV verbunden ist. Die Annahme einer stark inhomogenen Verbreiterung
ist sinnvoll, da diese Probe im Vergleich zur Referenzprobe zusatzliche Materialkomponenten
aufweist, welche zu gréBeren UnregelmaBigkeiten fiithren kénnen. Da das System sowohl inho-
mogen als auch homogen verbreitert zu sein scheint, wird ein Voigt-Fit an den niederenergeti-
schen Absorptionspeak in angelegt. Dieser sollte aufgrund der vergleichsweise
schwach ausgepragten Resonanz grundsatzlich mit Vorsicht betrachtet werden. Dennoch lie-
fert er eine deutlich groBere homogene Linienbreite als man durch die VWM-Daten erwarten
wiirde. Der Voigt-Fit schlagt eine homogene Linienbreite von I'yomogen = 2,1 meV vor, was
einer gemessenen Zerfallszeit von 157 fs entspricht. Eine derart kurze Abklingzeit konnte nicht
gemessen werden und geht auch nicht aus der Zerfallszeit T ,er0 density hervor. Da die inhomo-
gene Verbreiterung der rdumlich indirekten CT-Exzitonresonanz von den inhomogenen Linien-
verbreiterungen der einzelnen Quantenfilme abhéingt, wiirde man naiverweise eine inhomogene

: 2
Verbreiterung von \/Finhomogen’ (Ga,in)As T T

?nhomogen' Ga(As,sb) = 38 meV erwarten. Der an die
Messdaten angelegte Voigt-Fit (rot) ergibt eine inhomogene Verbreiterung von 4 meV, welche
in guter Ubereinstimmung mit dem erwarteten Wert ist. Ein Vergleich zwischen den Absorp-
tionsspektren beider Proben zeigt, dass die homogene Linienbreite des CT-Ubergangs groBer
ist als die der reguldren Exzitonresonanz der Referenzprobe. Diese Beobachtung deckt sich
mit den VWM-Ergebnissen eines schnelleren Verlusts der CTX-Polarisation. Nichtsdestotrotz

liefern die Absorptionsmessungen in beiden Fallen viel zu groBe homogene Linienbreiten, denen
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zu kleine Dephasierungszeiten entsprechen wiirden. Ein zu erwartender direkter Riickschluss
der homogenen Linienbreiten auf die Dephasierungszeiten ist in diesen Féllen nicht moglich.

Der Voigt-Fit der hochenergetischen (Ga,In)As-Resonanz um 1,465 eV erweckt den Anschein,
dass die spektrale Breite des direkten Ubergangs etwa zu gleichen Teilen homogen und inho-
mogen verbreitert ist. In Anbetracht eines inhomogen verbreiterten Systems entspricht die aus
den Simulationen abgeschatzte Zerfallszeit von Tp ~ 133fs einer homogenen Linienverbrei-
terung von 2,5 meV, welche gut zu der aus den Absorptionsdaten extrahierten Linienbreite
von I'pomogen = 2,2meV passt. Der gleiche Trend lasst sich fiir die homogene Linienbreite
der Ga(As,Sb)-Resonanz beobachten. Auch in diesem Fall sind die homogene und inhomogene
Verbreiterung etwa gleich groB. Wird aus Konsistenzgriinden eine inhomogene Verbreiterung
angenommen, ergibt sich aus der simulierten koharenten Dynamik eine homogene Verbreiterung
von I'homogen ~ 6 meV, was in etwa mit der FWHM von 3,9 meV der Ga(As,Sb)-Resonanz im
Absorptionsspektrum iibereinstimmt. Die verschiedenen Zerfallszeiten der direkten Ubergange
spiegeln sich in unterschiedlich groBen homogenen Linienverbreiterungen in der Absorptions-
messung wider. Aufgrund der kleinen effektiven Masse ragen die Wellenfunktionen der Elek-
tronen weiter iiber die Barriere hinaus (siehe [Abbildung 2.2)). Aus diesem Grund kénnen die
Elektronen leichter in energetisch niedrigere Zustande relaxieren als die gréBeren Locher der
benachbarten Quantenfilme. Dies resultiert in einer kiirzeren Abklingzeit der VWM-Signale
und gleichzeitig in einer groBeren homogenen Linienbreite im Absorptionsspektrum.

Die Beobachtungen lassen insgesamt folgende Schlussfolgerungen zu: Zum einen lasst sich
fur die exzitonischen Polarisationen der (Ga,In)As- bzw. Ga(As,Sb)-Quantenfilme in der Typ-
[I-Probe der Zusammenhang einer kleineren homogenen Linienbreite und einer groBeren De-
phasierungszeit in der linearen Absorption wiedererkennen. Fiir beide Resonanzen ist die ho-
mogene und inhomogene Verbreiterung etwa gleich stark und die aus den VWM-Messungen
abgeleiteten homogenen Linienverbreiterungen sind ahnlich zu den Verbreiterungen im Ab-
sorptionsspektrum. Demzufolge lasst sich vermuten, dass in Systemen, in denen die homoge-
ne Verbreiterung moglichst groB im Vergleich zur inhomogenen Verbreiterung ist und deren
homogene Linienverbreiterung (iblicherweise auf einer schnellen Dephasierung beruhen sollte,
anhand der Absorption Riickschliisse auf die Dephasierungszeit getroffen werden kénnen. Im
Gegensatz dazu lberschatzen die aus der Absorption abgeleiteten Linienbreiten die aus den
VWM-Experimenten abgeleitete homogene Linienbreite des verhaltnismaBig stark inhomogen
verbreiterten CTX- bzw. des reguliren 1s-Ubergangs in der Referenzprobe. In diesen Fallen ist
es moglich, dass es Verbreiterungen gibt, die ebenfalls zu einem lorentzartigen Profil fiihren,
jedoch nicht durch die schnelle Dephasierung der Ladungstrager hervorgerufen werden. Nach
Honold et al. verursachen Unordnungen im Kristall mit einer lateralen Ausdehnung deutlich
kleiner als der zweifache Bohr-Radius ebenfalls homogene Verbreiterungen 8! Dies fiihrt dazu,
dass insbesondere bei niedrigen homogenen Linienbreiten, die auf einer langsamen Dephasie-
rung beruhen, diese lorentzartigen Verbreiterungen die homogene Linienbreite im Spektrum do-
minieren. In diesem Fall wird die homogene Linienbreite im Absorptionsspektrum nicht mehr
durch die Dephasierung, sondern maBgeblich durch mikroskopische Fluktuationen innerhalb
des Kristalls bestimmt. Valide Aussagen (liber die Dephasierungszeit scheinen unter diesen
Umstanden lediglich durch die Ergebnisse der VWM-Experimente getroffen werden zu kdénnen.

62



Vier-Wellen-Mischen ohne Vorpuls | 5.1

AE

VWM-Signal

|0> 1 1
T 2T 3T Zeit

Abbildung 5.12.: Prinzip einer Quantenschwebung am Beispiel des Drei-Niveau-Systems.
a) Durch einen spektral breiten Laserpuls werden zwei Zustande |1) und |2)
gleichzeitig angeregt. b) Die koharente Superposition der angeregten Polari-
sationen 3uBert sich in Form einer Quantenschwebung im VWM-Signal. Die
Periodendauer der Schwebung ist mit der Energiedifferenz AE zwischen den
beteiligten Zustanden verkniipft.

Quantenschwebung

Bereits zu Beginn des Kapitels wird darauf hingewiesen, dass bei resonanter Anregung der
hh-Exzitonpolarisation mit kollinear polarisierten Pulsen eine Quantenschwebung im abge-

beugten VWM-Signal der Referenzprobe beobachtet wird (siehe |Abbildung 5.1). Zum bes-
seren Verstandnis der Thematik veranschaulicht das Prinzip einer optischen

Quantenschwebung. Abhéngig von der Photonenergie und der spektralen Breite des Pulses
koénnen neben der 1s-Resonanz ein (oder mehrere) hohere Exzitonzustande oder freie Elektro-
nen und Locher angeregt werden. Im einfachsten Fall reduziert sich das Multi-Niveau-System
auf ein Drei-Niveau-System, welches einen Grundzustand |0) sowie zwei nahe beieinanderlie-
gende Zustinde |1) und |2) mit einer Energieaufspaltung von AE = E5 — E; beinhaltet 133
Werden zwei oder mehr optische Uberginge gleichzeitig angeregt, entsteht eine kohirente Su-
perposition der angeregten Zustande, welche gemeinhin als kohdrentes Wellenpaket bezeichnet
wird 79134 Die Folge ist eine oszillatorische Modulation der makroskopischen Polarisation, eine
sogenannte Quantenschwebung®3 Diese entsteht durch konstruktive und destruktive Interfe-
renz der unterschiedlichen Frequenzen der beiden Ubergange und duBert sich durch eine oszilla-
torische Struktur, welche mit dem exponentiellen Zerfall des Gesamtsignals tberlagert ist. Die
Energiedifferenz zwischen den angeregten Zustanden bestimmt die Periode des Schwebungs-

signals, wie in |Abbildung 5.12| b) dargestellt. Dabei ist die Periode der Quantenschwebung

iber ' = x mit der inversen Energieaufspaltung zwischen den angeregten Niveaus ver-

kniipft.133 Quantenschwebungsspektroskopie (engl.: quantum beat spectroscopy, Abk.: QBS)
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Abbildung 5.13.: VWM-Transienten bei resonanter Anregung der hh-Exzitonpolarisation mit
kollinear polarisierten Pulsen in Abhangigkeit der Photonendichte. Die
VWM-Signale sind mit einer oszillatorischen Struktur (Quantenschwebung)

iiberlagert. Die durch beschriebene Fitfunktion bildet die dich-
teabhingigen Messdaten gut nach (durchgezogene Linien).

ermoglicht somit eine indirekte Bestimmung kleiner Energieaufspaltungen iliber die Periode T',
welche im Frequenzbereich unter Umstinden nur schwer aufzulésen sind 133 Generell kénnen
abhéngig von den gewahlten Anregungsbedingungen im Experiment verschiedene Arten von
Quantenschwebungen untersucht werden. Dazu zahlen beispielsweise Schwebungen zwischen

135

Polarisationen leichter und schwerer Exzitonen->2, zwischen gebundenen und freien Exziton-

koharenzen oder zwischen exzitonischen und biexzitonischen Polarisationen 130137

Um den Einfluss der Ladungstragerdichte auf das Schwebungssignal zu untersuchen, werden
weitere Messungen mit kollinear polarisierten Pulsen und unterschiedlichen Anregungsleistun-
gen durchgefiihrt. Die Ergebnisse sind in dargestellt. Die Frequenz der Quan-
tenschwebung lasst sich beispielsweise durch eine Fourier-Transformation der VWM-Transiente
ableiten. Eine alternative Moglichkeit besteht darin eine Fitfunktion zu entwickeln, die den Ver-
lauf der Messwerte modelliert. Dies hat den Vorteil, dass neben der Frequenz weitere Parameter
aus der Fitfunktion abgeleitet werden kénnen. Fiir die Analyse der vorliegenden Messdaten wird

die folgende Funktion eingesetzt:

y=A-exp _1112 + | B -exp izn - sin (W(TH_TC)) + Yo (5.3)
Tp Th 0

Der erste Term beschreibt den zeitlichen Verlauf der exzitonischen Polarisation P1. Das Abklin-

gen der exzitonischen Polarisation innerhalb der Probe lasst sich durch eine Exponentialfunktion
mit einer Abklingzeit Té beschreiben. Der darauffolgende Term beriicksichtigt den zeitlichen
Verlauf der im Signal beobachteten Quantenschwebung. Dabei bildet die Sinusfunktion die
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Abbildung 5.14.: Uber die Periodendauer T der in den dichteabhingigen VWM-Transienten
beobachteten Quantenschwebungen kénnen die zugehérigen Schwebungsfre-
quenzen berechnet werden. Daraus lasst sich die Energieaufspaltung AE
zwischen den beteiligten Zustidnden ableiten. Eine Energiedifferenz von
AFE ~ 1,85meV passt gut zu bereits aus der Literatur bekannten Biexziton-
bindungsenergien. Dies ist ein Hinweis darauf, dass die Quantenschwebung in
den VWMS-Signalen durch die koharente Anregung einer Exziton- und Biex-
zitonpolarisation verursacht werden kénnte.

oszillatorische Interferenzstruktur des VWM-Signals nach. Uber den Parameter § = % lasst
sich die Periodendauer T und damit die Frequenz der Quantenschwebung ableiten. Ebenso wie
die Amplitude A der exzitonischen Polarisation erfahrt auch die Amplitude B der zusatzlich
im Material erzeugten Polarisation Po einen exponentiellen Abfall. In erster Naherung wird
angenommen, dass die Polarisation der zusatzlich angeregten Zustande wesentlich kleiner ist
als die exzitonische Polarisation. Da die Schwebung aus einer Uberlagerung beider Polarisatio-
nen entsteht, wird folglich davon ausgegangen, dass ihr Zerfall hauptsachlich von Py abhangig
ist. Aus diesem Grund wird ihr exponentieller Zerfall durch eine zweite Zerfallszeit T/% simu-
liert, die den Verlust der Polarisation zusatzlich angeregter Zustédnde widerspiegelt. Der letzte
Term beriicksichtigt einen moglichen Versatz der Messdaten in y-Richtung. [Abbildung 5.13

macht deutlich, dass die gewahlte Fitfunktion gut zu den Messwerten passt und damit valide
Ergebnisse liefert.

Die durch die Fitfunktion abgeleiteten Schwebungsfrequenzen sind in ge-
gen die Photonendichte aufgetragen. Aus der Schwebungsfrequenz lassen sich Riickschliisse
auf die Energieaufspaltung zwischen den angeregten Zustanden ziehen. Die aus der Fitfunk-
tion abgeleitete Energieaufspaltung AE betrdgt zwischen ~ 1,77 meV und ~ 1,92meV und
nimmt mit zunehmender Photonendichte leicht ab. Die Werte sind in guter Ubereinstimmung

138J{139)]140)141142

mit aus der Literatur bekannten Biexzitonbindungsenergien und unterstiitzen

somit die zu Beginn des Kapitels geduBerte Vermutung, die Schwebung kénne Ursache einer
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zusatzlich angeregten Biexzitonpolarisation sein. Grundsatzlich wére es theoretisch moglich,
dass die Anregung einer in Quantentrépfchen (engl.: quantum droplets) dephasierenden Po-
larisation fiir das beobachtete Interferenzmuster verantwortlich ist. Ein Quantentrépfchen ist
neben Exzitonen ein in Halbleitern vorkommendes Quasiteilchen, das aus kollektiv gebundenen
Elektron-Loch-Komplexen besteht 243 |n Halbleitern mit direkter Bandliicke kénnen sich Quan-
tentrépfchen durch Coulomb-Wechselwirkung zwischen den entgegengesetzt geladenen Elek-
tronen und Léchern auf einer ultraschnellen Zeitskala bilden. Aufgrund ihrer geringen GroBe
sollten Quantisierungseffekte eintreten, sodass Quantentrépfchen diskrete Eigenenergien besit-
zen konnten 143 Dadurch wiare es prinzipiell moglich, dass Quantentrépfchenpolarisationen in
Halbleitermaterialien Schwebungen im abgebeugten VWM-Signal verursachen. Durch Anrege-
Abfrage-Experimente an GaAs-Quantenfilmen stellten Almand-Hunter et al. fest, dass die Bin-
dungsenergie der Quantentropfchen-Zustinde von der Photonendichte im Material abhangt
und mit zunehmender Dichte ansteigt 143 Unter diesen Umstanden miisste die Frequenz des
Schwebungssignals mit der Oszillatordichte im System zunehmen. Wie anhand
ersichtlich wird, liefern die VWM-Experimente jedoch keinen Hinweis auf eine Blauverschie-
bung der Energieaufspaltung mit zunehmender Dichte und damit ebenso wenig auf die Existenz
einer angeregten Quantentrépfchenpolarisation.

Um dem Ursprung der Quantenschwebung weiter auf den Grund zu gehen und die Vermutung
angeregter Biexzitonpolarsationen zu erharten, werden zusitzliche VWM-Messungen in Zwei-
Puls-Konfiguration an der Referenzprobe mit verschiedenen Anregungspulsen durchgefiihrt.

Die Ergebnisse sind in [Abbildung 5.16] zusammengefasst und die dabei eingesetzten Laserpulse
n dargestellt.

Als erste MaBnahme wird eine %— Platte in den Strahlengang beider Pulse eingebaut, welche
die lineare Polarisation des Lichts in eine zirkulare Polarisation umformt. In[Abbildung 5.16|wird
das Abklingen der VWM-Signale der 1s-Exzitonpolarisation fiir kollineare und kozirkulare An-
regung verglichen. Wie zu erkennen ist, werden keine Schwebungen beobachtet, wenn die An-
regepulse eine kozirkulare (mitte) statt einer kollinearen (oben) Polarisation besitzen. Anschlie-
Bend wird ein spektral schmalerer Puls zur resonanten Anregung der hh-Exzitonpolarisation

eingesetzt, dessen Spektrum in [Abbildung 5.15| dunkelblau dargestellt ist. Auch in diesem Fall

ist das abgebeugte VWM-Signal nicht mit einer oszillatorischen Struktur iiberlagert (siehe
unten). Die Ergebnisse lassen zwei Schlussfolgerungen zu: Zum einen muss
ein Zustand unterhalb der Exzitonresonanz existieren, da ein Zustand oberhalb der Resonanz
aufgrund der spektralen Beschneidung der hochenergetischen Flanke der Anregepulse ausge-
schlossen ist. Zum anderen lasst sich dieser Zustand zwar durch kollineare Pulse, nicht jedoch
durch kozirkular polarisierte Pulse anregen.

Die Ergebnisse der polarisationsabhangigen VWM-Messungen lassen sich im Hinblick auf
die fiir Biexzitonen geltenden Dipolauswahlregeln erklaren. Die Ausbildung eines gebundenen
Biexzitonzustands kann iber das in dargestellte 5-Niveau-System beschrieben
werden. Durch Absorption eines Photons mit einem Spin von +1 oder -1 kann ausgehend
vom Grundzustand des Halbleiters |0) ein Exzitonzustand |+ 1) oder |-1) mit den exzitoni-
schen Energien Ex erzeugt werden. Dafiir ist entweder rechtszirkular polarisiertes Licht (o+)
oder linkszirkular polarisiertes Licht (o —) nétig. Zwei Exzitonen mit antiparallelem Spin kénnen
ein gebundenes Biexziton im Zustand |2) bilden und vice versa®” Der mit |3) gekennzeich-
nete Zustand beschreibt den Zustand zweier einzelner Exzitonen. Die Energie des Biexzitons
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Abbildung 5.15.: Zu dem Zweck die Ursache der Quantenschwebungen zu ermitteln, werden
mehrere Anregungspulse mit verschiedenen spektralen Breiten und Polari-
sationen eingesetzt (hellblau, blau, dunkelblau). Oberhalb der exzitonischen
Ubergangsenergie wurden die Pulse durch Bandkantenfilter beschnitten, um
die Anregung von Kontinuumzustanden auszuschlieBen.
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der  polarisationsabhédngigen =~ VWM-Experimente.

im VWM-Signal auftritt (oben), lasst sich unter Einsatz schmalerer Pulse
(unten) und kozirkularer Pulse (mitte) lediglich ein einfacher exponentieller

Zerfall der koharenten Polarisation beobachten.
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+1)

10)

Abbildung 5.17.: Finf-Niveau-System zur Beschreibung der hh-biexzitonischen Auswahlregeln
nach [137]. Dargestellt sind neben dem Grundzustand |0) des Halbleiters die
exzitonischen Zustande |+ 1) und |-1) mit Energien Ex sowie die Zustidnde
zweier einzelner Exzitonen |3) mit Energien 2Ex. Durch die gleichzeitige Ab-
sorption von rechts- (¢+) und linkszirkular (c—) polarisiertem Licht kénnen
Biexzitonzustande |2) erzeugt werden, welche eine um Ep niedrigere Energie
besitzen als zwei einzelne Exzitonen.

FEpi_x = 2-Ex — Ep ergibt sich aus der doppelten Energie eines Exzitons Ex abziiglich
der Biexzitonbindungsenergie E, welche sich wiederum aus der Energiedifferenz zwischen der
Energie zwei korrelierter und unkorrelierter Exzitonen zusammensetzt.23°

Fir die Erzeugung von Biexzitonen miissen zwei Exzitonen mit unterschiedlichem Spin an-
geregt werden, wofiir zwei Photonen mit entgegengesetzter zirkularer Polarisation vonndten
sind. Dies erklart, weshalb eine Quantenschwebung lediglich bei Anregung mit kollinear po-
larisierten Pulsen beobachtet wird. In diesem Fall resultiert das Signal aus einer koharenten
Uberlagerung zweier Polarisationen, welche aus den Ubergingen vom Grundzustand in einen
Exzitonzustand und von einem Exzitonzustand in einen Biexzitonzustand hervorgehen 4 Letz-
terer besitzt eine etwas tiefere Energie als die exzitonische Resonanz und schwingt somit
mit einer geringfigig anderen Frequenz. Die Uberlagerung der leicht unterschiedlichen Fre-
quenzen fiithrt zur beobachteten Interferenzstruktur im VWM-Signal. Ein elektromagnetisches
Feld mit gegebener zirkularer Polarisation kann nur einen Ubergang zwischen dem Grund-
zustand und einem bestimmten Exzitonzustand induzieren und somit nicht zur Ausbildung
einer biexzitonischen Polarisation fiihren #1144 Ays diesem Grund fiihrt die Anregung mit ko-
zirkularen Pulsen nicht zur Ausbildung einer Schwebung im Signal. Auf dhnliche Weise wur-
den VWM-Experimente mit verschiedenen Polarisationen an GaAs-Quantenfilmeni22143 gowie
(In,Ga)As/GaAs—Quantendrénhten146 durchgefiihrt, um die Polarisationsabhéngigkeit der biex-
zitonischen VWM-Beitrage zu untersuchen.

Die VWM-Messungen mit einem spektral schmaleren Anregepuls dunkel-
blau) erharten den Verdacht einer gleichzeitigen Anregung von exzitonischen und biexzitoni-
schen Koharenzen. In diesem Fall ist der Anregepuls derart schmal, dass er im Verhaltnis we-
sentlich mehr Exzitonen im Halbleitermaterial anregt. Da die Schwebung infolgedessen massiv
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unterdriickt sein sollte, beobachtet man lediglich einen exponentiellen Zerfall des abgebeugten
VWM-Signals, welches den Phasenverlust der koharent angeregten Exzitonpolarisation wider-
spiegelt. Zusammenfassend lasst sich sagen, dass sowohl die aus den Messdaten abgeleitete
Bindungsenergie als auch die polarisationsabhangigen VWM-Experimente starke Hinweise auf
die Existenz einer biexzitonischen Polarisation liefern. Die Ergebnisse sprechen mit einer hohen
Wabhrscheinlichkeit fiir eine koharente Anregung einer hh-Exziton- und Biexzitonpolarisation in
der Typ-I-Heterostruktur.

Unter diesem Aspekt lasst sich eine mogliche Erklarung fiir die in [Abbildung 5.14] dargestell-
te Reduktion der Energieaufspaltung AE mit zunehmender Dichte finden. Die Abschwéchung
der Coulomb-Wechselwirkung durch die Abschirmung der oszillierenden Ladungstragert#Z und
die Blockierung niederenergetischer Zustande aufgrund des Pauli'schen Ausschlussverfahrens
bewirken eine Absenkung der Exzitonbindungsenergie. Da Biexzitonen aus zwei angeregten
Exzitonen bestehen, sollten die Bindungsenergien der Exzitonen und Biexzitonen die glei-
che Dichteabhingigkeit zeigen. Das bedeutet, dass die Bindungsenergie des Biexzitons mit
zunehmender Photonendichte abnehmen miisste 243 Eine Reduktion der Energieaufspaltung
(Rotverschiebung) kann in beobachtet werden. Unter den soeben genannten
Annahmen sprechen die Messergebnisse wiederholt fiir die Koexistenz koharenter Exziton- und
Biexzitonpolarisationen.

In Bezug auf entspricht die Zerfallszeit T, somit der Abklingzeit der Biexzi-
tonpolarisation Ps. Die aus der Fitfunktion abgeleiteten Zerfallszeiten der biexzitonischen und
exzitonischen Polarisationen lassen sich in homogene Linienbreiten I' umrechnen und gegen
die jeweilige Photonendichte auftragen. Durch eine lineare Regression der Messdaten kann aus
der homogenen Linienbreite bei N = 0 cm™ die Zerfallszeit der biexzitonischen Polarisation bei
verschwindender Anregungsdichte T',ero density, Bi-x abgeschatzt werden. Dariiber lassen sich
Aussagen iiber das Streuverhalten einer induzierten Biexzitonpolarisation treffen. Die Ergeb-
nisse zeigen, dass die homogene Linienbreite I ¢/, densir, der Biexzitonpolarisation gréBer und
damit die Zerfallszeit Tg kleiner als die der angeregten Exzitonpolarisation ist. Die Ergebnisse
deuten somit darauf hin, dass die biexzitonischen Polarisationen effizienter mit Gitterschwin-
gungen oder UnregelmaBigkeiten in den Quantenfilmen streuen. Ursache fiir diese Beobach-
tung konnte der groBere Bohr-Radius der Elektron-Loch-Komplexe sein. Durch Vier-Wellen-
Misch-Experimente mit einem Vorpuls kénnte in Zukunft untersucht werden, inwiefern sich
Vielteilcheneffekte auf die biexzitonische Polarisation im Material auswirken. Damit kdnnten
insbesondere Aussagen (iber die Streueigenschaften zwischen einer biexzitonischen Polarisation
und Exzitonen getroffen und diese mit den Ergebnissen aus dem folgenden Kapitel verglichen
werden. Zu dem Zweck eine biexzitonische Koharenz in zukiinftigen VWM-Experimenten ge-
zielt anzuregen, sollte die hochenergetische Flanke der Laserpulse starker beschnitten werden.
Die Photonenergie der Pulse sollte dabei unterhalb der Exzitonresonanz liegen, um einen pro-
zentual gréBeren Anteil an biexzitonischen Oszillatoren im Material zu induzieren.

Insgesamt zeigen die Messungen, dass Vielteilcheneffekte die Abklingzeit des VWM-Signals
andern und die zeitliche Position der destruktiven und konstruktiven Interferenzen eine geringe
Dichteabhangigkeit aufweist. Weiterhin deuten sie darauf hin, dass durch die kollinearen An-
regepulse sowohl Exziton- als auch Biexzitonpolarisationen im Material induziert werden. Die
Uberlagerung der Ubergange zwischen Grundzustand und Exzitonzustand sowie Exzitonzustand
und Biexzitonzustand fiihrt zu einer Interferenzstruktur im VWM-Signal. Ferner erméglichen
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sie die Untersuchung der Auswirkungen von Streuprozessen auf die biexzitonische Polarisation.
Sie erwecken den Eindruck, dass Biexzitonen effizienter mit dem Kristallgitter streuen kénnten
als Exzitonen.

5.2. Vier-Wellen-Mischen mit Vorpuls

Ausgehend von den bisher gewonnenen Erkenntnissen werden zusdtzliche VWM-Experimen-
te an den Halbleiterstrukturen durchgefiihrt. Aus dem letzten Kapitel ist bekannt, dass die
Phasenrelaxation eines koharenten Ensembles durch die Gegenwart angeregter Zustande si-
gnifikant beeinflusst wird. Im vorangehenden Kapitel fiihren pumpinduzierte Anderungen der
Anregungsdichte aufgrund der Streuung mit Oszillatoren und/oder Ladungstragern zu einem
schnelleren Zerfall der makroskopischen Polarisation. Zweck der in diesem Kapitel vorgestellten
Experimente ist es, die Auswirkungen der Ladungstrigerstreuung auf die kohdrente Dynamik
genauer zu analysieren. Aus diesem Grund wird in dem folgenden Abschnitt untersucht in-
wiefern dichteabhangige Voranregungseffekte (engl.: pre-excitation effects) den Prozess der
koharenten Polarisation manipulieren. Durch die Verwendung eines Vorpulses kdnnen verschie-
dene Ladungstrager (Exzitonen, freie Elektronen und Lécher) im Material generiert werden,
bevor ein weiterer Puls eine koharente Exzitonpolarisation in der Probe aufbaut. Dabei wird suk-
zessive die Ladungstragerdichte im System durch variierende Anregungsleistungen verandert.
Eingriffe oder Manipulationen der Polarisation - wie sie insbesondere durch einen zusatzlichen
koharenten Vorpuls erfolgen kénnen - werden gemeinhin als kohirente Kontrolle bezeichnet <V

Im Gegensatz zu den bereits beschriebenen Messungen kann durch eine gezielte Anregung
der Einfluss der Wechselwirkungen zwischen einer exzitonischen Polarisation mit inkoharenten
Exzitonen oder mit freien Elektronen und Lochern getrennt voneinander ermittelt werden.
Dadurch ist es erstmals gelungen die Streueigenschaften einer reinen CTX-Polarisation mit
inkoharenten CTX oder einem raumlich getrennten eh-Plasma zu untersuchen und mit dem
Streuverhalten einer raumlich direkten Exzitonpolarisation in der Referenzprobe zu vergleichen.

5.2.1. Experimentelle Durchfiihrung

Fur die VWM-Experimente mit Vorpuls wird der bereits beschriebene Aufbau in Zwei-Puls-
Konfiguration verwendet. Uber einen Achromaten werden der Anregepuls #1 und Abfragepuls
#2 auf die Probe fokussiert. Ein dritter Puls #3, der als Vorpuls dient, wird mittig durch
dieselbe Linse geleitet. Auf diese Weise betragen die Spotdurchmesser der Anrege- und Ab-
fragepulse etwa 44 pm und der des Vorpulses 53 pm. Uber eine Verzégerungsstrecke kann die
Ankunftszeit des Vorpulses auf der Probe eingestellt werden, sodass der Vorpuls mit einem zeit-
lichen Vorsprung 113 auf die Probe trifft. Abhangig von der Art der generierten Ladungstrager
(Exzitonen, freie Elektronen und Locher) erreicht der Vorpuls die Probe einige Pikosekunden
vor dem Antreffen des Anregepulses #1. Dieser erzeugt anschlieBend eine makroskopische Po-
larisation innerhalb einer Ladungstragerpopulation. Wie auch in den bisher beschriebenen Mes-
sungen interagiert der zweite Puls mit der verbliebenen Polarisation des Anregepulses, sodass
er an dem erzeugten Interferenzgitter abgebeugt wird. Das VWM-Signal wird in Abhangigkeit
der Verzogerungszeit T1o zwischen Anrege- und Abfragepuls mit einer Photodiode detektiert.

Im Allgemeinen hat die Polarisation der Pulse Auswirkungen auf das VWM-Signal 136:145,148
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Abbildung 5.18.: Anregungsbedingungen fiir die VWM-Experimente mit Vorpuls an der Refe-
renzprobe. Dargestellt ist die lineare Absorption der Halbleiterstruktur (grau)
mit dem Vorpuls zur Anregung einer inkoharenten Exzitonpopulation (blau)
sowie eines inkoharenten eh-Plasmas (violett). Die schwarze Linie kennzeich-
net das Spektrum des abgebeugten Abfragepulses.

Waihrend der durchgefiihrten VWM-Experimente mit Vorpuls sind alle drei Pulse zirkular po-
larisiert, indem eine %—Platte in den Strahlengang eingebracht wird. Dariiber hinaus werden
vergleichbare Experimente auch mit kollinear polarisierten Pulsen durchgefiihrt, welche sehr

dhnliche Ergebnisse liefern.

5.2.2. Streuprozesse in der Typ-l-Heterostruktur

Zur Untersuchung von Streuprozessen zwischen exzitonischen Polarisationen mit Exzitonen und
freien Elektron-Loch-Paaren werden verschiedene Vorpulse eingesetzt, die in [Abbildung 5.18
durch verschiedenfarbige Spektren gekennzeichnet sind. Wahrend aller im Folgenden diskutier-
ten Messungen wird eine moglichst niedrige Anregungsleistung fiir den ki-Puls gewahlt, sodass
Streuprozesse zwischen den von k; angeregten Oszillatoren nicht zusatzlich zum Verlust der
Polarisation beitragen und eine lange Dephasierungszeit gemessen werden kann. Diese Voraus-
setzung ist wichtig, um einen dominanten Einfluss der durch k; erzeugten Oszillatoren auf die
Dephasierung auszuschlieBen und dadurch Auswirkungen durch verschiedene Ladungstrager
miteinander vergleichen zu kénnen. Basierend auf den gewonnenen Erkenntnissen des letzten
Kapitels wird die Leistung des Anregepulses derart gewahlt, dass er eine Ladungstragerdichte
von Nx ~ 7-10% cm™ innerhalb der Probe hervorruft. In diesem Dichteregime wird der Polari-
sationsverlust hauptséachlich durch die Streuung der exzitonischen Polarisation an akustischen
Phononen und Unordnungen im Kristall bestimmt, wie in vorherigen Unterkapiteln mit variie-
renden Anregepulsdichten gezeigt wird.

Zunéachst werden mithilfe des in [Abbildung 5.18]violett dargestellten Vorpulses freie Elektro-
nen und Locher 22 meV oberhalb der Exzitonresonanz angeregt. Um angeregte Zustinde der
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(Ga,In)As-Quantenfilme oder des GaAs-Substrats zu vermeiden, wird der Vorpuls mit Band-
kantenfiltern spektral beschnitten. Nach der Anregung eines eh-Plasmas (Abk.: EHP) in einem
Halbleiter bildet ein Teil der freien Elektronen und Locher gebundene Elektron-Loch-Paare. Die
Bildungsrate ist dabei sowohl von experimentellen Bedingungen als auch von Materialeigen-
schaften der Probe selbst abhingig.4? Fiir den direkten Halbleiter GaAs liegen charakteristische
Zeitskalen im Bereich mehrerer hundert Pikosekunden*4? Die Bildungszeiten der Exzitonen in
Quantenfilmstrukturen erstrecken sich von mehreren Pikosekunden bis hin zu einigen hun-
dert Pikosekunden 220511521 By yrchy THz-Absorptionsmessungen an (Ga,In)As-Quantenfilmen
kann zwar gezeigt werden, dass direkt nach der nicht-resonanten Anregung eine kontinuierliche
Bildung von Exzitonen einsetzt, innerhalb der ersten 10 ps jedoch keine nennenswerte Exziton-

t 3% Um sicherzustellen, dass die durch den

population in den (Ga,In)As-Quantenfilmen vorlieg
Vorpuls angeregte Ladungstragerverteilung wihrend der VWM-Messungen hauptsachlich aus
freien Elektronen und Lochern besteht, trifft der Vorpuls eine Pikosekunde vor dem Antref-
fen des Anregepulses (T3 = - 1ps) auf die Probe. In sind die abgebeugten
VWM-Signale in Abhangigkeit der durch den Vorpuls generierten Ladungstragerdichte Nggp
semilogarithmisch dargestellt. Durch exponentielle Fits (durchgezogene Linien) an die Messda-
ten konnen die Abklingzeiten der koharenten Polarisation im Halbleiter extrahiert werden. Die
graue Kurve bildet den Intensitatsverlauf ohne Vorpuls (Nggp = 0) ab. Mit 3,6 ps liegt die Ab-
klingzeit T in der gleichen GréBenordnung wie die im vorangegangenen Abschnitt extrahierte
T zero density Von 4,3 ps. Es kann somit angenommen werden, dass die verwendete Anregungsleis-
tung der ki-Pulse ausreichend niedrig ist und die anregungsinduzierte Dephasierung durch den
Anregepuls keine dominante Rolle spielt. Mit steigender Ladungstragerdichte Nggp lasst sich
eine Reduktion der Abklingzeit beobachten. Die Zerfallszeit von 3,6 ps bei Abwesenheit eines
Vorpulses verringert sich in Gegenwart einer Ladungstrégerdichte von Nggp ~ 3,3-10%cm™
auf 1,3 ps. Ein naheliegender Grund dafiir ist der Effekt der anregungsinduzierten Dephasierung.
Diese entsteht durch Vielteilchen-Wechselwirkungen zwischen den Kontinuumzusténden (d. h.
den freien Elektron-Loch-Paaren) und der exzitonischen Polarisation. Die durch den Vorpuls
generierten Ladungstrager wirken als zusatzliche Streupartner, sodass die koharente Polarisa-
tion der Exzitonen schneller zerstért wird. Die vermehrt auftretenden Kollisionen mit freien
Elektronen und Lochern fithren zu einer sehr kurzen Abklingzeit von 0,26 ps bei der héchsten
durch den Vorpuls induzierten Ladungstragerdichte von Nggp = 35-10% cm™. Insgesamt fallt
die Zerfallszeit des VWM-Signals im untersuchten Dichteintervall auf 7% des urspriinglichen
Werts ab.

Im nachsten Schritt wird der in blau dargestellte Vorpuls eingesetzt, um reso-
nant Exzitonen innerhalb der (Ga,In)As-Quantenfilme anzuregen. Durch Bandkantenfilter wird
der Puls derart spektral beschrankt, dass Kontinuumbeitrdge vermieden werden. Die Exzitonen
werden 10 ps vor dem Eintreffen des Anregepulses (713 = - 10 ps) in der Probe erzeugt. Damit
wird sichergestellt, dass die Phasenkoharenz der durch den Vorpuls generierten Exzitonen ver-
loren ist. Sie sind somit inkoharent zu der durch den Anregepuls erzeugten Exzitonpolarisation
und dienen dementsprechend ausschlieBlich als inkoharenter Streuhintergrund.
veranschaulicht den Einfluss zusatzlich angeregter Exzitonen auf die Abklingzeit des VWM-
Signals. Die Zerfallszeit von 3,6 ps ohne Vorpuls (graue Kurve) verringert sich auf 0,9 ps bei
einer Exzitonendichte von Ny = 47,6 -10° cm™. Die Abklingzeit des VWM-Signals bei nicht-
resonanter Anregung fiihrt bei dhnlicher Ladungstragerdichte zu einem signifikant schnelleren
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Abbildung 5.19.: VWM-Transiente in Abhangigkeit der durch den Vorpuls induzierten Dich-
te freier Elektronen und Loécher. Mit steigender Teilchenanzahl im System
fihren Kollisionen zwischen den angeregten Ladungstragern und der exzito-
nischen Polarisation zu einem schnelleren Verlust der Polarisation und damit
des VWM-Signals. Die durchgezogenen Linien kennzeichnen die an die Daten
angelegten exponentiellen Fits zur Ermittlung der Signalzerfallszeit Tp.
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Abbildung 5.20.: VWM-Transiente in Abhangigkeit der durch den Vorpuls induzierten Exzito-
nendichte. Die mit der Teilchendichte zunehmende Anzahl an Streuprozessen
resultiert in einer Abnahme der Zerfallszeit der VWM-Signale. Im Vergleich
zur nicht-resonanten Anregung freier Elektronen und Locher sind die Zer-
fallszeiten in Anwesenheit inkoharenter Exzitonen bei gleicher Dichte deutlich
groBer.
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Verlust der Polarisation (Tp = 0,26 ps, Npgp = 35-10° cm‘2). Mit zunehmender Ladungs-
tragerdichte Nx bewirkt die Streuung mit den angeregten Exzitonen eine starke Abnahme
der Zerfallszeit /2153 [nsgesamt verringert sich die Abklingzeit des abgebeugten Signals inner-
halb des untersuchten Dichteintervalls auf 23 % des urspriinglichen Werts. Es ist gemeinhin
bekannt, dass sich bei resonanter Anregung mit hohen Pulsintensititen das System ange-
regter Exzitonen in ein Elektron-Loch-Plasma transformieren kann. Diese als Mott-Ubergang
bezeichnete Umwandlung in freie Elektronen und Lécher sollte Auswirkungen auf die Dynamik
des Polarisationszerfalls in der Halbleiterprobe haben. Da die Zerfallszeiten der exzitonischen
Kohérenz bei resonantem und nicht-resonantem Vorpuls und vergleichbaren Anregungsdichten
unterschiedlich sind, sollte ein Mott-Ubergang dementsprechend in den VWM-Experimenten
sichtbar sein. Die Messungen zeigen jedoch, dass bei resonanter Anregung langere Abklingzei-
ten beobachtet werden als bei nicht-resonanter Anregung. Dariiber hinaus wird berichtet, dass
Mott-Uberginge erst ab Ladungstragerdichten im Bereich von ~ 1-10't cm™ eintreten 2% In
einer anderen Veréffentlichung wird eine Mott-Dichte von 8-10'°cm™ abgeschitzt 123 Bei-
des fiihrt zu der Annahme, dass die Ladungstragerverteilung auch im hohen Dichteregime
hauptsachlich aus Exzitonen besteht.

Im Rahmen der VWM-Experimente ohne Vorpuls wird die Zerfallszeit bei verschwindender
Ladungstragerdichte (T ero density) aus den Messdaten abgeleitet. Da die Experimente mit Vor-
puls eine groBere Menge an Messdaten umfassen, bietet es sich an, ebenfalls eine Zerfallszeit
bei verschwindender Dichte aus den Messdaten mit Vorpuls zu extrahieren. Hierzu werden
sowohl| die Ladungstragerdichte durch den resonanten Vorpuls als auch durch den spater ein-
treffenden Anregepuls ki berechnet. Die Nettodichte der Ladungstrager innerhalb der Probe
ergibt sich aus der Addition beider Ladungstragerdichten. AnschlieBend werden die einzel-
nen Zerfallszeiten Tp unter Annahme eines inhomogen verbreiterten Systems in homogene
Linienbreiten umgerechnet und inklusive ihrer Fehlerintervalle gegen die Ladungstragerdichte
aufgetragen. Fir niedrige und mittlere Anregungsdichten zeigt sich ein linearer Zusammenhang
zwischen homogener Linienbreite und Ladungstragerdichte. Eine lineare Regression innerhalb
dieses Dichtebereichs ergibt eine T'se/o densiry von 3822 fs. Dieser Wert ist um etwa 500 fs klei-
ner als die aus den Messungen ohne Vorpuls abgeleitete Zerfallszeit von 4302 fs. Eine weitere
Méglichkeit, die Zerfallszeit T ,ero density abzuschatzen, besteht darin, die Ergebnisse der Mes-
sungen ohne und mit Vorpuls zu kombinieren. Dazu werden die homogenen Linienbreiten beider
Messungen gegen die Ladungstragerdichte aufgetragen (siehe [Abbildung 5.21)). Auf diese Weise
steht eine hohere Anzahl an Datenpunkten zur linearen Regression zur Verfiigung, wodurch die
Zerfallszeit genauer bestimmt werden kann. Die lineare Regression erfolgt fiir Datenpunkte mit
niedrigen und mittleren Dichten, in welchem ein linearer Zusammenhang zwischen Linienbreite
und Dichte besteht. Im Bereich hoher Dichten kommt es vermutlich aufgrund des Ausblei-
chens der Absorption zu einer Abweichung des linearen Verhaltens mit steigender Ladungs-
trageranzahl. Die lineare Regression der kombinierten Messdaten ergibt eine 1,15 density VOn
3733fs. Es ist zu erkennen, dass sich die extrapolierte Zerfallszeit T ,ero density Mit steigender
Anzahl an Messpunkten immer ndher der gemessenen Abklingzeit bei niedrigster Dichte von ~
3,6 ps annahert. Hieraus lasst sich schlieBen, dass die Messergebnisse der VWM-Experimente
sehr gut zu den abgeleiteten Zerfallszeiten bei verschwindender Ladungstriagerdichte passen
und somit die Konsistenz der durchgefiihrten Messungen bestatigen.

Neben einer Verminderung der Abklingzeit I4sst sich in beiden Fallen eine Reduktion der Si-
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Abbildung 5.21.: Die Zerfallszeiten Tp aus den VWM-Experimenten ohne Vorpuls (dunkelblau)
und mit Vorpuls (hellblau) werden in homogene Linienbreiten umgerechnet
und gemeinsam gegen die Ladungstragerdichte aufgetragen. Eine lineare Ex-
trapolation der Messpunkte im niedrigen und mittleren Dichtebereich ergibt
eine homogene Linienbreite I',ero density ~ 0,09 meV, was einer Tp-Zeit von
3733 fs entspricht. Diese Zerfallszeit ist in guter Ubereinstimmung mit den
gemessenen Zerfallszeiten bei niedrigen Dichten. Dies bestatigt die Annahme,
dass die durch den Anregepuls induzierte Polarisation hauptsachlich durch
Streuung mit dem Kristallgitter verloren geht und Streuprozesse zwischen
der Polarisation und Ladungstragern gezielt durch den jeweiligen Vorpuls re-
guliert werden kénnen.

gnalstarke mit wachsender Ladungstragerdichte durch die Vorpulse beobachten. Das AusmaR
des Signalverlusts ist dhnlich wie in polarisationsabhingigen VWM-Messungen an GaAs, in wel-
chen eine Reduktion der Signalstirke um einen Faktor sechs festgestellt wurde 149 Ansteigende
Anregungsleistungen fithren zu einer immer héheren Anzahl an Ladungstragern. Dadurch steigt
die Wahrscheinlichkeit fiir Ladungstragerstreuprozesse wahrend der optischen Anregung. Diese
wiederum fiithren instantan zu einem Verlust der Polarisation und damit zum Verlust des Inter-
ferenzgitters. Ohne Interferenzgitter kann der zweite Puls nicht an diesem abgebeugt werden,
sodass das VWM-Signal mit steigender Anregungsdichte sinkt. Dies trifft besonders dann zu,
wenn die Streuzeiten der Ladungstrager in der GréBenordnung der Pulslange liegen, wie es fiir
den nicht-resonanten Vorpuls der Fall ist. Unter Einsatz des resonanten Vorpulses hingegen
konnte auBerdem ein Ausbleichen der exzitonischen Resonanz mit steigender Anregungsleistung
zu einer sinkenden VWM-Intensitat beitragen.

Insgesamt zeigen die VWM-Messungen, dass Kollisionen zwischen exzitonischen Oszilla-
toren und freien Ladungstragern einen starkeren Einfluss auf die Zerstérung der koharenten
Polarisation haben. VWM-Experimente von Schultheis et al'®8 und Honold et al®L an einem
GaAs-Volumenhalbleiter sowie GaAs-Quantenfilmen lassen dhnliche Schlussfolgerungen zu.
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Abbildung 5.22.: Anregungsbedingungen fiir die VWM-Experimente mit Vorpuls an der Typ-II-
Struktur. Dargestellt ist die lineare Absorption der Halbleiterprobe (grau) mit
dem Vorpuls zur Anregung einer inkoharenten Exzitonpopulation (rot) sowie
eines inkoharenten eh-Plasmas (orange). Die schwarze Linie kennzeichnet
das Spektrum des abgebeugten Abfragepulses. Das Minimum um ~ 1,38¢eV
kommt moglicherweise durch die eingesetzten Bandkantenfilter zustande.

5.2.3. Streuprozesse in der Typ-ll-Heterostruktur

Zu dem Zweck den Einfluss von Streuprozessen auf den Verlust der kohdrenten CTX-Polari-
sation zu untersuchen, werden die gleichen Experimente an der Typ-ll-Heterostruktur durch-
gefiihrt. Auch in diesem Fall wird darauf geachtet, dass die Leistung des Anregungspulses
moglichst niedrig ist, sodass anregungsinduzierte Dephasierung durch den Anregepuls kei-
nen dominanten Beitrag zum Phasenverlust liefert. Die Leistung des Anregepulses wird derart
gewahlt, dass er in der Typ-1I-Struktur eine Ladungstragerdichte von Nx ~ 17 -10% cm™ inji-
ziert.

Anhand |Abbildung 5.22| ist zu erkennen, dass freie Ladungstréger durch den orange dar-
gestellten Vorpuls 19 meV oberhalb der CTX-Resonanz erzeugt werden. Hierbei wird zwecks
Vergleichbarkeit darauf geachtet, dass der Vorpuls etwa die gleiche Uberschussenergie besitzt
wie der nicht-resonante Vorpuls der Referenzprobe. Auch in diesem Fall trifft der dritte Puls
mit einer zeitlichen Verzégerung von 1 ps vor der Ankunft des Anregungspulses (773 = - 1ps)
auf die Probe, damit die freien Ladungstrager wahrend der Messungen noch nicht in gebundene
Elektronen und Locher kondensiert sind.

Die graue Kurve in [Abbildung 5.23| stellt das abgebeugte VWM-Signal in Abhangigkeit
der Verzogerungszeit T12 ohne einen Vorpuls dar. Wie bereits bekannt ist, ist die zugehorige
Zerfallszeit mit ~ 1ps deutlich kiirzer als die der 1s-Exzitonpolarisation der Referenzprobe.
Mit steigender Ladungstragerdichte Nggp treten Vielteilcheneffekte auf, die eine verminderte
Zerfallszeit der kohadrenten CTX-Polarisation bewirken. Die vermehrt auftretende Streuung
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mit freien Ladungstragern fihrt zu einem schnellen Verlust der Phasenkohérenz, sodass bei
einer Ladungstragerdichte von ~ 60-10% cm™

beobachtet wird.

Ein ahnliches Bild ergibt sich in Gegenwart inkoharenter Exzitonen ((Abbildung 5.24)). Diese

werden mit einem zeitlichen Vorsprung von Ti3 = - 4 ps innerhalb der Probe erzeugt, sodass

eine deutlich kiirzere Zerfallszeit von 0,15 ps

die Phasenkoharenz der CT-Exzitonen zum Zeitpunkt, in dem der ki-Puls auf die Probe trifft,
bereits zerfallen ist. Mit steigender Exzitonendichte Nx lasst sich auch in diesem Fall eine
verminderte Abklingzeit durch eine anregungsinduzierte Dephasierung beobachten. Im Regime
hoher Dichten ist der Verlust der CTX-Polarisation so schnell, dass die Abklingzeit lediglich
30 % ihres anfanglichen Werts entspricht. Anhand der gemessenen Zerfallszeiten in Anwesen-
heit der durch den Vorpuls induzierten Ladungstrager erhalt man eine T ,ero density von 1081 fs.
Dieser Wert stimmt gut mit der aus den VWM-Messungen ohne Vorpuls abgeleiteten Zeit
von 1194 fs und der gemessenen Zerfallszeit bei niedrigster Dichte (Tp = 1034fs) uberein.
Daraus lasst sich schlieBen, dass die Leistung des Anregepulses ausreichend niedrig gewahlt
wurde, um lange Zerfallszeiten der VWM-Intensitidten zu gewahrleisten und den Effekt der
anregungsinduzierten Dephasierung zu minimieren.

Der Vergleich der Zerfallszeiten in Anwesenheit freier Ladungstrager (Tp = 0,27 ps) und
Exzitonen (Tp = 0,46 ps) bei dhnlicher Dichte (N ~ 35-10°cm™) zeigt, dass Kollisionen
zwischen einer CTX-Polarisation und freien Ladungstridgern einen starkeren Einfluss auf den
Verlust der koharenten Polarisation haben. Das gleiche Ergebnis folgt ebenfalls aus den Expe-
rimenten an der Referenzprobe. Mégliche Ursachen fiir diese Beobachtung sollen im nachsten
Abschnitt ausfiihrlich thematisiert werden.

5.2.4. Streuparameter

Bereits 1969 setzte man sich mit Ladungstragerstreuprozessen in Halbleitermaterialien ausein-
ander. Damals wurden Streuprozesse zwischen Exzitonen und Exzitonen mit freien Ladungs-
tragern in GaAs-Volumenhalbleitern durch Photolumineszenzmessungen untersucht 22> Erst
einige Jahre spater filhrten Schultheis et al. VWM-Experimente an 190 nm dicken GaAs-
Schichten durch, um den Einfluss der Ladungstragerstreuung auf die Dephasierungszeit zu
untersuchen 8 Bald darauf folgten Zhnliche Experimente an GaAs-Quantenfilmen. Es stell-
te sich heraus, dass die Wechselwirkungen zwischen exzitonischen Oszillatoren und angereg-
ten Ladungstragern (Exzitonen, EHP) in Quantenfilmen deutlich starker sind als in GaAs-
Volumenhalbleitern 8¥ Honold et al. schlussfolgerte, dass die Ursache fiir diese Beobachtungen
eine reduzierte Coulomb-Abschirmung in 2D-Systemen ist 1

Mithilfe der im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten entarteten VWM-Experimente mit
unterschiedlichen Vorpulsen werden die Streuraten fiir Kollisionen einer exzitonischen Polarisa-
tion mit Exzitonen (X-X) sowie mit ungebundenen Elektron-Loch-Paaren (X-EHP) bestimmt.
Des Weiteren kann erstmals das Streuverhalten einer Charge-Transfer-Exzitonpolarisation un-
tersucht werden. AuBerdem konnen die Streueigenschaften der raumlich getrennten CTX-
Polarisation mit dem Streuverhalten einer reguldren Exzitonpolarisation verglichen werden. Wie
in den letzten Abschnitten ausfiihrlich diskutiert, sinken die gemessenen Dephasierungszeiten
mit zunehmender Ladungstrigerdichte N. Da die Dephasierungszeit 15 mit der homogenen
Linienbreite verkniipft ist, ldsst sich die Verbreiterung der homogenen Linienbreite im Regime
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Abbildung 5.23.: VWM-Transiente in Abhangigkeit der durch den Vorpuls induzierten Dich-
te freier Elektronen und Locher. Aufgrund von Streuprozessen zwischen der
CTX-Polarisation und den induzierten Ladungstragern sinkt die Dephasie-

rungszeit mit zunehmender Dichte. Dies fiihrt zu einer dichteabhangigen Zer-
fallszeit der VWM-Signale.

Nx in 10°cm™:

” 0,00 @ 8,60
— " 2,40 19,8
;10_6 :4:,-, 3,06

S

~ @

o

e

[%2]

c

[0)

s

£

1

§ 107

>

Verzégerungszeit (ps)

Abbildung 5.24.: VWM-Transiente in Abhangigkeit der durch den Vorpuls induzierten in-
koharenten Exzitonendichte. Neben einer Reduktion der Zerfallszeit fiihren
anregungsinduzierte Kollisionen zwischen einer CTX-Polarisation und optisch
angeregten CTX ebenfalls zu einer Verminderung der Intensitat der VWM-
Signale.
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niedriger Dichten wie folgt durch eine lineare Dichteabhiangigkeit beschreiben 28157

I'(Negwp, x) =To+7v - Nemp, x (5.4)

Hierbei ist I' die homogene Linienbreite und Ngpp, x die Dichte der jeweiligen Streupart-
ner. v wird als Streuparameter bezeichnet, der ein MaB fiir die Wechselwirkungsstarke zwi-
schen den exzitonischen Oszillatoren und freien Elektronen und Léchern (yx_gmp) bzw. in-
koharenten Exzitonen (yx_x) angibt. Der dichteunabhangige Beitrag I'y beriicksichtigt alle
zusatzlichen Streuprozesse zwischen den Oszillatoren und akustischen Phononen, Verunrei-
nigungen, Grenzflachenrauigkeiten oder Kompositionsfluktuationen, die zu einem Verlust der
Polarisation und damit zur homogenen Linienbreite beitragen ®L' Es sei darauf hingewiesen, dass
durch VWM-Messungen lediglich die Gesamtstreurate ermittelt werden kann. Eine Differenzie-
rung zwischen elastischen und inelastischen Streuprozessen ist nicht méglich. Die erst kiirzlich
von Stein, Schafer und Gomell vorgestellte Variante der Optischen-Anrege-Terahertz-Abfrage-
Spektroskopie mit einem zweiten optischen Anregepuls erméglicht es durch Untersuchungen
der Linienbreite und Zerfallszeit des intraexzitonischen 1s-2p-Ubergangs die inelastische Streu-
rate und die Gesamtstreurate getrennt voneinander zu ermitteln, wie es beispielsweise an Ger-

manium gemacht wurde 128

[Abbildung 5.25) zeigt die Abhangigkeit der homogenen Linienbreite von der jeweiligen Streu-
partnerdichte fiir Dichten unterhalb des Mott-Ubergangs. Fiir die Berechnung der homogenen
Linienbreite aus den gemessenen Zerfallszeiten Tp wird sowohl fiir die Referenzprobe als auch
fur die Typ-llI-Heterostruktur eine inhomogene Verbreiterung angenommen. Diese Annahme ist
gerechtfertigt, da die Linienbreiten der Absorptionspeaks des (Ga,ln)As—Ubergangs in der Re-
ferenzprobe und der CTX-Resonanz wesentlich gréBer sind, als sie es aufgrund ihrer Dephasie-
rungszeit sein missten. Dementsprechend dominiert eine inhomogene Verbreiterung die exzito-
nischen Linienbreiten. Die Ergebnisse der Referenzprobe sind in violett (X-EHP) und blau (X-X)
dargestellt. In beiden Féllen |asst sich, wie aus der Literatur bekannt, eine Verbreiterung der
homogenen Linie mit zunehmender Ladungstragerdichte feststellen 4188159 Ays der Steigung
eines linearen Fits lassen sich die Streuparameter der X-X- und X-EHP-Streuung ermitteln.
Die Messungen ergeben vx_x = 0,44 - 101! meVcm? sowie yx_grp = 3,36 - 101 meVem?,
siehe [Tabelle 5.1] Dies bedeutet, dass die Wechselwirkung zwischen der exzitonischen Polari-
sation und freien Elektronen und Léchern wesentlich effizienter zur Dephasierung beitragt als
die Dipol-Dipol-Streuung der Exzitonen. Die Messungen ergeben, dass Streuprozesse zwischen
exzitonischen Oszillatoren und einem EHP etwa 7,5 mal effizienter sind als Streuprozesse mit
Exzitonen. Zu einem &hnlichen Resultat kamen Schultheis et al. durch zeitintegrierte VWM-
Experimente an 190 nm dicken GaAs-Schichten %8 Sje berichten von einer zehnmal effizienteren
Streuung zwischen exzitonischen Oszillatoren und den freien Elektronen und Léchern. Dariiber
hinaus deckt sich das Ergebnis hervorragend mit den von Honold et al. durchgefiihrten Un-
tersuchungen an einem 12 nm Einfachquantenfilm 8 Hierbei zeigen VWM-Experimente in ei-
ner riickwarts gerichteten Selbstbeugungsgeometrie und mit Pikosekundenpulsen eine achtmal
starkere Streuung der hh-Exzitonpolarisation mit freien Ladungstragern. Die Kollision mit freien
Ladungstragern ist starker, da ihre Wechselwirkung auf der Fernwirkung der wesentlich effizien-
teren langreichweitigen Coulomb-Anziehung basiert 8 Im Gegensatz zu freien Elektronen und
Lochern sind Exzitonen elektrisch neutrale Quasipartikel, die (iber die wesentlich schwachere
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A Referenz Typ-lI-Heterostruktur
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Abbildung 5.25.: Aus den VWM-Experimenten abgeleitete homogene Linienbreiten der re-
guldren Exziton- (blau, violett) und CT-Exzitonresonanz (rot, orange) in
Abhangigkeit der zusatzlich erzeugten Exzitonen und freien Ladungstrager
durch verschiedene Vorpulse. Kollisionen mit Exzitonen (X-X) oder freien
Ladungstragern (X-EHP) fiihren zu einer Linienverbreiterung mit zunehmen-
der Streupartnerdichte. Uber eine lineare Regression der Messdaten (durch-
gezogene Linien) konnen die jeweiligen Streuparameter abgeleitet werden.
Wihrend die Wechselwirkungsstarke zwischen exzitonischen Oszillatoren und
einem EHP relativ unabhangig von den strukturellen Differenzen der regularen
und CT-Exzitonen ist, scheint die Streurate der CTX-Polarisation mit in-
koharenten Exzitonen um einen Faktor zwei effizienter zu sein als Kollisionen
zwischen einer 1s-Exzitonpolarisation und regularen Exzitonen.

Dipolwechselwirkung miteinander agieren. In anderen Vier-Wellen-Misch-Experimenten wurde
von Koch et al. die Dichteabhangigkeit der exzitonischen Dephasierungszeit eines Typ-I-Typ-
[I-GaAs/AlAs-Doppelquantenfilms in einem &hnlichen Dichteregime bei 5 K untersucht. Dieser
besteht aus GaAs-Quantenfilmen unterschiedlicher Dicken, die durch eine ~ 10 nm dicke AlAs-
Barriere getrennt sind. Fiir die VWM-Untersuchungen wurde die hh-Exzitonresonanz innerhalb
der breiteren GaAs-Filme angeregt®® Verglichen mit den im Rahmen dieser Arbeit gewonne-
nen Ergebnissen fithren die Messungen zu einem etwas gréBeren exzitonischen Streuparameter
von vx_x = 0,65-107! meVem?. Ursichlich fiir die unterschiedlichen ~-Werte kénnen (pro-
benspezifische) Eigenschaften wie beispielsweise der exzitonische Bohr-Radius aexc und die
Exzitonbindungsenergie E,, sein. Diese werden in |Gleichung 5.4 nicht berilcksichtigt. Um den
Einfluss des Bohr-Radius und der Bindungsenergie auf den Streuparameter zu unterbinden, ist
es sinnvoll mit diesen GroBen zu erganzen. Auf diese Weise wird der Streupara-

meter 7 zu einer dimensionslosen GréBe. Es ergibt sich:8L:100

T(Ngup, x) =To+7 a2, En- Ngup, x (5.5)
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Tabelle 5.1.: Zusammenfassung einiger probenspezifischer Eigenschaften sowie der aus den
Experimenten abgeleiteten Streuparameter ~.

Gexe  En Lo YX-X  YX-X YX-EHP YX-EHP
(nm) (meV) (meV) (meVcm?) (-) (meVcm?) (-)

Typl 995 79 012 044-10" 056 3,36-10 43
Typ-Il 148 3,6 033 095101 12 304-101 3,86

Der exzitonische Bohr-Radius und die Ubergangsenergie des 1s-2p-Zustandes ist fiir die Re-
ferenzprobe und eine strukturell dhnliche Probe bekannt223 Im Fall der Referenzprobe be-
tragt der Bohr-Radius aexe = 9,95nm und die Ubergangsenergie Eis.2p = 7,0meV. Im
Quantenfilm kann die exzitonische Bindungsenergie F, abgeschatzt werden, indem die 1s-
2p-Ubergangsenergie mit einem Faktor von 9/s multipliziert wird 4 Die E,, betragt somit 7,9
meV, wodurch sich anhand folgende Wechselwirkungsstarken ableiten lassen:
vx—x = 0,56 sowie yx_prp = 4,3. Der Streuparameter der X-X-Streuung der Doppelquan-
tenfilmstruktur von Koch et al. ist mit vx_x = 1,0 nach der Umrechnung etwas groBer als der
durch die durchgefiihrten Experimente ermittelte Wert von vx_x = 0,56. Im Rahmen der Un-
sicherheiten zeigen beide Werte eine gute Ubereinstimmung. Eine mégliche Ursache fiir einen
groBeren Streuparameter im Falle der Halbleiterprobe von Koch et al. kénnte der strukturelle
Aufbau der Doppelquantenfilmstruktur sein. Im Gegensatz zu den hier untersuchten und ver-
gleichsweise flachen (Ga,In)As-Quantenfilmen analysierte Koch et al. tiefe GaAs-Quantenfilme,
welche von AlAs-Barrieren umgeben sind 23 Dementsprechend kann von einer vergleichsweise
2D-artigeren Halbleiterstruktur ausgegangen werden. Da zweidimensionale Halbleitermateriali-
en bekanntermaBen zu gréBeren Streuparametern als im 3D-Fall filhren®, kann der 2D-artigere
Aufbau der GaAs-Quantenfilme ursichlich fiir einen hoheren Streuparameter sein. Auch die
von Honold et al. abgeleiteten Parameter stimmen etwa mit den Ergebnissen der (Ga,In)As-
Schichten lberein. Er berichtet von einer X-X-Streuung mit einer Wechselwirkungsstarke von
vx—x = 1,5 £ 0,3 und einer X-EHP-Streuung mit einem Wert von vx_ggp = 11,5 + 2,0.
Vier-Wellen-Mischen an ZnSe-Schichten verschiedener Dicken (80, 16, 8, 4 nm) ergeben leicht
hdhere Streuparameter von yx_x ~ 5 im quasi 2D-Fall 1274161

Im Allgemeinen wird erwartet, dass der dimensionslose Streuparameter vx _x in verschiede-
nen Materialien adhnlich ist. Leichte Abweichungen kdnnen nicht durch verschiedene Bindungs-
energien und Bohr-Radien erklart werden, da diese bereits beriicksichtigt. Die
wahrscheinlichste Ursache fiir die Unterschiede zwischen den hier vorgestellten Ergebnissen
und den in der Literatur berichteten Streuparametern liegt in der Bestimmung der Ladungs-
tragerdichte N. Diese ist von vielen Faktoren wie beispielsweise der GroBe des Anregungsflecks,
Reflexionsverlusten an der Probenoberflache und Streuverlusten abhangig. Schwankungen des
thermischen Leistungsmessgerats um einige Prozent sowie nicht exakt vermessene Spotdurch-
messer beeinflussen die aus diesen Daten kalkulierte Ladungstragerdichte ebenfalls. Dariiber
hinaus ist die lineare Absorptionsmessung der Halbleiterprobe ein wichtiger Faktor fiir die
Unsicherheit der Ladungstragerdichte. Aufgrund der groBen Anzahl an Fehlerquellen sind Un-
sicherheiten bei der Bestimmung der Ladungstragerdichte um einen Faktor zwei bis drei nicht
auszuschlieBen. Im Rahmen dieser Unsicherheiten passen die gewonnenen Ergebnisse gut zu den
aus der Literatur bekannten Werten von Koch et al. und Schultheis et al. Kleine Abweichungen
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kénnen dariiber hinaus durch die unterschiedlich starke Abschirmung der Coulomb-Potentiale
zwischen den Exzitonen begriindet werden®? In einem realen Halbleiterquantenfilm ragen die
Wellenfunktionen in die Barriereschichten hinein. Unterschiedliche Dielektrizitdtskonstanten
der Quantenfilme und Barriereschichten kénnen auf diese Weise zu leicht unterschiedlicher
Coulomb-Abschirmung fiihren. Mit den gleichen Argumenten lassen sich Abweichungen der
X-EHP-Streuparameter erklaren. AuBerdem kénnen lokalisierte Exzitonzustande die Wechsel-
wirkungsstarke beeinflussen. Es wird erwartet, dass die Wahrscheinlichkeit eines Streuprozesses

102 \was wiederum zu einem kleineren Streuparameter

fur tief lokalisierte Zustande geringer is
fihren kann.

Die Wechselwirkungsstarke der Streuung zwischen exzitonischen Oszillatoren und Exzitonen
wurde bisher an einer Vielzahl an Materialien und Halbleitersystemen erforscht. Darunter er-
geben Untersuchungen an Ubergangsmetall-Dichalkogenid-Monolagen (engl.: transition metal
dichalcogenide, Abk.: TMD), dass diese Wechselwirkungsstarke im Vergleich zu konventionel-
len Halbleitersystemen, wie den soeben erwdhnten ZnSe und GaAs, deutlich erhéht ist. Die
Abweichungen zu den hier beschriebenen Ergebnissen lassen sich vermutlich durch eine redu-
zierte dielektrische Abschirmung der Coulomb-Kraft in atomar diinnen Materialien erklaren. In
Analogie zu den unterschiedlich groBen Streuparametern in 2D- und 3D-GaAs fiihrt diese zu

einer erhohten Streuung in TMD-Monolagen [72:161

Trotz der zahlreichen Untersuchungen zur
Ladungstragerstreuung sind Streuprozesse zwischen einer Charge-Transfer-Exzitonpolarisation
und CT-Exzitonen oder einem eh-Plasma bis zum jetzigen Zeitpunkt unbekannt. Der folgende
Abschnitt dient dazu diese Wissensliicke zu schlieBen.

Zu diesem Zweck sind die dichteabhdngigen homogenen Linienbreiten beider Proben ge-

meinsam in |Abbildung 5.25| dargestellt. In beiden Fallen nimmt die homogene Linienbreite

linear mit der Ladungstragerdichte zu. Fiir einen Bohr'schen Radius von 14,8 nm und eine
Exzitonbindungsenergie von 3,6 meV123 ergeben die Messungen eine Wechselwirkungsstarke
von vx_pgp = 3,86 fiir die Streuung zwischen den freien Elektronen und Léchern und der
durch den Anregepuls generierten Exzitonpolarisation. Die Wechselwirkungsstarke zwischen
der Charge-Transfer-Exzitonpolarisation und einem raumlich getrennten eh-Plasma ist somit
dhnlich stark wie in den (Ga,In)As-Quantenfilmen der Referenzprobe. Die Vermutung liegt
nahe, dass die rdumliche Separation der Ladungstrager in der Typ-II-Probe keinen signifikan-
ten Einfluss auf die Streuung mit freien Ladungstragern nimmt. Fiir Streuprozesse zwischen
der CTX-Polarisation und inkoharenten Charge-Transfer-Exzitonen ergibt sich ein Streupa-
rameter von vx_x = 1,2. Der Vergleich beider Parameter zeigt, dass die Wechselwirkung
zwischen einer CTX-Polarisation und freien Ladungstridgern auch in der Typ-llI-Heterostruktur
effizienter zu einem Verlust der makroskopischen Polarisation beitragt. Ein deutlicher Unter-
schied zwischen der Typ-II-Struktur und der Referenzprobe l3sst sich feststellen, wenn man die
Verhaltnisse der X-EHP- zur X-X-Streuung beider Proben vergleicht. Im Falle der Typ-I-Probe
betragt VXXEEP = 7,5, wohingegen das Verhiltnis fiir die Typ-l1l-Probe mit 2X= E}’jp =32
geringer ist. Dieser Unterschied ist hauptsachlich der starkeren X-X-Streuung |n der Typ-II-
Probe geschuldet. Die Messungen zeigen, dass die Streurate der CTX-Polarisation mit den
inkoharenten Exzitonen etwa doppelt so groB ist wie jene der regularen Exzitonpolarisation.
Grund fir diese Beobachtungen ist vermutlich der strukturelle Aufbau der Typ-II-Probe. Durch
die zusatzlichen Ga(As,Sb)-Schichten sind die angeregten Oszillatoren bzw. Ladungstrager in
unterschiedlichen Quantenfilmen lokalisiert. Da die Coulomb-Anziehung mit dem Quadrat der
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Entfernung abnimmt, fiihrt die Ladungstragerseparation aufgrund des groBeren Abstandes zu
einer reduzierten Anziehung zwischen den Elektronen und Léchern. Aus diesem Grund ist die
CTX-Bindungsenergie kleiner als bei regulidren Exzitonen, wie sich anhand erken-
nen |3sst. Darliber hinaus ist die Ladungstragerseparation fiir groBere Dipolmomente verant-
wortlich, weshalb eine verstarkte Dipol-Dipol-Wechselwirkung zwischen der CTX-Polarisation
und rdumlich indirekten Exzitonen vermutet wird. AuBerdem verstirkt ein groBerer Bohr-
Radius die nicht-bosonischen Eigenschaften der CT-Exzitonen 223 Dadurch wechselwirken die
Exzitonen mehr wie freie Elektronen und Lécher, sodass sie liber weitreichendere Coulomb-
Wechselwirkungen miteinander agieren. Einen Hinweis darauf, dass CTX empfindlicher auf die
fermionische Elektron-Loch-Substruktur reagieren als reguldre Exzitonen, konnte bereits an
einer dhnlich aufgebauten Typ-ll-Heterostruktur beobachtet werden 123

AbschlieBend lasst sich festhalten, dass selbst bei verschwindender Ladungstragerdichte die
Charge-Transfer-Polarisation und die Polarisation reguldrer Exzitonen unterschiedliche Depha-
sierungsdynamiken besitzen, wobei die CT-Polarisation wesentlich schneller zerfillt als eine
Polarisation aus reguldren Exzitonen. Im Gegensatz dazu zeigen die Experimente mit Vorpuls,
dass die CTX-Polarisation trotz der strukturellen Differenzen dhnliche Streueigenschaften mit
einem raumlich getrennten EHP oder anderen CTX aufweist wie eine Polarisation regularer
Exzitonen mit einem EHP bzw. anderen Exzitonen. Da die verschiedenen Experimente unter
vergleichbaren Bedingungen durchgefiihrt werden, fallen einige der Unsicherheiten bei der Be-
stimmung der Ladungstragerdichte weniger stark ins Gewicht. Unter diesem Aspekt deuten die
Ergebnisse auf die Tendenz hin, dass die Streuung der CTX-Polarisation mit inkoharenten CTX
um den Faktor zwei effizienter ist als Streuprozesse zwischen einer regularen Exzitonpolarisa-
tion und Exzitonen in der Referenzprobe. Als Ursache dafiir wird die Ladungstragerseparation
und der daraus folgende fermionischere Charakter der Charge-Transfer-Exzitonen angesehen.
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Zweidimensionale Ladungstragerdiffusion in
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Haufig stellen Halbleiter die fundamentalen Bestandteile optoelektronischer Gerdte wie bei-
spielsweise Solarzellen103164 | euchtdiodent®®, Photodetektoren0:67 ynd Lasern®8 dar. Nach
einer optischen Anregung konnen sich Ladungstrager durch Diffusionsprozesse innerhalb der
halbleitenden Materialien ausbreiten. Das Verstandnis des lichtinduzierten Ladungstragertrans-
ports spielt eine wichtige Rolle in modernen technologischen Geraten, da sie die Leistung einiger
Bauteile beeinflussen. Im Hinblick auf Solarzellen kommt beispielsweise der Diffusionsléange eine
entscheidende Bedeutung zut®? Sie bestimmt, ob die von den Exzitonen absorbierte Photon-
energie bis zur Raumladungszone transportiert werden kann. Schaffen es die Ladungstrager
nicht vor ihrer Rekombination bis zur Raumladungszone zu diffundieren, tragen sie nicht zur
Stromerzeugung bei. Das letzte Kapitel verdeutlicht, dass der strukturelle Aufbau der Halblei-
terheterostruktur und damit verbunden die Existenz interner Grenzflachen einen groBen Einfluss
auf die Dephasierung exzitonischer Polarisationen nehmen. Dariiber hinaus zeigen die Ergebnis-
se, dass die strukturellen Differenzen der Halbleiterstrukturen Auswirkungen auf die Streupro-
zesse der Ladungstrager haben. Insgesamt beeinflusst die Qualitat der internen Grenzflachen
die angeregten Ladungstrager und damit die optischen Eigenschaften einer Halbleiterstruktur.
Im Zuge der fortschreitenden Miniaturisierung optoelektronischer Bauelemente nehmen die
Einflisse interner Grenzflaichen auf die Leistungsfahigkeit der Bauelemente immer weiter zu.
Dies gilt besonders, wenn die Leistung vom Energietransport/Ladungstrégertransport parallel
zur Grenzfliche abhingig ist?Y Ein ideales Modellsystem, um Grenzflicheneffekte zu unter-
suchen, ist die bereits vorgestellte Typ-ll-Heterostruktur. Im Rahmen dieser Arbeit kann die
Diffusion von Charge-Transfer-Ladungstrégern entlang einer inneren Grenzflache untersucht
werden. Der Vergleich mit den Diffusionseigenschaften regulérer Exzitonen in einer Referenz-
probe lasst Riickschliisse auf die Einfliisse der Grenzflache auf die Transporteigenschaften der
raumlich separierten Ladungstrager zu.

Eine Literaturrecherche spiegelt anhand der Vielfalt der untersuchten Materialsysteme die
Bedeutsamkeit der Transporteigenschaften photoangeregter Zustande wider. In diesem Zusam-
menhang wurden bereits Diffusionskoeffizienten von Cdst00 CdSSel0Oilill 7,Selrll | nhSplia
(In,Ga)As,—173'174 sowie GaAs-Quantenfilmen®L7 ynd TMD-Monolagen wie WSex 70 ynter-

sucht, um nur einige Beispiele zu nennen. Zur experimentellen Untersuchung der Transport-
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Abbildung 6.1.: Dargestellt sind die Ergebnisse transienter Gitterexperimente von J. R. Sal-
cedo et al. an mit Pentacen dotierten p-Terphenyl-Einkristallen. Die inverse
Zerfallszeit der abgebeugten Signale wird gegen den Winkel o zwischen den
Anregungspulsen aufgetragen. Uber die Steigung einer linearen Regression lasst
sich die Diffusionskonstante fiir die elektronische Singulett-Anregung bestim-
men 114

eigenschaften steht eine groBe Anzahl verschiedener Methoden zur Verfiigung. Der folgende
Abschnitt soll einige dieser Methoden kurz vorstellen.

Salcedo et al. ist 1978 erstmals die direkte Untersuchung von Energietransportprozessen
in mit Pentacen dotierten p-Terphenyl-Einkristallen durch transiente Gitterexperimente gelun-
gen 24 |n transienten Gitterexperimenten erzeugt die Interferenz zweier Laserpulse eine peri-
odische raumliche Ladungstragerverteilung, ein sogenanntes Gitter. Das Abklingen des Gitters
wird durch die Beugung eines dritten Pulses detektiert 100100175 Fine systematische Anderung
der Gitterkonstanten (und damit des Winkels zwischen den Laserpulsen) erlaubt es die inverse
Zerfallszeit des abgebeugten Signals gegen A% aufzutragen. Wie in dargestellt,
lassen sich auf diese Weise aus der Steigung der Geraden und dem y-Achsenabschnitt die Dif-
fusionskonstante D und die Rekombinationszeit 7} iiber [Gleichung 2.24] getrennt voneinander
ableiten.

In rdumlich aufgel6sten Anrege-Abfrage-Experimenten wird ebenso ein Laserpuls zur op-
tischen Anregung der Ladungstrager eingesetzt. Die Bewegung der Ladungstriger weg vom
Anregungspunkt wird durch die Messung der (Anderung der) Transmission eines zweiten zeit-
lich verzogerten Laserpulses erfasst. Uber das raumliche Abtasten des Probenortes durch den
Abfragepuls kann die Verteilung der Ladungstriager gemessen werden 102154177

Eine recht einfache Methode die Diffusion von Ladungstragern zu untersuchen, stellen zudem
raumlich aufgeléste Photolumineszenzmessungen dar 273178 Hierbei wird die Probe auf einer
Flache angeregt, deren Durchmesser kleiner als die Diffusionsldnge der angeregten Zustande
ist. Der diffusive Transport wird aus der ortlich detektierten Photolumineszenz der rekombi-
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nierenden Ladungstriager abgeleitet. Dariiber hinaus lasst die zeitlich und o6rtlich aufgeloste
Photolumineszenzspektroskopie in der time-of-flight-Konfiguration Aussagen (ber die Diffusi-
on der Ladungstrager zu 20179180 Hilimer et al. bestimmten den Transport von Exzitonen
in GaAs/(Al,Ga)As-Quantenfilmen, indem sie opake Masken (iber ihren Proben positionier-
ten 21181 Eyoitonen, die von ihrem Anregungsort in maskierte Bereiche diffundieren, sor-
gen fiir eine Abnahme der detektierten Photolumineszenz (Abk.: PL). Uber die Abnahme der
zeitabhangigen PL-Intensitat lassen sich wiederum Riickschliisse auf die Diffusionskonstante

der Exzitonen gewinnen 12

6.1. Experimentelle Durchfiihrung

Da sich laserinduzierte Gitterexperimente als eine geeignete Methode zur direkten Untersu-
chung von Energietransportprozessen in Halbleitermaterialien erwiesen haben, wird der in
naher beschriebene Vier-Wellen-Misch-Aufbau zur Bestimmung der Diffusionskonstanten
D verwendet. Zu diesem Zweck werden drei nicht-kollineare ultrakurze Pulse mit den Wellen-
vektoren ki, ks und k3 auf die Probe fokussiert, wo sie sich raumlich tGberlappen. Im Gegensatz
zu den in beschriebenen Messungen der Dephasierungszeit treffen die Pulse ki und ks
zeitgleich (712 = 0) auf die Probe. In der Literatur werden solche Messungen haufig als ,transi-
ente Gitterexperimente" bezeichnet® In dieser Anordnung werden ein Winkel o zwischen den
ki- und ka-Pulsen von 13,75° (in Luft) sowie Spotdurchmesser von ~ 50 pm realisiert. Fiir die
Berechnungen der Diffusionskonstanten wird der Winkel um den Brechungsindex der Proben-
struktur korrigiert, sodass sich ein Winkel von 3,8° innerhalb der Probe ergibt. Die zeitgleiche
Uberlagerung der ersten beiden optischen Pulse bildet ein sinusférmiges Interferenzgitter mit
einer Gitterkonstanten A. Bei einem Winkel von 3,8° betragt die Gitterkonstante etwa 4 um,
damit liegt sie in der GroBenordnung bekannter Literaturwerte 2% Durch optische Band-zu-
Band-Absorption wird das Interferenzgitter in eine rdumlich variierende Dichte angeregter La-
dungstrager transformiert.29% Um die Modulationstiefe des entstandenen Populationsgitters zu
untersuchen, trifft ein zeitlich verzégerter Abfragepuls (#3) mit Wellenvektor k3 auf die Probe.
Wie bereits in beschrieben, zerfallt das Populationsgitter fir Zeiten groBer als
die Dephasierungszeit T>. Grund dafir sind die Rekombination und Diffusion der angeregten
Ladungstrager. Das an dem Gitter in Richtung ks = G = ks + (k2 — k1) abgebeugte Signal
wird als Funktion der Verzogerungszeit 173 zwischen Anrege- und Abfragepulsen mit einer
Silizium-Photodiode detektiert. Der zeitliche Verlauf des VWM-Signals gibt Aufschluss liber
die Abklingzeit des Gitters.

Zur Streulichtunterdriickung wird eine %—Platte in den Pfad des dritten Pulses integriert,
die die Polarisation des Abfragepulses senkrecht zur Polarisation der Anregepulse orientiert
(kreuzlinear). Ein vor die Photodiode angebrachter linearer Polarisator blockiert Licht, welches
die gleiche Polarisation wie die beiden Anregepulse #1 und #2 besitzt. AuBerdem werden die
Amplituden der Pulse #1 und #3 mit unterschiedlichen Frequenzen moduliert und lediglich
Signale mit der Differenzfrequenz mithilfe eines Lock-in-Verstérkers verstarkt. Zur Berechnung
der Diffusionskonstanten D ist die Populationslebensdauer T der Ladungstrager notig. Diese
wird durch Anrege-Abfrage-Experimente innerhalb des gleichen Aufbaus bestimmt. Damit wird
die Vielseitigkeit des im Rahmen dieser Arbeit konstruierten und errichteten Messaufbaus de-
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Abbildung 6.2.: Anregungsbedingungen der Diffusionsexperimente an der Referenzprobe. Dar-
gestellt ist die lineare Absorption der Halbleiterstruktur (grau) sowie die Spek-
tren der Anregepulse zur Generation kalter Exzitonen (blau) oder freier Elek-
tronen und Locher (violett). Das schwarze Spektrum kennzeichnet den am
Interferenzgitter abgebeugten Abfragepuls.

monstriert. Hierzu wird der Abfragepuls ks mit einem Spiegel in ein Spektrometer eingekoppelt.
Zusatzlich werden mechanische Verschliisse in den Pfad der ki-, ko- bzw. k3-Pulse integriert,
die sich lber ein Programm steuern lassen. Dariiber hinaus werden differentielle Absorptions-
messungen an einem reinen Anrege-Abfrage-Messplatz unter dhnlichen Anregungsbedingungen
reproduziert. Da bei dieser Messeinrichtung die SpotgroBe des optischen Pumppulses groBer
als die des Abfragepulses ist, wird in diesem Fall jedoch kein transientes Gitter durch den zeit-
lich verzégerten Puls abgefragt. Verschieden starke Neutraldichtefilter werden verwendet, um
die Intensitat des Laserlichts und damit die Anregungsleistung variieren zu kdnnen. Auf diese
Weise wird der diffusive Energietransport in Abhangigkeit der Ladungstragerdichte bestimmt.

6.2. Vier-Wellen-Mischen mit drei Pulsen

6.2.1. Diffusionsmessungen an der Typ-l-Heterostruktur

Mithilfe transienter Gitterexperimente kann der laterale Energietransport verschiedener Teil-
chenarten in 2D-(Ga,In)As-Quantenfilmen untersucht werden. Hierzu werden die in
dargestellten optischen Pulse zur Anregung der verschiedenen Ladungstrager verwen-
det. Dazu werden diverse Bandkantenfilter eingesetzt, um die Pulse gemaB ihres Anregungs-
zwecks spektral zu beschneiden. BekanntermaBen resultiert die spektrale Beschrankung in einer
groBeren Pulslange, wodurch (iblicherweise die zeitliche Auflésung des Experiments begrenzt
wird. Diese Tatsache ist fiir die durchgefiihrten Experimente jedoch vernachlassigbar, da die
detektierten Signale eine um mehrere GréBenordnungen ldngere Lebensdauer besitzen.
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Abbildung 6.3.: Schematische Illustration der Ladungstragerdiffusion im Quantenfilm im Rah-
men transienter Gitterexperimente. a) Die zur Anregung eingesetzten Pulse |
und Il treffen unter einem Winkel « auf den Halbleiterquantenfilm. Die durch
die Laserpulse angeregten Ladungstrager sind zum Zeitpunkt ¢ = 0 in den Ma-
xima (dunkelrote Bereiche) des Populationsgitters konzentriert. b) Streupro-
zesse zwischen den Ladungstragern fiihren zu einer stetigen Richtungsanderung
der sich ausbreitenden Teilchen und dementsprechend zu einer lateralen Aus-
breitung der Ladungstrager im Quantenfilm. Dies fiihrt im Bild zu einer Ver-
schmierung und Verblassung des Gitters.

t1 >0

Wachstumsrichtung z

[Abbildung 6.3|veranschaulicht schematisch die Diffusion der Ladungstrager in der Halbleiter-
probe nach der Anregung durch die Laserpulse. Zum Zeitpunkt ¢t = 0 ist die laterale Verteilung

der Exzitonen N(z,y) durch den gemeinsamen Strahlquerschnitt der Laserpulse im Fokus be-
stimmt. Im resonant angeregten Fall (blauer Puls in werden ausschlieBlich kalte
Exzitonen ohne einen wesentlichen Impuls innerhalb der (Ga,In)As-Quantenfilme generiert. Die-
se konnen im Allgemeinen durch die Absorption (akustischer) Phononen zusatzliche thermische
Energie gewinnen. Durch zufallige Streuprozesse zwischen den angeregten Ladungstragern fin-
den auf ihrem Weg durch den Kristall kontinuierlich Richtungsanderungen statt. Auf diese
Weise kommt es zu einer lateralen Ausdehnung der Ladungstrager innerhalb des Quantenfilms.
Die rechte Abbildung stellt die Exzitonverteilung zum Zeitpunkt ¢; > 0 dar. Wahrend ihrer
Lebensdauer T breitet sich die angeregte Exzitonenwolke ausgehend vom Anregungsort lateral
innerhalb des Quantenfilms aus, wobei die durch optische Anregung iibertragene Energie im
Halbleiter transportiert wird.

Aufgrund der Diffusion und Rekombination der Ladungstrager zerfallt das Populationsgit-
ter mit der Zeit. Dieser Zerfall kann durch einen dritten optischen Puls abgefragt werden.
Er ist in als schwarzes Spektrum veranschaulicht. Der Abfragepuls umfasst die
direkte 1s-Exzitonresonanz (1,465€V), ist jedoch zu niedrigeren und héheren Energien hin
spektral breiter. Die am Gitter abgebeugten Vier-Wellen-Misch-Signale des Abfragepulses sind
in fir den resonant angeregten Fall dargestellt. Der Farbverlauf (hell — dun-
kel) kennzeichnet dabei zunehmende Ladungstragerdichten innerhalb der Probe, welche durch
die beiden Anregepulse induziert werden. Der zeitliche Verlauf der Intensitat des abgebeugten
Pulses lasst sich durch eine Exponentialfunktion mit Zerfallszeit T's beschreiben. Die Abkling-
zeit des detektierten Signals kann folglich durch einen exponentiellen Fit an die Messdaten
extrahiert werden. Auf den ersten Blick fallt auf, dass das VWM-Signal bei hohen Dichten
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Abbildung 6.4.: VWM-Transienten unter Anwesenheit resonant angeregter Exzitonen in
Abhangigkeit der Exzitonendichte. Die mit zunehmender Teilchendichte sin-
kende Zerfallszeit der VWM-Signale deutet auf eine mit zunehmender Dichte
schneller werdende Ausbreitung der angeregten Ladungstrager hin. Zwecks se-
milogarithmischer Auftragung der Ergebnisse wurde ein konstanter Offset auf
die Messdaten addiert. In dieser sowie den folgenden Abbildungen kennzeich-
nen die farbigen Linien die an die Datenpunkte angelegten exponentiellen Fit-
funktionen, wéihrend die graue Linie der aus den Anrege-Abfrage-Experimenten
gewonnenen anregungsinduzierten Anderung der Transmission entspricht.

schneller zerféllt als im Regime niedriger Dichten. Es ist zu erkennen, dass eine Abhangigkeit
der Zerfallszeit von der Ladungstragerdichte N iiber eine GréBenordnung hinweg besteht. Bei
der niedrigsten Dichte von 3,8-10%cm™ ist die Intensitit des Abfragepulses innerhalb von
272 ps auf 1/e des Anfangswertes abgeklungen. In Anlehnung an ist diese Zerfallszeit
etwa hundertmal groBer als die gemessenen Dephasierungszeiten innerhalb der Probe. Wird die
Exzitonendichte auf etwa das Vierfache erhoht, zerfallt das Signal deutlich schneller. In diesem
Fall betragt die abgeleitete Zerfallszeit lediglich die Halfte (Ts =156 ps). Eine weitere Stei-
gerung der Ladungstragerdichte auf N = 189,4-10° cm™ fiihrt zu einem rapiden Verlust des
abgebeugten Signals. Die Abklingzeit macht mit 55 ps nur noch einen Bruchteil der im Regime
niedriger Dichten extrahierten Zerfallszeit aus. Der in grau abgebildete Graph stellt die aus den
Anrege-Abfrage-Experimenten gewonnene anregungsinduzierte Anderung der Transmission bei
einer Ladungstragerdichte von N ~ 90-10° cm™ dar. In den (Ga,In)As-Quantenfilmen betrigt
die Lebensdauer der Ladungstrager bei dieser Dichte 17 = 2ns. Die vergleichsweise niedrige
Zeitkonstante des Populationsgitters zeigt, dass die Rekombination in Bezug auf den Zerfall des
VWNM-Signals vernachlassigt werden kann und dementsprechend die Ladungstragerdiffusion der
dominierende Faktor fiir die Abnahme des detektieren Signals ist. Es sei darauf hingewiesen,
dass die Ladungstragerlebensdauer in der Regel abhéangig von der Ladungstragerdichte im Sys-
tem ist und mit zunehmender Dichte abnimmt. Dieser Umstand spielt in den durchgefiihrten
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Abbildung 6.5.: Dichteabhangige VWM-Transienten bei nicht-resonanter Anregung freier Elek-
tronen und Ldcher. Im Vergleich zu den Ergebnissen bei resonanter Anregung
zerfallen die VWM-Signale deutlich schneller und zeigen keine bedeutende
Ladungstragerdichteabhangigkeit. Aus diesem Grund ist reprasentativ der ex-
ponentielle Fit lediglich fiir eine untersuchte Teilchendichte dargestellt.

Messungen jedoch aufgrund der um etwa eine GréBenordnung langeren T1-Zeit lediglich eine
zu vernachlassigende Rolle.

Um die Halbleiterprobe nicht-resonant anzuregen, wird der in durch das vio-
lette Spektrum gekennzeichnete Puls eingesetzt. Die Photonenergie des Pulses ist niedriger als
die Bandliicke der umgebenden GaAs-Barrieren, sodass der Laserpuls in den einzelnen Quan-
tenfilmen absorbiert wird. Da er energetisch oberhalb der 1s-Exzitonresonanz liegt, generiert
er freie Elektronen und Locher innerhalb der (Ga,In)As-Quantenfilme. Der zeitliche Verlauf des
abgebeugten Abfragepulses ist in [Abbildung 6.5] dargestellt. Im Gegensatz zur resonanten An-
regung lasst sich keine bedeutende Abhangigkeit zwischen der Zerfallszeit des Signals und der
Ladungstragerdichte im System feststellen. Die aus den Messdaten abgeleiteten Abklingzeiten
sind fiir die verwendete Ladungstragerdichte, welche sich iiber eine GréBenordnung erstreckt,
sehr dhnlich. Ein weiterer Unterschied besteht in den deutlich kiirzeren Abklingzeiten bei nicht-
resonanter Anregung. Selbst bei der niedrigsten Ladungstragerdichte von 1,96 - 10° cm™2 ist das
detektierte Signal nach etwa 31 ps auf 1/e des Anfangswerts abgefallen. Wahrend bei vergleich-
baren Dichten im resonant angeregten Fall das erzeugte Gitter deutlich langer lebt und dem-
zufolge das abgebeugte Signal nur langsam abfillt (Ts = 211ps, Nx = 7,6-10% cm™), lasst
sich fiir nicht-resonante Anregung bei Npip = 7,8-10° cm™ eine Zerfallszeit von 21 ps beob-
achten. Daraus lasst sich schlieBen, dass das Exzitongitter etwa zehnmal langsamer zerfallt als
das Interferenzgitter bestehend aus freien Elektronen und Loéchern. Dies lasst folgende Schluss-
folgerung zu: Aufgrund der deutlich schnelleren Diffusion der Elektronen und Lécher klingt das
abgebeugte VWM-Signal signifikant schneller ab.
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Abbildung 6.6.: Anregungsbedingungen der  Diffusionsexperimente an der  Typ-lI-
Heterostruktur. Dargestellt ist die lineare Absorption der Halbleiterstruktur
(grau) sowie die Spektren der Anregepulse zur Generation kalter Exzitonen
(rot) oder freier Elektronen und Locher (orange, violett) mit unterschied-
lichen Uberschussenergien. Das schwarze Spektrum kennzeichnet den am
Interferenzgitter abgebeugten Abfragepuls.

6.2.2. Diffusionsmessungen an der Typ-llI-Heterostruktur

Die Untersuchung des Transportverhaltens verschiedener Zustande innerhalb der Typ-I-Re-
ferenzprobe dient grundsatzlich dazu die gewonnenen Erkenntnisse mit den Ergebnissen an
der Typ-ll-Heterostruktur zu vergleichen. Abweichungen in den Diffusionsdynamiken der La-
dungstrager kénnen Aufschliisse iiber den Einfluss der internen Grenzfliche auf die Mobilitat
der raumlich separierten Ladungstrager geben. Wahrend im letzten Abschnitt die experimen-
tellen Messdaten der Referenzprobe diskutiert werden, widmet sich das folgende Kapitel der
Ladungstragerdiffusion innerhalb der Typ-1l-Struktur.

Wie sich anhand erkennen lasst, erfolgt die optische Anregung durch drei
verschiedene Pulse (rot, orange, violett). Der Abfragepuls ist um die exzitonische Resonanz

der (Ga,In)As-Quantenfilme zentriert und als schwarzes Spektrum abgebildet. Ein Abfragen
der CTX-Resonanz gestaltet sich aus den folgenden Griinden als schwierig: Beim Abfra-
gen der CTX-Resonanz kdnnen die VWM-Signale mit starkem Streulicht durch die Anre-
gepulse (iberlagert sein, wodurch die Messungen erschwert werden. Aufgrund der Ladungs-
tragerseparation und des damit verbundenen reduzierten Uberlapps der e- und h-Wellenfunk-
tionen ist die Absorption der Probe im niederenergetischen Bereich vergleichsweise klein.
Dies fiihrt dazu, dass beinahe samtliches Licht der Anregepulse durch die Probe transmit-
tiert und als Streulicht die Messungen erschwert. Gleichzeitig sind bei Anregepulsen unterhalb
der direkten Exzitonresonanzen aufgrund der niedrigen Absorption wesentlich héhere Photo-
nendichten nétig, um ausreichend groBe Ladungstragerdichten zu erzeugen. Dementsprechend
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fihrt die Kombination aus einer niedrigen Absorption und vergleichsweise hohen Photonen-
dichten beim Abfragen der CTX-Resonanz zu einem hohen Streulichtanteil im VWM-Signal.
AuBerdem sind die anregungsinduzierten Anderungen an der CTX-Resonanz und somit auch
die Modulationstiefe des Gitters vergleichsweise klein. Wesentlich groBere anregungsinduzier-
te Anderungen beobachtet man hingegen an der deutlich ausgepragteren Typ-I-Resonanz der
(Ga,In)As-Quantenfilme. In diesem Fall verhilft die groBere Modulationstiefe des Interferenz-
gitters zu einer starken Abbeugung des Abfragepulses und damit zu vergleichsweise starken
VWM-Signalen. Dariiber hinaus ermoglicht eine Abfrage des Gitters bei dieser Resonanz die
Streulichtanteile der energetisch niedriger liegenden Anregepulse mithilfe eines Kurzpassfil-
tersE] vollstandig herauszufiltern. Dadurch sind bei allen Anregungsleistungen Messungen ohne
Streulicht und somit mit einem guten Signal-zu-Rausch-Verhaltnis méglich.

Der rote Puls in regt die Charge-Transfer-Exzitonen resonant innerhalb der
Probe an. In diesem Fall bilden sich die Exzitonen tber die Grenzflache zwischen den (Ga,In)As-
und Ga(As,Sb)-Quantenfilmen aus. Die Absorption des CTX ist im Vergleich zur 1s-(Ga,In)As-
Exzitonresonanz deutlich schwacher und relativ breit, weshalb sie sich nicht deutlich von der
hoherenergetischen Plasmaabsorption um 1,42¢eV abhebt. Aus diesem Grund kénnen durch
einen spektral zu breiten Puls neben CT-Exzitonen zusatzlich freie Elektron-Loch-Paare ge-
neriert werden. Um dies zu vermeiden, ist der rote Anregepuls derart beschnitten, dass er
ausschlieBlich die niederenergetische Flanke der CTX-Resonanz umfasst.

Die zugehorigen VWM-Signale sind in in Abhangigkeit der Exzitonendichte
semilogarithmisch aufgetragen. Zwecks Ubersicht sind die jeweiligen Intensitatsverlaufe in den

Farben der in[Abbildung 6.6|gezeigten Anregepulse dargestellt. Der Farbverlauf (hell — dunkel)
kennzeichnet die zunehmende Teilchendichte innerhalb der Quantenfilme, welche sich in diesem
Fall Gber mehr als eine GroBenordnung erstreckt. Wie sich erkennen lasst, ist die Zerfallszeit
des detektierten VWM-Signals abhangig von der Ladungstragerdichte im System. Mit zuneh-
mender Anregungsleistung und damit Ladungstragerdichte nimmt die Abklingzeit des Signals
immer starker ab. Aus diesen Beobachtungen lasst sich schlieBen, dass die CT-Exzitonen mit
steigender Dichte immer schneller vom Anregungsort weg diffundieren. Infolgedessen zerfallt
das exzitonische Populationsgitter schneller und das daran abgebeugte VWM-Signal ebenso.
Dieses Verhalten wird auch bei resonanter Anregung der (Ga,In)As-Quantenfilme der Typ-I-
Probe beobachtet. Die Abklingzeit Ts ist im Falle der Typ-ll-Heterostruktur jedoch um ein
Vielfaches langer, was auf eine langsamere Diffusion hinweist. Die am Gitter abgebeugten Si-
gnale kdnnen anhand ihres Intensitdtsverlaufes in drei Dichtebereiche unterteilt werden: Bei
den drei niedrigsten Anregungsdichten (N < 32-10° cm™) sind die Zerfallszeiten relativ kon-
stant (T's ~ 900ps), ehe sie im mittleren Dichtebereich bei N = 32-10°cm™ von 911 ps
auf 676 ps bei einer Dichte von N = 80-10° cm™ abfallen. Verglichen mit der Typ-I-Struktur
lzuft die Anderung der Zerfallszeit pro Ladungstragerdichte jedoch langsamer ab. Fiir hohere
Dichten sind die Zerfallszeiten wieder einigermaBen konstant, sodass die Intensitat des Abfra-
gepulses in Anwesenheit der héchsten Teilchendichte von 448 - 10° cm™2 innerhalb von ~ 505 ps
auf 1/e des Anfangswertes abgeklungen ist. Der in grau abgebildete Graph stellt die aus den
Anrege-Abfrage-Experimenten gewonnene anregungsinduzierte Anderung der Transmission re-
prasentativ bei einer Ladungstragerdichte von N ~ 62-10° cm™ dar. Nach der optischen An-
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Abbildung 6.7.: Dichteabhangige VWM-Transienten bei resonanter Anregung gebundener
Charge-Transfer-Exzitonen in der Typ-II-Struktur. Im Vergleich zu den Ergeb-
nissen an der Referenzprobe zerfallen die VWM-Signale deutlich langsamer,
was auf eine langsamere Exzitondiffusion innerhalb der Typ-Il-Heterostruktur
hindeutet.

regung relaxieren die Ladungstrager in unterschiedliche Quantenfilme. Der reduzierte Uberlapp
der Wellenfunktionen der Elektronen und Locher bewirkt eine im Vergleich zur Referenzprobe
verlangerte Lebensdauer der angeregten Ladungstrager (77 = 20 ns). Analog zur Typ-I-Struktur
liefert dementsprechend die Diffusion der Ladungstrager den dominanten Beitrag zur Abnahme
des VWM-Signals.

Im Gegensatz zu den VWM-Experimenten an der Referenzprobe werden fiir die Untersuchun-
gen an der Typ-ll-Heterostruktur zwei verschiedene Pulse zur hochenergetischen Anregung ver-
wendet. Diese unterscheiden sich in ihrer Photonenergie und damit in ihrem Anregungszweck.
Der in durch das orange Spektrum gekennzeichnete Puls liegt energetisch ober-
halb der 1s-CTX-Resonanz, sodass er freie Elektronen und Lécher iiber die Grenzflache hinweg
generiert. Er wird im Folgenden als nicht-resonanter CT-Puls bezeichnet. Er ist so gewahlt,
dass die freien Ladungstriger eine dhnliche Uberschussenergie (18 meV) besitzen wie die nicht-
resonant angeregten Elektronen und Lécher in den (Ga,In)As-Quantenfilmen der Referenzpro-
be. Wie sich anhand [Abbildung 6.8|erkennen lasst, wird auch in diesem Fall die Abhangigkeit des
abgebeugten Signals von der Ladungstragerdichte iiber mehr als eine GréBenordnung gemessen.
Wahrend fiir die Typ-l-Probe im untersuchten Dichteregime eine nahezu konstante Zerfalls-
zeit beobachtet werden kann, wird der zeitliche Verlauf der VWM-Signale fiir die rdumlich
indirekten freien Elektronen und Lécher wesentlich starker von der Ladungstragerdichte beein-
flusst. Ein Vergleich mit den in dargestellten Ergebnissen zeigt dariiber hinaus,
dass die abgebeugten Signale in Anwesenheit eines angeregten eh-Plasmas in der Referenz-
struktur um ein Vielfaches schneller abgeklungen sind. Das wiederum bedeutet, dass sich die
Ladungstrager innerhalb der Typ-I-Probe trotz gleicher Uberschussenergie schneller innerhalb
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Abbildung 6.8.: Dichteabhangige VWM-Transienten in Anwesenheit freier Elektronen und
Locher mit einer Uberschussenergie von 18 meV. Da die Zerfallszeiten der
hier dargestellten VWM-Signale kleiner sind als im Falle resonanter An-
regung, lasst sich schlussfolgern, dass CT-Exzitonen langsamer durch die
Quantenfilme diffundieren als separierte Elektronen und Loécher. Trotz glei-
cher Uberschussenergie breiten sich die Ladungstrager innerhalb der Typ-II-
Heterostruktur langsamer aus als in der Referenzprobe.

des Kristalls ausbreiten. Diese Schlussfolgerung ergibt sich ebenfalls beim Vergleich der Mes-
sungen mit resonanter Anregung. Die durch resonante Anregung generierten CT-Exzitonen
diffundieren langsamer durch die Quantenfilme als die durch den orangen Puls angeregten
freien Elektronen und Locher. Diese Tatsache spiegelt sich in den kiirzeren Zerfallszeiten der
Elektronen und Lécher wider. Im niedrigen Dichteregime (N < 32-10°cm™2) fallt das VWM-
Signal im resonant angeregten Fall nach ~ 900 ps auf 1/e des Anfangswertes ab, wéhrend es
im nicht-resonant angeregten Fall bereits nach ~ 690ps (N = 40,6 -10° cm™) abgeklungen
ist.

Zu dem Zweck die nicht-resonanten Messungen beider Halbleiterproben miteinander ver-
gleichen zu kdénnen, werden wie bereits erwdhnt zwei verschiedene Anregungsbedingungen fiir
die Typ-II-Struktur gewahlt. Wahrend der durch das orange Spektrum dargestellte Anregepuls
dazu eingesetzt wird, um ein EHP mit dhnlicher Uberschussenergie zu erzeugen, besitzt der
violett abgebildete Puls die gleiche Energie wie der Anregepuls der Typ-I-Probe. Da er ener-
getisch oberhalb der rdumlich direkten 1s-Exzitonresonanz der (Ga,In)As-Quantenfilmschicht
gelegen ist, regt er freie Elektronen und Loécher sowohl innerhalb der (Ga,In)As-Quantenfilme
als auch der Ga(As,Sb)-Quantenfilme an. In diesem Fall tunneln die angeregten Locher der
(Ga,In)As-Schicht durch die einen Nanometer dicke GaAs-Zwischenschicht in den benachbar-
ten Ga(As,Sb)-Quantenfilm, wihrend die dort angeregten Elektronen in die (Ga,ln)As-Schicht
tunneln. Der Ladungstragertransfer geschieht auf einer sub-Pikosekunden-Zeitskala, sodass
sich erneut ein Elektron-Loch-Plasma an der Grenzschicht ausbildet. Dieses unterscheidet sich

95



6 | Zweidimensionale Ladungstragerdiffusion in Quantenfilmen

A

10°
e
Ko}
£
i% 10
-
Hel
=
[%2]
C
g
£
s 102
=
S

Nggp in 109 cm'2:
28,6 108 @ 452 @
103l 506 9250 ,@ 1114 ,—— ATT e .
0 200 400 600 800 1000

Verzogerungszeit (ps)

Abbildung 6.9.: Dichteabhangige VWM-Transienten in Anwesenheit hochenergetischer freier
Elektronen und Lécher (AE = 83 meV). Im Gegensatz zur nicht-resonanten
Anregung der Referenzprobe zeigen die hier dargestellten VWM-Signale un-
ter Verwendung eines spektral dhnlichen Anregepulses eine deutliche Dich-
teabhéngigkeit. Insgesamt klingen die Signale im Vergleich zu den in [Abbil
gezeigten Ergebnissen langsamer ab, was auf eine langsamere Dif-
fusion des eh-Plasmas an der internen Grenzflache der Typ-lI-Probe schlieBen
lasst.

jedoch von dem durch den nicht-resonanten CT-Puls angeregten eh-Plasma, indem die ange-
regten Elektronen und Lécher eine deutlich hdhere Uberschussenergie besitzen. Im Gegensatz
zum abgebeugten Signal, das bei nicht-resonanter Anregung der Referenzprobe beobachtet
wird, zeigt der abgebeugte Puls bei nicht-resonanter Anregung der Typ-ll-Heterostruktur ein
vollkommen anderes Verhalten (siehe [Abbildung 6.9). Die Zerfallszeiten der VWM-Signale
besitzen eine wesentlich starkere Abhangigkeit von der Ladungstragerdichte als es fiir die Re-
ferenzprobe beobachtet wird. Dies wiederum bedeutet folgendes: Wahrend die Diffusion eines
Elektron-Loch-Plasmas in der Typ-lI-Probe im untersuchten Dichtebereich nur eine geringe
Dichteabhangigkeit zeigt, weist die Diffusion in der Typ-lI-Probe immer eine vergleichsweise
starke Dichteabhangigkeit auf. Insgesamt sind die Zerfallszeiten fiir die nicht-resonante An-
regung deutlich langer als es in der Referenzprobe der Fall ist. Wahrend bei vergleichbarer
Dichte eine Zerfallszeit T's 7ypy ~ 22ps (N = 22,5-10°cm™) aus den Messungen abge-
leitet werden kann, betragt sie fiir die Typ-ll-Heterostruktur bei nicht-resonanter Anregung
Ts, Typ-n ~ 630ps (N ~ 28,6-10°cm™2). Daraus lasst sich schlussfolgern, dass der diffusive
Transport der an der internen Grenzflache gelegenen Ladungstrager deutlich langsamer ablauft.

Der direkte Vergleich mit der nicht-resonanten CT-Anregung aus [Abbildung 6.8 zeigt,
dass das Populationsgitter bestehend aus Ladungstragern hoherer Uberschussenergie bei ho-
hen Dichten kiirzer lebt, wahrend bei niedrigen Dichten die Lebensdauern fiir beide nicht-
resonanten Anregungen dhnlich sind. Ahnlich wie im Fall der Referenzprobe fallt das abge-
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beugte Signal der angeregten CT-Exzitonen um ein Vielfaches langsamer ab als in Anwesenheit
freier Elektronen und Locher.

6.3. Diffusion angeregter Ladungstrager in Quantenfilmen

Aus den in |Abschnitt 6.2] erlauterten Messdaten lassen sich die Zerfallszeiten Tg der VWM-
Signale ableiten, welche wiederum mit der Diffusionskonstante D (iber folgende Gleichung

A2 1 2
DW.(TS+T1) (6.1)

Die Lebensdauer T der Ladungstrager wird durch differentielle Transmissionsmessungen ge-

wonnen. Da die Gitterkonstante A durch|Gleichung 2.14] gegeben ist, ldsst sich die Diffusions-
konstante D mit dem Winkel «, der Anregungswellenlange A und der gemessenen Zerfallszeit

Ts aus den VWM-Messungen ableiten.
Innerhalb dieses Kapitels werden die Diffusionskonstanten verschiedener Ladungstrager (Ex-

verkniipft sind:

zitonen, freie Elektronen und Locher) vorgestellt. Dartiber hinaus werden Aussagen tiber deren
Transporteigenschaften getroffen sowie Unterschiede und Gemeinsamkeiten erértert. AuBerdem
wird die rdumliche Ausdehnung der Ladungstréger innerhalb der Referenzprobe mit der La-
dungstragerausbreitung in der Typ-ll-Heterostruktur verglichen. Die Untersuchungen der diffu-
siven Ladungstragerexpansion parallel zur Grenzflache in der Typ-ll-Heterostruktur ermoglichen
es, Erkenntnisse iiber den Einfluss der Grenzflache auf die einzelnen Ladungstragermobilitdten
zu gewinnen.

6.3.1. Exzitondiffusion

In sind die Diffusionskoeffizienten der Ladungstrager bei resonanter Anregung
der untersuchten Proben zusammengefasst. Nach der optischen Anregung im Regime niedriger

Ladungstragerdichten besitzen die Exzitonen bei k ~ 0 nahezu keinen Impuls und damit kaum
Energie, um sich innerhalb des Kristalls bewegen zu kénnen. Folglich ist ihre Diffusion ge-
ring und die zugehorigen Diffusionskonstanten D fir beide untersuchten Halbleiterstrukturen
klein. Fiir die Referenzprobe ergeben sich im untersuchten Dichtebereich Diffusionskoeffizi-
enten von D7y, x ~ (4 - 27)cm’/s. Im Falle der Typ-ll-Heterostruktur erstrecken sich die
Diffusionskonstanten von Dy, x ~ 1,5m?/s bis Dy x ~ 3¢m?/s. Die GréBenordnung der
Diffusionskonstanten stimmt mit den in der Literatur berichteten Konstanten direkter Halblei-
terquantenfilme iiberein. Hillmer et al. berichten von exzitonischen Diffusionskoeffizienten von
Dy ~ 20<m’/s fiir GaAs/(Al,Ga)As-Mehrfachquantenfilme bei Heliumtemperaturen.89 Zeitauf-
geloste Photolumineszenzmessungen an GaAs-Quantenfilmen durch Heller et al. deuten auf
exzitonische Diffusionskoeffizienten zwischen 15 und 80<m*/s hin.2”? Fiir beide untersuchten
Proben ist eine Zunahme der Diffusionsgeschwindigkeit mit steigender Ladungstragerdichte zu
erkennen. Eine solche Abhangigkeit wird im Allgemeinen nicht von einer ,einfachen” oder , rei-
nen" Teilchendiffusion erwartet und ist somit in nicht vorgesehen. Der folgende
Abschnitt legt verschiedene Griinde dar, welche fiir das beobachtete Verhalten verantwortlich
sein kdnnen.
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Abbildung 6.10.: Vergleich der Diffusionskonstanten resonant angeregter Exzitonen in der Re-
ferenzprobe (blau) und der Typ-lI-Heterostruktur (rot). In beiden Fallen stei-
gen die Diffusionskonstanten mit gréBer werdender Ladungstragerdichte. Es
wird angenommen, dass die Diffusionskonstanten der Exzitonen vergleichs-
weise niedrig sind und mit steigender Dichte durch Auger-Prozesse und einen
mit zunehmender Dichte steigenden Plasmaanteil groBer werden.

Eine mogliche Erklarung fir diese Beobachtung liefern lokalisierte Exzitonzustande. Im Falle
niedriger Temperaturen und Ladungstriagerdichten kénnen sie die Diffusion der Exzitonen in-
nerhalb der Quantenfilme beeinflussen. Lokalisierte Zustande entstehen, da die verschiedenen
Schichten innerhalb der Proben iiblicherweise nicht vollkommen glatt sind. Genauer gesagt fluk-
tuieren die Schichtdicken innerhalb der Quantenfilme in der GréBenordnung einer bis mehrerer
Monolagen. Da die Exzitonenergie abhangig von der Schichtdicke ist, ergeben sich unterschied-
liche Exzitonenergien. Diese andern sich von Punkt zu Punkt und sind abhangig davon, an
welchem Ort im Quantenfilm das Exziton generiert wird. Aufgrund der fluktuierenden Schicht-
dicken ,sieht” das Exziton bei der Bewegung durch den Quantenfilm ein zufillig fluktuierendes
Potential. Nach Anderson kann sich die Elektronenwellenfunktion in einem perfekten Kristall
unendlich ausbreiten182 |n einem realen Halbleitermaterial hingegen bewirken Unordnungen
eine elastische Streuung der Wellenfunktion. Wahrend eine schwache Streuung lediglich die
Beweglichkeit des Elektrons einschrankt, kann eine starke Streuung zur Lokalisierung der Wel-
lenfunktion fiihren. Diese entsteht, da die sich im Kristall ausbreitende Welle mit einer am fluk-
tuierenden Potential in entgegengesetzte Richtung gestreuten Welle destruktiv interferiert. In
diesem Fall ist das Exziton lokalisiert 182 Die Diffusion eines lokalisierten Exzitons ist vergleichs-
weise klein. Im einfachsten Fall kann sie durch eine ,,hiipfende” (engl.: hopping) Fortbewegung
beschrieben werden. Dabei reicht eine geringe thermische Energie aus, um niedrige Potential-
barrieren zu iiberwinden und somit in einen anderen Zustand zu tunneln82 Im Hinblick auf
die vorgestellten Experimente bedeutet dies, dass bei einer niedrigen Ladungstragerdichte viele
der angeregten Exzitonen von lokalisierten Zustanden gefangen werden kdnnten. Die Exzito-
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nen koénnten fortan nicht mehr zur Diffusion beitragen, sodass die Diffusion gehemmt und
dadurch die Diffusionskonstante verringert werden wiirde. Mit zunehmender Exzitonendichte
wiirden zwar immer noch Exzitonen durch die lokalisierten Zusténde eingefangen, die Mehr-
heit der Ladungstrager ware jedoch in der Lage sich frei im Kristall auszubreiten. Folglich ware
ein Anstieg der Diffusionskonstanten mit zunehmender Ladungstragerdichte erkennbar. Bereits
1985 haben Hegarty und Sturge in GaAs/(Al,Ga)As-Quantenfilmen eine Abnahme des Diffu-
sionskoeffizienten bei niedrigen Dichten mit der Existenz lokalisierter Zustande in Verbindung
gebracht*82 Hierzu filhrten Hegarty et al. Experimente zur Untersuchung der zweidimensio-
nalen Exzitondiffusion in GaAs/(Al,Ga)As-Quantenfilmen bei 5K durch. Zur Anregung der
Exzitonen wurden verschiedene Anregungspulse eingesetzt. Diese Laserpulse waren spektral
innerhalb der inhomogenen Linienbreite der Exzitonresonanz zueinander verschoben. Es wurde
festgestellt, dass die Diffusionskonstanten abhangig von der spektralen Lage des Anregepulses
innerhalb der inhomogenen Linienbreite sind. Diese Abhangigkeit deutet nach Mott auf eine
Trennung der Exzitonen in lokalisierte und nicht-lokalisierte Exzitonen hin. Fiir lokalisierte
Exzitonen fanden sie Diffusionskoeffizienten um lcmz/s.175 Aufgrund der zusatzlichen Quan-
tenfilme sind Schichtdickenfluktuationen innerhalb der Typ-lI-Heterostruktur wahrscheinlicher.
Daraus lasst sich schlieBen, dass auch die Anwesenheit lokalisierter Zustidnde wahrscheinlicher
ist und die Diffusion der Exzitonen womoglich starker durch diese beeinflusst wird als in der
Referenzprobe.

Einen zusatzlichen Beitrag zur Dichteabhangigkeit der Diffusionskonstanten kann die nicht-
strahlende Auger-Rekombination leisten. Da Auger-Prozesse mit steigender Ladungstrager-
dichte im System zunehmen, gewinnen sie erst bei mittleren und hohen Dichten an Bedeutung.
Innerhalb eines Auger-Prozesses wird die Energie bei der Rekombination eines Elektron-Loch-
Paars nicht als Photon emittiert, sondern an einen weiteren Partner (Elektron, Loch) abgege-
ben. Der zusatzliche Ladungstrager wird dadurch in einen energetisch hoheren Zustand ange-
hoben. Dies bewirkt ein Aufheizen der Ladungstragertemperatur, welche durch Streuprozesse
auf weitere Ladungstrager verteilt wird. Insgesamt resultiert das Aufheizen der Ladungstrager
in einer erhhten Mobilitit und einer gesteigerten Diffusionskonstante 124

Eine weitere Beobachtung kann die Dichteabhangigkeit der Diffusionskonstanten erklaren:
Im Regime hoher Anregungsdichten werden fiir beide Halbleiterstrukturen kiirzere Abklingzei-
ten von Ts 15 ~55ps und Ts 19511 ~ 505 ps festgestellt. Diese sind mit einer vergleichs-
weise schnellen Diffusion der angeregten Zustinde vom Anregungsort weg verbunden. Ver-

gleicht man die Diffusionskonstanten bei resonanter Anregung (Abbildung 6.10) mit jenen

bei nicht-resonanter Anregung (|Abbildung 6.11f) im niedrigen Dichteregime, fallt auf, dass die

Diffusionskonstanten der freien Ladungstrager insbesondere im Fall der Typ-I-Struktur deut-

lich groBer sind als jene der Exzitonen. Es macht den Anschein, als wiirden sich die Dif-
fusionskonstanten bei resonanter Anregung fiir hohe Dichten den Diffusionskonstanten bei
nicht-resonanter Anregung annahern. Dementsprechend besteht Grund zur Annahme, dass im
hohen Dichteregime anstelle von Exzitonen freie Elektronen und Loécher durch den Kristall
diffundieren. Diese Beobachtung wiirde sich durch einen Mott-Ubergang erklaren lassen. Ab
einer kritischen Teilchendichte N por: (Mottdichte) verhindert die mit der Dichte zunehmende
Abschirmung der Coulomb-Wechselwirkung die Formation gebundener Elektron-Loch-Paare.
Dieser Effekt wird in den Halbleiter-Bloch-Gleichungen (siehe [Unterabschnitt 2.2.2)) durch den
Phasenraumfiillfaktor (1 — nex — np k) beriicksichtigt. Fiir hohe Elektron- und Lochdichten
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wird der Faktor negativ, sodass sich die vorerst anziehende Coulomb-Wechselwirkung in eine
abstoBende Kraft aufgrund des fermionischen Pauli-Prinzips dndert.3® Auf diese Weise verhin-
dert sie die Existenz gebundener Exzitonen oberhalb der Mottdichte und wandelt infolgedessen
das System angeregter Exzitonen in ein System freier Ladungstrager um 19183 Fiir groBere
Anregungsleistungen wiirde der Zerfall des Interferenzgitters somit immer mehr durch den
Einfluss des Elektron-Loch-Plasmas bestimmt. Diese These wird durch experimentelle Ergeb-
nisse durch Yoon et al. gestiitzt. In raumlich aufgelésten Anrege-Abfrage-Messungen an einem
Mehrfachquantenfilm bestehend aus 21 nm dicken GaAs-Schichten stellten sie einen Anstieg
der Diffusion mit wachsender Ladungstriagerdichte im Bereich von ~ (1-3)-10 cm™ fest.
Daraus schlussfolgerten sie die Anwesenheit freier Elektronen und Locher in dem vorliegenden
Dichteregime. Weitere Messungen, in denen die Dichteabhangigkeit der exzitonischen Linien-
breite untersucht wurde, suggerieren die Uberlegenheit des exzitonischen Zustands unterhalb
von ~ 110 cm2. Insgesamt deuten die Ergebnisse auf einen Mott-Ubergang ab einer An-
regungsdichte von ~ 1-10 cm™ hin 134184 AyBerdem schlagen theoretische Berechnungen
den folgenden Zusammenhang zwischen der Mottdichte und dem exzitonischen Bohr-Radius
im 2D-Fall vor (N poet)? - dexe ~ 0,08, sodass von einer Mott-Dichte N pore = 3-10™ cm™
in 2D berichtet wird 2># Wihrend in den durchgefiihrten Diffusionsmessungen ein Anstieg der
Diffusionskonstanten bei ~ 80-10% cm™2 beobachtet wird, tritt dieser in den Messungen von
Yoon et al. bei etwas héheren Ladungstragerdichten zwischen ~ (1-3)-10' cm~2 ein. Die
verschiedenen Materialsysteme kdnnen beispielsweise ein Grund fir unterschiedliche Mottdich-
ten sein. Darliber hinaus kénnen die voneinander abweichenden Mottdichten dadurch erklart
werden, dass die Bestimmung der Ladungstragerdichte nicht trivial ist. Die in dieser Arbeit an-
gegebenen Ladungstragerdichten entsprechen durchschnittlichen Ladungstragerdichten, welche
durch die ki- und ke-Pulse im Material erzeugt werden. Streng genommen stimmt dies jedoch
nicht mit der realen Situation innerhalb der Probe {iberein. Da durch die Interferenz der Pulse
ein Populationsgitter entsteht, dndert sich die Ladungstragerdichte periodisch in der Probe.
Dementsprechend ist die real im Material vorliegende Dichte in den Maxima des Gitters um den
Faktor zwei héher, wahrend sie in den Minima verschwindet. Berlicksichtigt man bei der Angabe
der Ladungstragerdichte den Faktor zwei, kann man in den hier vorgestellten Messergebnissen
einen Anstieg der Diffusionskonstanten ab einer Dichte von ~ 160 - 10° cm™ erkennen, was gut
zu den von Yoon et al. berichteten Beobachtungen passt. Es sollte angemerkt werden, dass
die Ladungstragerdichte dariiber hinaus aufgrund verschiedener Unsicherheiten bei der Dich-
tebestimmung nur mit einer gewissen Unsicherheit angegeben werden kann. Nichtsdestotrotz
kann unter Beriicksichtigung der soeben diskutierten Griinde davon ausgegangen werden, dass
der Anstieg der Diffusionskoeffizienten in beiden Messungen in einem ahnlichen Dichtebereich
stattfindet, sodass ein Mott-Ubergang eine sinnvolle Erklarung fir den Anstieg der Diffusion
mit zunehmender Exzitonendichte bietet. Wie anhand des Einschubs in [Abbildung 6.10] er-
sichtlich, lasst sich insbesondere im Falle der Typ-ll-Struktur ein Mott-Ubergang durch einen

sprunghaften Anstieg der Diffusionskonstanten in einem Dichtebereich von N ~ 80-10° cm™
deutlich erkennen.

Es lasst sich folgendes festhalten: Bei niedrigen Dichten wiirden in Anwesenheit lokalisierter
Zustande sowohl fiir Exzitonen als auch fiir das eh-Plasma niedrige Diffusionskonstanten erwar-
tet werden. Der groBe Unterschied zwischen den Diffusionskonstanten des eh-Plasmas und der
Exzitonen bei niedrigen Dichten spricht insbesondere bei der Referenzprobe tendenziell gegen
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das Einfangen durch lokalisierte Zustande. Im Falle der Typ-lI-Struktur sind die Unterschiede
zwischen den Diffusionskoeffizienten weniger stark und lokalisierte Zustande wegen vermehrter
Unordnung im Kristallgitter wahrscheinlicher. Insgesamt wird angenommen, dass die Diffu-
sionskonstanten der Exzitonen vergleichsweise niedrig sind und durch den mit zunehmender
Dichte steigenden Plasmaanteil zunehmen.

6.3.2. Diffusion freier Elektronen und Locher

Nachdem die Ausbreitung kalter Exzitonen innerhalb der Quantenfilme untersucht wurde, wid-
met sich der folgende Abschnitt den Transporteigenschaften hochenergetisch angeregter La-
dungstrager. Wahrend Exzitonen nach ihrer Anregung lediglich einen unwesentlichen Impuls
besitzen, bewirkt die nicht-resonante Anregung eine Verteilung freier Elektronen und Locher
mit zusatzlicher (Uberschuss—)Energie. Aus diesem Grund haben die Ladungstrager ausreichend
Energie, um sich schneller im Kristall auszubreiten.

Fiir die Erklarung der rdumlichen Ausdehnung angeregter Elektronen und Locher wird zu-
nachst der Begriff der ambipolaren Diffusion eingefiihrt. Gebundene Elektronen und Locher
diffundieren als Einheit in Form eines Exzitons durch den Kristall. Im Gegensatz dazu, breiten
sich die freien Elektronen und Lécher als unabhéngige Teilchen im Quantenfilm aus. Die Diffusi-
on der freien Ladungstrager wird durch unterschiedliche Diffusionskonstanten (i. A. D, # Dy,)
beschrieben. Aufgrund ihrer hoheren effektiven Masse und ihres groBeren Streuquerschnitts
bewegen sich Lécher nach ihrer Generation langsamer. Infolgedessen brauchen Lécher langer,
um den Dichtegradienten nach der optischen Anregung auszugleichen. Die deutlich leichteren
Elektronen (mm—}; ~ 0,15 fiir GaAs)*># hingegen bewegen sich schneller vom Anregungsort weg.
Uber die Einstein-Relation D/, = k8T/q ist die Beweglichkeit p der Teilchen mit der Diffusi-
onskonstanten D verbunden 18> Hierbei beschreibt kp die Boltzmann-Konstante und ¢ die
Ladung des Teilchens. Eine geringe Beweglichkeit der Lécher impliziert somit einen kleinen
Diffusionskoeffizienten Dj, 4% Durch die unterschiedlichen Ausbreitungsgeschwindigkeiten von
Elektronen und Léchern kommt es zu einem rdumlichen Auseinanderlaufen der Ladungstrager.
Folglich bildet sich ein elektrisches Feld zwischen den Teilchensystemen aus. Das elektrische
Feld wiederum sorgt fiir eine gekoppelte Diffusion der unterschiedlichen Ladungstrager, in-
dem die langsameren Locher beschleunigt und die schnelleren Elektronen abgebremst werden.
Diesen Effekt bezeichnet man als Dember-Effekt 4% Im Modell der ambipolaren Diffusion diffun-
dieren die Elektronen und Lécher gemeinsam als Zweikomponentenplasma durch den Kristall,
deren Komponenten (ber die Coulomb-Krafte miteinander wechselwirken. Die Diffusion von

Elektronen und Lochern gleicher Dichten lasst sich durch einen ambipolaren Diffusionskoef-
2D Dy, [186
De+Dh.

Ladungstragers dominiert, was zu einer insgesamt langsameren Diffusion fiihrt.

fizienten beschreiben D ,pi = Dieser wird durch den Transport des langsameren

Im Falle der Referenzprobe ist der Abfragepuls um die exzitonische Resonanz des (Ga,In)As-
Quantenfilms zentriert, wodurch er den exzitonischen Ubergang abfragt. Die Interpretation
der Diffusion der Exzitonen bzw. freien Elektronen und Lécher in der Typ-II-Struktur hinge-
gen ist nicht trivial, da in der Typ-ll-Probe eine andere Ausgangssituation vorliegt. Hierbei
fragt der spektral beschnittene Abfragepuls ebenfalls das Ausbleichen der (Ga,In)As-Resonanz
ab. Nach der optischen Anregung tunneln die angeregten Locher in die fiir sie niedrigsten
Energiezustande innerhalb der Ga(As,Sb)-Quantenfilme. Die Elektronen und Lécher sind so-
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mit in verschiedenen Quantenfilmen lokalisiert. Aus diesem Grund bilden sich Exzitonen bzw.
freie Elektron-Loch-Paare iiber die Grenzfliche hinweg aus. Es ist somit nicht von vornher-
ein klar, wessen Transporteigenschaften die gemessene Diffusion widerspiegelt. Im (Ga,In)As-
Quantenfilm sollten sich kurz nach der Anregung lediglich Elektronen im Leitungsband befin-
den, wahrend sich alle Lécher im Valenzband im Ga(As,Sb)-Quantenfilm aufhalten sollten. Es
ist somit zu erwarten, dass die Elektronen einen tendenziell groBeren Einfluss auf das Ausblei-
chen der (Ga,In)As-Resonanz haben als die Lécher im benachbarten Quantenfilm. Unter diesen
Umstanden wiirde die beobachtete Ladungstragerausbreitung moglicherweise auf die unipola-
re Diffusionskonstante der Elektronen schlieBen lassen. Unter der Annahme eines gekoppelten
Quantenfilmsystems ist jedoch davon auszugehen, dass auch Lécher im Ga(As,Sb)-Quantenfilm
zum Ausbleichen der Resonanz beitragen kdnnen. Insgesamt ist es sehr wahrscheinlich, dass
die Bewegung der Elektronen in den (Ga,In)As-Quantenfilmen mit den langsameren Léchern
der benachbarten Schichten gekoppelt ist und die Ladungstragerexpansion innerhalb der Typ-
[1-Struktur durch eine gemeinsame ambipolare Diffusionskonstante D ,,p; beschrieben werden
kann. In diesem Fall sollte der tendenziell starkere Beitrag der Elektronen keine Auswirkungen
auf das Messergebnis haben.

Die aus den Messdaten abgeleiteten Zerfallszeiten Ts kénnen durch in Dif-
fusionskonstanten berfiihrt werden. stellt die Diffusionskonstanten der nicht-

resonant angeregten freien Elektronen und Locher fir beide Halbleiterheterostrukturen dar. Wie
sich bereits aus den Zerfallszeiten aus [Abbildung 6.5] schlieBen Iasst, ist die Diffusion des EHP
der Referenzprobe (dunkelviolette Kreise) relativ unabhéngig von der im System vorliegenden
Teilchendichte. Die Werte der Diffusionskonstanten liegen bei etwa 70<m?/s und sind damit
um mindestens das zehnfache groBer als die Diffusionskonstanten der Exzitonen im niedrigen
Dichtebereich. Dieser Trend wird auch fir die Typ-Il-Heterostruktur beobachtet und in einem
spateren Unterabschnitt diskutiert.

Grundsatzlich ware es moglich anzunehmen, dass die Diffusion der freien Ladungstrager
durch eine Transformation in gebundene Elektron-Loch-Paare beeinflusst werden kdnnte. Dies
wiirde bedeuten, dass die Diffusionskoeffizienten nicht die Diffusion der freien Elektronen und
Locher beschreiben. Vielmehr wiirde man durch die transienten Gitterexperimente den lateralen
Transport einer Superposition von freien und gebundenen Elektron-Loch-Paaren beobachten.
Die Formationszeit der Exzitonen nach der Anregung eines Elektron-Loch-Plasmas liegt im
Bereich mehrerer hundert Pikosekunden 18’ AuBerdem ergeben THz-Absorptionsmessungen
an (Ga,In)As-Quantenfilmen, dass bei nicht-resonanter Anregung innerhalb der ersten 10 ps
keine nennenswerte Anzahl an Exzitonen vorliegt. Ein Aufbau der Exzitonpopulation kann auf
einer Zeitskala von mehreren hundert Pikosekunden festgestellt werdent? Diese Beobachtung
wird durch theoretische Berechnungen gestiitzt, in welchen davon berichtet wird, dass etwa
eine Nanosekunde nach der optischen Anregung lediglich ein Bruchteil der Ladungstrager als
Exzitonen im System vorliegt.2® Es wird somit davon ausgegangen, dass Exzitonen und freie
Elektronen und Locher zwar in dem untersuchten Zeitbereich koexistieren, jedoch mehrheit-
lich freie eh-Paare in den Quantenfilmen vorliegen und die beobachtete Diffusionsdynamik
dominieren.

Ahnlich wie im Fall der resonanten Anregung wird auch im hochenergetisch angeregten Fall
der Typ-ll-Probe ein dichteabhangiger Diffusionskoeffizient beobachtet. Es existieren mehrere
Griinde, die den Anstieg der Ladungstragermobilitdt mit steigender Ladungstragerdichte in
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Abbildung 6.11.: Vergleich der Diffusionskonstanten nicht-resonant angeregter Elektronen und
Locher in der Referenzprobe (dunkelviolett) und der Typ-ll-Heterostruktur
(orange, hellviolett) mit unterschiedlichen Uberschussenergien. Wahrend
die Diffusionskoeffizienten der Referenzstruktur keine bedeutende Dich-
teabhangigkeit zeigen, steigen die Diffusionskoeffizienten fir die Typ-II-
Probe mit zunehmender Teilchenanzahl. Ursachlich fiir die beobachtete Dich-
teabhangigkeit konnte ein ballistischer Phononwind sein.

der Typ-II-Struktur erklaren kénnten. Diese werden in den nachsten Abschnitten vorgestellt.
Grundsatzlich kénnen die im Folgenden beschriebenen Effekte ebenfalls in der Referenzprobe
stattfinden und Einfluss auf die Ladungstragerdiffusion nehmen. Es ist jedoch méglich, dass
sie wegen der schnellen Diffusion der Ladungstrager in der Typ-I-Struktur keinen relevanten
Beitrag leisten.

Einer der moglichen Ursachen ist die Abschirmung geladener Verunreinigungen. Geladene
Verunreinigungen koénnen in Quantenfilmen lokalisiert oder an deren Grenzflachen angerei-
chert sein 11 Dort agieren sie als geladene Streuzentren und fithren somit zu einer reduzier-
ten Ladungstragerbeweglichkeit. Steigende Anregungsleistungen und wachsende Teilchenan-
zahlen fiihren zu einer Abschirmung der geladenen Streuzentren. Folglich wird die Ladungs-
tragermobilitdt bei hohen Dichten weniger von den Streuzentren gehemmt und die Ladungs-
trager kdnnen sich schneller im Quantenfilm ausbreiten, was zu einer gréBeren Diffusionskon-
stante fiihrt.

Dariiber hinaus wird mit zunehmender Anregungsleistung eine gréBere Anzahl von Elektro-
nen und Lochern im Quantenfilm generiert. Aufgrund ihres fermionischen Charakters folgen
sie der Fermi-Dirac-Verteilung. Diese besagt, dass jeder quantenmechanische Zustand eines
Systems von nur einem Fermion besetzt werden kann. Mit groBerer Ladungstrageranzahl wer-
den die niederenergetischen Zustande somit nacheinander aufgefiillt. Aus diesem Grund wer-
den zusatzliche Fermionen gezwungen, Zustidnde immer hoherer Energien zu besetzen. Diese
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zusatzliche Energie verhilft den Ladungstragern sich ber weitere Wegstrecken innerhalb des
Kristalls fortzubewegen. Daraus kann mit wachsender Dichte ein ansteigender Diffusionskoef-
fizient resultieren.

Ein weiterer Grund, der zur Dichteabhangigkeit des Diffusionskoeffizienten beitragen kénnte,
ist die Anwesenheit eines ballistischen Phononwinds. Es wird berichtet, dass der ballistische
Phononwind einen bedeutsamen Transportmechanismus fiir Elektron-Loch-Quantentrépfchen
in Germanium und Silizium darstellt 2% Smith et al. berichten von mit der Ladungstragerdichte
ansteigenden Diffusionskoeffizienten in einem GaAs/(Al,Ga)As-Mehrfachquantenfilm bei nicht-
resonanter Anregung 8% Einen mit steigender Anregungsleistung zunehmenden Diffusionsko-
effizienten begriindet Smith mit einem ballistischen Phononwind, der die Ladungstrager vom
Anregungsort wegtreibt. Dieser entsteht aufgrund der Thermalisierung der hochenergetisch
angeregten Ladungstrager. Wahrend der Thermalisierung emittieren die angeregten Ladungs-
trdger Phononen, um in niederenergetische Zustinde relaxieren zu kénnen. Dabei erzeugen
sie akustische Phononen, die nicht im thermodynamischen Gleichgewicht mit dem Kristallgit-
ter sind. Aufgrund der lokalisierten Anregung sind auch die akustischen Phononen raumlich
lokalisiert. Dies filhrt zu einem nach auBen gerichteten Phononfluss, um den entstandenen
Phonongradienten auszugleichen. Auf ihrem Weg werden die gerichteten Phononen von den
Ladungstragern reabsorbiert und anschlieBend in eine zufillige Richtung reemittiert. Insge-
samt flihrt der Phononwind somit zu einem Impulstransfer zwischen Phononen und Ladungs-
tragern, sodass die Ladungstriger schneller vom Anregungsort weg diffundieren 182 Fiir einen
ballistischen Phonontransport muss eine niedrige Gittertemperatur vorliegen. Nur in diesem
Fall ist die mittlere freie Wegldange der Phononen ausreichend groB, um den Anregungsort zu
tiberwinden. Unter der Annahme, dass die Kiihlfingertemperatur wahrend der Messungen et-
wa der Gittertemperatur entspricht (T kgnifinger ~ 6 K), liegt die mittlere freie Weglange der
Phononen abhingig von der Konzentration der Stérstellen in einem Bereich von > 50 pm 182
Mit einer Gitterkonstante von ~ 4 pm und einer Gittertemperatur von ~ 6K sind die Vor-
aussetzungen eines ballistischen Phononwinds in den Messungen erfiillt. Besonders die stark
ausgepragte Dichteabhéngigkeit der Diffusionskoeffizienten in der Typ-Il-Probe deutet darauf
hin, dass ein ballistischer Phononwind fiir die Diffusion der Ladungstrager innerhalb der Typ-II-
Heterostruktur eine bedeutende Rolle spielen kdnnte. Bei der Referenzprobe hingegen sind die
gemessenen Zerfallszeiten so niedrig, dass ein vergleichsweise langsamerer Phononwind keinen
groBen Beitrag zur Ladungstragerdiffusion leisten kann. Dariiber hinaus ergeben die Untersu-
chungen an der Typ-ll-Heterostruktur, dass die Diffusionskonstanten bei nicht-resonanter CT-
Anregung (orange Kreise in[Abbildung 6.11)) insbesondere bei hohen Dichten um bis zu dreimal
kleiner sind als fiir Elektronen und Locher mit héheren Uberschussenergien (hellviolette Krei-
se). Eine hohere Diffusionskonstante bei groBerer Uberschussenergie ist ebenso ein Hinweis auf
einen ballistischen Phononwind innerhalb der Halbleiterprobe. Eine hohere Uberschussenergie
und die schnelle Emission von LO-Phononen fiihren zu einer gréBeren Anzahl an Phononen im
Kristall. Dies wiederum bewirkt eine groBere Ausdehnungsgeschwindigkeit der Ladungstrager
und schlussendlich einen gréBeren Diffusionskoeffizienten bei gleicher Anregungsdichte. Ins-
gesamt liegen die Werte des Diffusionskoeffizienten bei nicht-resonanter CT-Anregung somit
zwischen denen der héherenergetischen Anregung eines EHP und der resonanten Anregung
von Exzitonen.
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6.3.3. Transporteigenschaften freier und gebundener Elektron-Loch-Paare

Nachdem die Diffusion der Exzitonen und freien Elektronen und Locher in den unterschiedlichen
Halbleiterproben diskutiert wurde, sollen im Folgenden die diffusiven Transporteigenschaften
beider Ladungstragerarten miteinander verglichen werden. Dazu sind die Diffusionskonstan-

ten fiir die Typ-I- und Typ-ll-Heterostruktur in [Abbildung 6.12] und [6.13] gegen die jeweilige
Ladungstragerdichte aufgetragen. Auf den ersten Blick ist zu erkennen, dass die Diffusions-

konstanten der resonant angeregten Exzitonen (blau, rot) signifikant kleiner als die Diffu-
sionskonstanten der freien Elektron-Loch-Paare (orange, violett) sind. Unabhangig von der
Anregungsleistung diffundieren die freien Elektronen und Lécher schneller durch die Halblei-
terkristalle. Im Falle der Typ-lI-Probe liegt der Faktor w bei einer mittleren Dichte
lediglich bei ~ 2. Dies ist ein Hinweis darauf, dass auch im Falle der Typ-ll-Heterostruktur eine
ambipolare Diffusion gemessen wird. Wére die laterale Ausdehnung der Ladungstrager durch
Elektronen dominiert, missten sich aufgrund der hohen Mobilitdten der leichten Elektronen

wesentlich hohere Diffusionskonstanten ergeben.

Uber die Einstein-Relation ist die Diffusionskonstante D nicht nur mit der Beweglichkeit der
Ladungstrager, sondern auch mit der mittleren Streuzeit zwischen zwei StéBen 7 verkniipft:

_/L'kB'T_]{B-T'T
= . = o

D

(6.2)

Insbesondere Streuprozesse mit akustischen Phononen (Abk.: AC-Streuung) kénnen im nied-
rigen bis mittleren Temperaturbereich der dominierende Faktor fiir die Reduzierung der Streu-

zeit 7 und damit der Diffusionskonstanten der Ladungstrager sein 181

Modellrechnungen zei-
gen, dass die Streuung mit akustischen Phononen stirkeren Einfluss auf die Beweglichkeit
der Exzitonen nimmt als es fiir eine ambipolare Diffusion freier Elektronen und Lécher der
Fall ist.181 Unter der Annahme reiner AC-Streuung besitzt das gekoppelte EHP eine um ei-
ne GroBenordnung hohere Beweglichkeit als Exzitonen '8! Dies passt zu den um bis zu ei-
nem Faktor zehn gréBeren Diffusionskonstanten des eh-Plasmas im Vergleich zu gebundenen
Elektron-Loch-Paaren in der Referenzprobe. Nichtsdestotrotz liegen im Falle nicht-resonanter
Anregung aufgrund der Ladungstragerrelaxation deutlich mehr AC-Phononen im Kristall vor,
sodass obgleich der schwacheren Kopplung zwischen AC-Phononen und dem EHP die ho-
he Anzahl an Phononen wiederum zu einer Reduzierung der Diffusionskoeffizienten fiihren
misste. Infolgedessen erscheint es unwahrscheinlich, dass AC-Streuung insbesondere bei der
Typ-1-Probe die alleinige Ursache fiir die groBen Unterschiede in den Diffusionskonstanten
ist. Neben Streuung mit akustischen Phononen kénnen auch Streuprozesse mit optischen
Phononen oder Fluktuationen der Barriereschichten (Abk: BAL-Streuung) die Diffusion der
Teilchen limitieren. Fiir hohe Temperaturen (7' 2 100K) wird die Ladungstragermobilitat
hauptsichlich durch die Streuung mit polaren optischen (Abk.: PO) Phononen begrenzt?0
Da die Messungen bei einer Temperatur von Tkipifinger = 6 K durchgefiihrt werden, spie-
len Streuprozesse mit optischen Phononen vermutlich nur eine untergeordnete bis gar keine
Rolle. Unordnung innerhalb der Barriere fiihrt zu einem zusatzlich fluktuierenden Potential,
an welchem die Ladungstrager ebenfalls gestreut werden konnen. Dieser Streumechanismus
ist abhangig von der Breite der jeweiligen Quantenfilme, da die Wellenfunktionen der Elek-
tronen und Locher je nach Barrierenhéhe und Quantenfilmbreite mehr oder weniger in die
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Abbildung 6.12.: Vergleich der Diffusionskonstanten bei resonanter (blau) und nicht-resonanter
Anregung (violett) der Referenzprobe. Die Diffusionskonstanten der freien
Ladungstrager sind um ein Vielfaches groBer als jene der reguldren Exzitonen.
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Abbildung 6.13.: Vergleich der Diffusionskonstanten bei resonanter (rot) und nicht-resonanter
Anregung (orange, violett) der Typ-lI-Struktur. Die Messdaten zeigen, dass
sich die freien Elektronen und Locher tendenziell schneller innerhalb der
Quantenfilme ausbreiten als die raumlich separierten CT-Exzitonen.
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Barriereschicht hineinragen. Infolgedessen gewinnt die Wechselwirkung mit der Barriereschicht
besonders fiir kleine Quantenfilme (LG, injas = 7,7 nm) an Bedeutung. Obwohl Modellrech-
nungen beziiglich der BAL-Streuung von Exzitonen nicht bekannt sind, erwarten Hillmer et
al., dass die exzitonischen BAL-Mobilitaten kleiner sind als die BAL-Mobilitaten des ambipo-
laren EIektron—Loch-Systems.111 Dariiber hinaus konnten Hillmer et al. zeigen, dass fiir kleine
Quantenfilmbreiten (L < 8 nm) Streuprozesse in den Barriereschichten die Exzitonmobilitat in

einem Temperaturbereich zwischen 70 K und 150 K bestimmen 181

Die Beobachtungen deuten
insgesamt auf eine reduzierte Streuzeit fiir Exzitonen hin und passen somit zu den Ergebnis-
sen der VWM-Experimente. Nichtsdestotrotz liegt der Temperaturbereich fiir effiziente PO-
und BAL-Streuung oberhalb von 70K, weshalb diese Streumechanismen im Rahmen der Dif-
fusionsexperimente bei einer Kristalltemperatur von 6 K keinen dominierenden Beitrag zur
Mobilitatsbegrenzung der Ladungstrager liefern sollten.

Ein weiterer Grund fiir die schnellere Diffusion des EHP stellt die nicht-resonante Anre-
gung der Ladungstrager dar. Eine nicht-resonante Anregung erzeugt eine Verteilung heiBer La-
dungstrager, welche eine Uberschussenergie AE < 100 meV besitzen. Es ist bekannt, dass die
Anregung mit Photonenergien oberhalb der Bandliicke zu hohen Ladungstragertemperaturen
oberhalb der Gittertemperatur fiihrt. Zeitaufgeléste Photolumineszenzmessungen an GaAs/
(Al,Ga)As-Quantenfilmen zeigen, dass die Ladungstragertemperatur bis auf 150 K ansteigen
kann, wobei die Gittertemperatur im Bereich fliissiger Heliumtemperaturen liegt 224199 Dyrch
die hohe Temperatur und Energie konnen sich die Ladungstrager schneller bewegen als die
resonant angeregten Exzitonen. Sowohl durch die optische Anregung selbst als auch durch
Wechselwirkungen mit Phononen oder Coulomb-Streuung verteilen sich die Ladungstrager in
Zustande k # 0, sodass sie durch ihre héhere Geschwindigkeit groBere Wegstrecken innerhalb
des Kristalls zuriicklegen. Ahnliche Beobachtungen wurden bereits an GaAs-Quantenfilmen

15% Auch in diesem Fall fiihren hohere Pumpenergien zu einer schnelleren Diffusion

gemacht.
der Ladungstrager. Neben dem GroBenunterschied der Diffusionskoeffizienten freier und ge-
bundener Elektron-Loch-Paare kénnen unterschiedlich hohe Anregungsenergien ebenfalls die
verschieden groBen Diffusionskonstanten bei nicht-resonanter Anregung und nicht-resonanter
CT-Anregung der Typ-lI-Probe erklaren (siehe|Abbildung 6.13)). Die verschiedenen Uberschuss-
energien AFE der Photonen kénnen zu Ladungstragern mit unterschiedlichen kinetischen Ener-
gien und Ladungstragertemperaturen fiihren. Dadurch, dass die Elektronen und Lécher mit
hoherer Ladungstragertemperatur (violette Kreise) groBere Beweglichkeiten besitzen, kénnen
sie sich vergleichsweise schneller vom Anregungsort weg bewegen als die mit einer AE von
18 meV angeregten Elektronen und Lécher (orange Kreise).

Dariiber hinaus kann ein bei nicht-resonanter Anregung auftretender Phononwind die Dif-
fusion des eh-Plasmas beeinflussen und zu hoéheren Diffusionskoeffizienten fiihren. AuBerdem
werden hoherenergetische Ladungstrager weniger durch Grenzflichenrauigkeiten beeinflusst,
weshalb sie eine vergleichsweise héhere Mobilitat und eine langere Streuzeit besitzen. Die frei-
en Elektronen und Locher breiten sich somit schneller vom Anregungsort aus als gebundene
Elektron-Loch-Paare.

Neben der unterschiedlich schnellen diffusiven Ladungstragerausbreitung der Exzitonen und
des eh-Plasmas haben die Ergebnisse der VWM-Messungen an der Referenzprobe und der
Typ-ll-Heterostruktur eine Gemeinsamkeit: Die Exzitonen und das EHP in der Typ-Il-Probe
sowie die resonant angeregten Ladungstrager der Referenzprobe zeigen eine mit zunehmen-
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der Teilchendichte ansteigende Diffusionskonstante. Obwohl die Ergebnisse darauf hindeuten,
dass im Falle der nicht-resonanten Anregung der Referenzprobe ein relativ konstanter Koeffi-
zient vorliegt, kann eine Dichteabhéngigkeit des Diffusionskoeffizienten aufgrund des kleineren
untersuchten Dichtebereichs (< 23-10% cm™) grundsitzlich nicht ausgeschlossen werden. Es
sei darauf hingewiesen, dass im Gegensatz zu den hier beschriebenen Ergebnissen zeitauf-
geloste Photolumineszenzmessungen an GaAs/(Al,Ga)As-Quantenfilmen in einem &hnlichen
Dichtebereich eine Abnahme des Diffusionskoeffizienten mit steigender Ladungstragerdichte

aufzeigen 191

Die Autoren argumentieren, dass die mit wachsender Dichte ansteigende Streu-
wahrscheinlichkeit zwischen den einzelnen Ladungstragern zu einer reduzierten Diffusionskon-
stante fiihrt. Generell ergeben die Experimente von Akiyama et al. an den untersuchten Pro-
ben im Vergleich zu den hier beschriebenen Messungen hohere Diffusionskonstanten. GroBere
Diffusionskoeffizienten deuten darauf hin, dass die bisher diskutierten Streuprozesse in den un-
tersuchten GaAs/(Al,Ga)As-Quantenfilmen keinen dominierenden Beitrag zur Begrenzung der
Ladungstragerausbreitung leisten und dementsprechend von hochreinen Proben ausgegangen
werden kann. In hochreinen Proben wiederum kann die Ladungstragerstreuung effektiv zur
Limitierung der Ladungstragerbeweglichkeit und damit der Diffusionskonstanten beitragen. Da
dieses Verhalten in den durchgefithrten VWM-Messungen weder fiir Exzitonen noch fiir freie
Elektronen und Locher beobachtet wird, besteht Grund zur Annahme, dass Ladungstrager-
Ladungstrager-Streuung in den im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben eine unterge-
ordnete Rolle spielt und andere Effekte dominieren. Nichtsdestotrotz kénnen Streuprozesse
zwischen Ladungstragern die Ursache dafiir sein, dass die Diffusionskoeffizienten mit groBer
werdender Teilchendichte immer langsamer ansteigen.

6.3.4. Einfluss interner Grenzflachen

In den letzten Abschnitten dieser Arbeit werden die Unterschiede der Transporteigenschaf-
ten verschiedener Ladungstrager innerhalb der untersuchten Materialsysteme diskutiert. Es
zeigt sich, dass sich der dichteabhangige Diffusionskoeffizient im resonant angeregten Fall
moglicherweise auf die Anwesenheit lokalisierter Zustande, durch Aufwarmung aufgrund nicht-
strahlender Rekombinationsprozesse und einen Mott-Ubergang ab einer kritischen Teilchen-
dichte zuriickfiihren lasst. Die gleiche Beobachtung eines dichteabhangigen Diffusionskoeffizi-
enten l3sst sich fiir die energiereicheren freien Elektronen und Ldcher beispielsweise durch eine
zusatzlich wirkende Kraft aufgrund eines Phononwinds begriinden.

Ein weiterer bisher noch nicht thematisierter Aspekt ist der signifikante GroBenunterschied
der Diffusionskonstanten zwischen der Typ-I- und Typ-lI-Heterostruktur. Intuitiv kdnnte man
zunachst erwarten, dass Elektronen und Locher in der Typ-lI-Struktur weniger stark gekoppelt
sind, da sie sich in unterschiedlichen Quantenfilmen aufhalten. Durch die Ladungstragersepara-
tion sind sie weiter voneinander entfernt als in den (Ga,In)As-Quantenfilmen der Referenzprobe.
Insgesamt kénnte man somit vermuten, dass sich die einzelnen Ladungstrager ungehemmter
durch den Kristall bewegen kénnen. Demnach wiirde man héhere Diffusionskonstanten fiir die
Ladungstrager innerhalb der Typ-1I-Struktur erwarten. Vergleicht man die Diffusionskonstanten
in [Abbildung 6.10] und |[Abbildung 6.11| wird jedoch deutlich, dass die Messungen genau das
gegenteilige Verhalten zeigen.

Um die Unterschiede in der zweidimensionalen Ladungstragerausbreitung innerhalb der un-
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tersuchten Proben eingehender analysieren zu kénnen, missen die inhdrenten (strukturellen)
Eigenschaften der Halbleiterstrukturen beriicksichtigt werden. Die Typ-llI-Probe besitzt ne-
ben (Ga,In)As-Quantenfilmen zusatzliche Ga(As,Sb)-Schichten, welche iiber GaAs-Barrieren
miteinander verbunden sind. Aufgrund der zusatzlichen Materialkomponente steigt die Wahr-
scheinlichkeit fiir Verunreinigungen und Schichtdickenfluktuationen. Diese Unordnung wieder-
um bildet ein zusatzliches Streupotential, welches die Transporteigenschaften der Ladungs-
trager beeinflusst. Darliber hinaus kénnen sich geladene Verunreinigungen an der Grenzflache
zwischen den Quantenfilmen anhaften und somit zur Ladungstrigerstreuung beitragen 1114192
Der strukturelle Aufbau der Typ-lI-Struktur lasst somit vermuten, dass innerhalb dieser Pro-
be potentiell mehr Verunreinigungen und Dickenvariationen vorliegen. Diese Vermutung wird
durch die Analyse der exzitonischen Linienbreiten in den Absorptionsspektren der Typ-I- und
Typ-ll-Heterostruktur unterstiitzt. Sowohl die (Ga,In)As-Resonanz der Referenzprobe als auch
die CTX-Resonanz sind durch eine inhomogene Linienverbreiterung dominiert. Ein Vergleich
zeigt, dass die inhomogene Linienverbreiterung der CTX-Resonanz etwa um einen Faktor drei
groBer ist als die inhomogene Verbreiterung des exzitonischen Ubergangs in der Referenzpro-
be. Dies lasst vermuten, dass in der Typ-ll-Probe ein groBeres AusmaB an Verunreinigungen
vorliegt. Die gleichen Riickschliisse lassen die Ergebnisse der Dephasierungsmessungen aus[Ka-|
zu: Die Zerfallszeiten Tp der CTX-Polarisation sind bei niedrigen Anregungsleistungen
etwa viermal kleiner als die Abklingzeiten der reguldren Exzitonpolarisation in der Referenz-
probe. Einflisse durch EID sollten im niedrigen Dichteregime keine dominante Rolle spielen.
Folglich wird insgesamt davon ausgegangen, dass ein vermehrtes AusmaB an Streuzentren
innerhalb der Typ-Il-Heterostruktur vorliegt.

AuBerdem gewinnt im Falle niedriger Temperaturen und schmaler Quantenfilme der Einfluss
der Grenzflachenrauigkeiten (engl.: interface roughness, Abk.: IFR) an zentraler Bedeutung.
Es wird sowohl theoretisch berichtet als auch experimentell bestatigt, dass die IFR-Streuung
die Ladungstragermobilitit in 2D-Strukturen stark reduziert 2192193194195 Generell wird eine
signifikante Reduktion der Ladungstragerbeweglichkeit mit abnehmender Quantenfilmbreite be-
obachtet 291921195 |nsgesamt wird angenommen, dass die Streuung mit Grenzflachenunebenhei-
ten maBgeblich zur Begrenzung der Ladungstragermobilitadten in beiden untersuchten Halblei-
terproben beitragt. Die Ergebnisse deuten darauf hin, dass Grenzflachenunebenheiten innerhalb
der Typ-Il Struktur einen starkeren Einfluss auf die Ladungstragerexpansion nehmen als es in
der Referenzprobe der Fall ist. Dieser Umstand lasst sich zum einen damit begriinden, dass die
zusatzlichen Materialien innerhalb der Typ-II-Probe vermehrt zu Grenzflachenfluktuationen und
einer groBeren Unordnung im Kristall fiihren, welche die Ladungstragermobilitat einschranken.
Ein weiterer Grund ist die rdumlich indirekte Bandstruktur der Probe. Wahrend die Wellenfunk-
tionen der Ladungstrager in der Typ-I-Struktur tiberwiegend mittig im Quantenfilm lokalisiert
sind und die Ladungstriger deshalb weniger mit den Grenzflaichen wechselwirken, ragen die
Wellenfunktionen der Ladungstréger in der Typ-ll-Struktur weiter in die innere Grenzflache
hinein (siehe [Abbildung 2.2)). Aus diesem Grund ist die Aufenthaltswahrscheinlichkeit der La-
dungstrager in der Typ-ll-Heterostruktur zur inneren Grenzflache hin verschoben. Unter die-
sen Umstanden halten sich die Ladungstrager iberwiegend an der internen Grenzflache auf,
weshalb die raumlich separierten Ladungstrager viel starker von (Unebenheiten) der Grenz-
flache beeinflusst werden als die reguldren 1s-Exzitonen der Referenzprobe. Die aufgrund der
IFR verminderte Mobilitat der Exzitonen und freien Ladungstrager fiihrt dementsprechend zu
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6 | Zweidimensionale Ladungstragerdiffusion in Quantenfilmen

stark reduzierten Diffusionskoeffizienten in der Typ-l1I-Struktur. AuBerdem kénnte die Ladungs-
tragerseparation die Beweglichkeit zusatzlich limitieren. Die Ladungstragertrennung verursacht
ein elektrisches Feld innerhalb der Probe, welches sich senkrecht zur Quantenfilmebene ausrich-
tet. Dieses Feld konnte schlieBlich dazu fiihren, dass die Ladungstrager naher an die Grenzflache
getrieben werden. Bewegen sich die einzelnen Ladungstrager nach ihrer Anregung parallel zur
Grenzflache, sind sie den mikroskopischen Unebenheiten dementsprechend starker ausgesetzt.
Es ware somit denkbar, dass das aufgrund der Separation der Ladungstrager entstehende Feld
ebenfalls eine vermehrte Streuung an der Grenzflache bewirkt.

Ein weiterer Faktor, der die Mobilitdt der Ladungstrager beeinflusst, ist die laterale Ausdeh-
nung X der Schichtdickenfluktuationen. Berechnungen zeigen, dass die Ladungstragerbeweg-
lichkeit zweidimensionaler Elektronen in GaAs/(Al,Ga)As-Quantenfilmen abhingig von X um
bis zu eine GréBenordnung variieren kann 193 Da beide Halbleiterproben aus unterschiedlichen
Quantenfilmen bestehen, kénnten deren Grenzflachen unterschiedlich ausgedehnte Dickenva-
riationen besitzen. Infolgedessen kdnnten unterschiedlich ausgedehnte Fluktuationen innerhalb
der Proben dazu fiihren, dass die Mobilitdt der CT-Ladungstrager und damit auch die zu-
gehorigen Diffusionskonstanten kleiner sind.

110



Zusammenfassung

Die optischen Eigenschaften eines Halbleitermaterials sind von zentraler Bedeutung fiir die
Anwendung halbleiterbasierter Gerdte. Aus diesem Anlass beschéaftigt sich diese Dissertation
mit der spektroskopischen Untersuchung physikalischer Prozesse, die in Halbleiterstrukturen
nach einer optischen Anregung stattfinden. Hierbei erfolgt die optische Anregung durch einen
Verstarkerlaser, welcher zeitlich kurze Pulse mit Pulsdauern im Bereich von < 100 fs generiert.
In Anbetracht dessen, dass die optoelektronischen Eigenschaften eines Halbleiterbauelements
von Exzitonen beeinflusst werden, wird insbesondere die koharente Dynamik verschiedener
Exzitonpolarisationen sowie die Ausbreitung optisch induzierter Exzitonen in lateralen Halblei-
terquantenfilmstrukturen untersucht. Im Hinblick auf die fortschreitende Miniaturisierung ge-
winnen die physikalischen Effekte an internen Grenzflachen zunehmend an Bedeutung. Deshalb
soll diese Arbeit zu einem tiefergehenden Verstandnis der Auswirkung interner Grenzflachen
auf die angeregten Ladungstrager und damit auf die optischen Eigenschaften einer Halbleiter-
struktur beitragen. Da der Ergebnisteil dieser Arbeit in zwei Kapitel untergliedert ist, werden
die Ergebnisse im Folgenden in getrennten Abschnitten zusammengefasst.

Dephasierung in Quantenfilmen

Der erste Abschnitt des beschaftigt sich mit der kohdrenten Dynamik einer reinen
CTX-Polarisation, die im Rahmen dieser Arbeit erstmals untersucht wird. Bei niedrigen An-
regungsdichten und Heliumtemperaturen ergibt die Vier-Wellen-Mischung fiir 111-V-Halbleiter
typische koharente Lebensdauern im Pikosekundenbereich. In diesem Dichtebereich ist die
Dephasierung hauptséchlich durch Phononstreuung und Streuung mit Unordnung im Kristall
bestimmt. Es wird festgestellt, dass die Koharenz der CTX-Polarisation etwa vier mal schnel-
ler verloren geht als die Kohéarenz einer reguldren Exzitonpolarisation in der aus (Ga,In)As-
Quantenfilmen aufgebauten Referenzprobe (7%, Referenz = 15,2ps, T2, Typ-n = 4ps). Da die
Wellenfunktion des CT-Exzitons iiber innere Grenzflichen ausgedehnt ist, wird der schnelle-
re Zerfall insbesondere auf vermehrt auftretende Streuprozesse an den inneren Grenzflachen
zurlickgefiihrt. Die VWM-Ergebnisse lassen somit die Schlussfolgerung zu, dass interne Grenz-
flachen einen groBen Einfluss auf die Dephasierung der exzitonischen Polarisationen haben. Ne-
ben der kohdrenten Dynamik der CT-Exzitonpolarisation wird zusatzlich die Dephasierung der
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1s-Exzitonpolarisationen der raumlich direkten Uberginge innerhalb der Typ-II-Heterostruktur
untersucht. Es stellt sich heraus, dass die 1s-Exzitonpolarisationen bereits innerhalb der ersten
~ 100fs zerfallen. Ursache fiir das ultraschnelle Abklingen der makroskopischen Polarisatio-
nen sind héchstwahrscheinlich Relaxationsprozesse in energetisch niedrigere Zustiande, welche
innerhalb weniger zehn bis hundert Femtosekunden stattfindenden.

Da die Dephasierungszeit mit der homogenen Linienbreite eines optischen Ubergangs ver-
knipft ist, kénnen die aus den VWM-Messungen und den Absorptionsspektren abgeleiteten
Dephasierungszeiten verglichen werden. Es zeigt sich, dass in (stark) inhomogen verbreiterten
Systemen valide Aussagen iiber die Dephasierungszeit lediglich durch die nicht-lineare Metho-
de des Vier-Wellen-Mischens getroffen werden kénnen. In Systemen, in denen die homogene
Verbreiterung im Vergleich zur inhomogenen Linienbreite moglichst groB ist, und deren ho-
mogene Verbreiterung hauptsachlich auf der schnellen Dephasierung der Polarisation beruht,
ermdglichen Absorptionsspektren zumindest eine Abschatzung der T)-Zeit.

Die gleichzeitige Anregung einer hh-Exzitonpolarisation und weiterer Zustinde fiihrt zum
Auftreten von Quantenschwebungen in den VWM-Signalen. Polarisations- und dichteabhéngige
VWM-Experimente sowie die aus den Messdaten extrahierte Bindungsenergie von
Ep ~1,85meV stiitzen die Vermutung, dass die kohdrente Anregung einer exzitonischen und
biexzitonischen Polarisation Ursache fiir die im VWM-Signal beobachtete Interferenzstruktur
ist.

Trotz zahlreicher in der Literatur bekannter Untersuchungen zur Ladungstragerstreuung sind
Streuprozesse von CT-Exzitonpolarisationen bisher noch nicht erforscht. Aus diesem Grund
handelt der zweite Teil des Kapitels [B] von Streuprozessen zwischen CTX-Polarisationen und
CT-Exzitonen oder einem raumlich getrennten eh-Plasma. Hierzu werden VWM-Experimente
mit einem Vorpuls durchgefiihrt, wodurch inkoharente Exzitonen oder freie Elektronen und
Locher als Kollisionspartner zur Verfligung stehen. Fiir beide Halbleiterstrukturen nimmt die
Zerfallszeit der exzitonischen Polarisationen linear mit der Ladungstragerdichte Nggp x durch
den Vorpuls ab. Dariiber hinaus fiihrt sowohl anregungsinduzierte Dephasierung als auch ein
Ausbleichen der abgefragten Resonanz zu einer Reduktion der Signalstarke mit wachsender
Ngnp,x. Ferner zeigen die Messungen, dass Kollisionen mit einem eh-Plasma einen starkeren
Einfluss auf die Zerstérung der koharenten Polarisation haben und dementsprechend effizien-
ter sind als Streuprozesse mit inkohdrenten Exzitonen. Des Weiteren deuten die Ergebnisse
auf die Tendenz hin, dass die Wechselwirkung zwischen der CTX-Polarisation und den in-
koharenten CTX um einen Faktor zwei starker ist als jene zwischen einer reguldren Exzitonpo-
larisation und inkoharenten 1s-Exzitonen. Ein méglicher Grund fiir diese Beobachtung kdnnte
der groBere exzitonische Bohr-Radius der CTX sein, welcher einen ausgedehnteren Streuquer-
schnitt und dementsprechend eine erhdhte Streuwahrscheinlichkeit zur Folge hat. Des Weiteren
fuhrt die Ladungstragerseparation zu gréBeren Dipolmomenten, weshalb von einer verstarkten
Dipol-Dipol-Wechselwirkung zwischen der Exzitonpolarisation und den inkoharenten Exzito-
nen auszugehen ist. AuBerdem wird vermutet, dass der mit der Separation der Ladungstrager
einhergehende fermionischere Charakter der CTX fiir einen héheren X-X-Streuparameter im
Falle der Typ-Il-Struktur verantwortlich sein kénnte.
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Zweidimensionale Ladungstragerdiffusion

Mithilfe von Vier-Wellen-Misch-Experimenten ist es gelungen die Diffusion von Charge-Trans-
fer-Exzitonen sowie eines raumlich separierten eh-Plasmas entlang innerer Grenzflachen zu
untersuchen und mit den Ergebnissen an einer Typ-I-Heterostruktur zu vergleichen.

Entgegen der Annahme eines dichteunabhangigen Diffusionskoeffizienten wird fiir alle un-
tersuchten Halbleiterproben eine von der Ladungstragerdichte Npyp x abhangige Diffusions-
konstante D festgestellt, welche mit zunehmender Dichte steigt.

Bei resonanter Anregung im niedrigen Dichteregime ergeben die Messungen Diffusionskoef-
fizienten von DReferenz, x ~ 4<m?*/s und Dy x ~ 1,5¢m?/s. Insbesondere im Falle der Typ-
[1-Struktur kénnen die durch Unordnung im Kristall verursachten lokalisierten Exzitonzustinde
eine dichteabhingige Diffusion im Bereich kleiner Dichten bewirken. In Anwesenheit héherer
Anregungsdichten kénnen Auger-Effekte zur Aufheizung der Ladungstrager und dementspre-
chend zu einer gesteigerten Ladungstragermobilitat fiihren. Da von einem Mott-Ubergang ab
einer kritischen Dichte von Ny = 3- 10 cm™ berichtet wird!®* und sich das untersuchte
Dichteregime iiber einen ahnlichen Bereich erstreckt, ist anzunehmen, dass die exzitonischen
Diffusionskonstanten dariiber hinaus durch den mit zunehmender Dichte steigenden Plasmaan-
teil zunehmen.

Im nicht-resonant angeregten Fall werden fiir die niedrigsten untersuchten Dichten Diffusi-
onskonstanten von D geferenz. EHP ~ 50 <m°/s sowie D1yp-n1, EHP ~ 2 cm?/s beobachtet. Ursichlich
fir eine mit der Ladungstragerdichte Ngpp steigende Diffusionskonstante kann einerseits ei-
ne mit groBerer Nggp einhergehende Abschirmung geladener Verunreinigungen und ande-
rerseits ein infolge der Thermalisierung der hochenergetisch angeregten Ladungstriger her-
vorgerufener Phononwind sein. Im Falle der Typ-llI-Probe kann ein Phononwind ebenfalls die
unterschiedlich groBen Diffusionskonstanten bei nicht-resonanter Anregung mit verschiedenen
Uberschussenergien AE erklaren: Je héher die an die Ladungstriger abgegebene Uberschuss-
energie ist, desto mehr Phononen werden im Zuge der Thermalisierung an den Kristall ab-
gegeben. Dies fiihrt zu einem starkeren Phononwind und dementsprechend zu einer hoheren
Ausdehnungsgeschwindigkeit der Ladungstrager.

Des Weiteren zeigen die Untersuchungen, dass die Diffusion der CT-Exzitonen und des
CT-Plasmas deutlich langsamer ist als die Ladungstragerausbreitung innerhalb der Referenz-
struktur. Es wird davon ausgegangen, dass innerhalb der untersuchten Typ-lI-Heterostruktur
ein groBeres AusmaB an Verunreinigungen und Kompositionsfluktuationen existiert. Ebenso wie
Schichtdickenfluktuationen bewirken sie zusatzliche Streuzentren innerhalb des Kristalls. Diese
Annahme wird durch die Messergebnisse aus [Kapitel 5| gestiitzt: Zum einen ist die Dephasie-
rungszeit der CTX-Polarisation im Vergleich zur T5-Zeit der reguldren 1s-Exzitonpolarisation
aufgrund vermehrter Unordnung im Kiristall stark reduziert, zum anderen sind die exzitoni-
schen Linienbreiten in den Absorptionsspektren durch eine inhomogene Verbreiterung domi-
niert. Im Falle niedriger Temperaturen und schmaler Quantenfilme beeinflussen insbesonde-
re mikroskopische Grenzflachenunebenheiten die Ladungstragermobilitat. Abhangig vom Aus-
maB und der lateralen Ausdehnung X der Schichtdickenfluktuationen bewirken die Grenz-
flachenrauigkeiten eine Einschrankung der Mobilitat, sodass sie dementsprechend zu kleineren
Diffusionskonstanten fiihren. AuBerdem halten sich die Ladungstrager in der Typ-Il-Probe in-
folge der rdumlich indirekten Bandstruktur Gberwiegend an der internen Grenzflache auf. Da
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der Ladungstragertransport parallel zur Grenzflache erfolgt, wird die Ausdehnung der rdumlich
separierten Ladungstrager starker von der Morphologie der Grenzflache beeinflusst.

Wiéhrend die Diffusion der CT-Exzitonen im Vergleich zur Ausbreitung der reguldren Ex-
zitonen in der Referenzprobe maximal um einen Faktor neun geringer ist, ist die Ladungs-
tragerdiffusion des CT-Plasmas etwa um das Zwanzigfache schwicher als jene des EHP in der
Typ-I-Struktur. Diese Beobachtung ist im Hinblick auf die Ergebnisse in [Kapitel 5] erstaunlich.
Die Untersuchungen der koharenten Dynamik sowie der Streueigenschaften zeigen, dass das
Verhalten der regularen und der CT-Zustande grundsatzlich dhnlich ist und die Zerfallszeit bei
verschwindender Dichte lediglich um einen Faktor von etwa vier voneinander abweicht. Trotz
dhnlicher Dephasierungsdynamik der untersuchten Exzitonpolarisationen belegen die VWM-
Experimente einen signifikanten Unterschied beziiglich der Diffusion der jeweiligen eh-Plasmen.
Die Ergebnisse der im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Messungen zeigen, dass die Mor-
phologie der Grenzflache einen groBen Einfluss auf die lichtinduzierten Transporteigenschaften
der Ladungstrager nimmt. Im Hinblick auf halbleiterbasierte Bauelemente wie beispielsweise
HEMTs, in denen hohe Ladungstragermobilititen essentiell sind, ist die Erkenntnis, dass die
Mobilitaten insbesondere stark durch den Einfluss interner Grenzflachen limitiert werden, von
zentraler Bedeutung.
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Berechnung der Ladungstragerdichte N

Fiir die Auswertung der verschiedenen Messungen ist es ndtig, die durch einen Laserpuls ge-
nerierte Ladungstragerdichte Ngyp x (freie Elektronen und Lécher, Exzitonen) innerhalb der
untersuchten Halbleiterprobe zu bestimmen.

Dazu wird im ersten Schritt die durchschnittliche Absorption des Anregepulses A,,, kal-
kuliert. Diese ist abhéngig von dem gemessenen Spektrum des Anregepulses Ip(w) und der
linearen Absorption «(w) der Probe. Zur Berechnung der durchschnittlichen Absorption des
Anregepulses wird die Absorption wellenlangenabhangig mit der Intensitidt des Anregespek-
trums wie folgt gewichtet:15%

D w (Io(w) — Ip(w) - e—a(w)-L)
>w lo(w)

Abhéngig von der untersuchten Halbleiterprobe und dem verwendeten Anregepuls liegen die

Agvg = (A1)

Werte der berechneten durchschnittlichen Absorption bei den durchgefiihrten Experimenten
zwischen 3% und 30 %.

Fir die Berechnung der Ladungstragerdichten ist neben der durchschnittlichen Absorption
des Anregepulses ebenso die (leistungsabhéngige) Photonendichte eine relevante GréBe. Um
diese zu ermitteln, wird der Spotdurchmesser des Laserpulses mithilfe einer zusatzlichen Kame-
ra bestimmt. Dazu wird die Kamera am Probenort in den Strahlengang platziert und ein Bild
des Laserspots aufgenommen. AnschlieBend wird iiber die Halbwertsbreite des als gauBférmig
angenommenen Laserspots und der PixelgroBe der Kamera die durch den Laser angeregte

Flache A = «- (WY berechnet. Zur Leistungsmessung des Anregepulses wird ein thermi-
sches Leistungsmessgerat eingesetzt. AnschlieBend kann die Photonendichte pro Puls p mit der
Repetitionsfrequenz v des Lasers, der Photonenergie des Pulses Fj ,scr, der angeregten Flache
A und der gemessenen Leistung P kalkuliert werden:

P
e A2
P A- ELaser v ( )
SchlieBlich berechnet sich die Ladungstragerdichte Ngpp x wie folgt:
Npupx = (p—pR) - Agvg (A.3)
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Hierbei beriicksichtigt die Reflektivitit R den Anteil des Lichts, der durch Reflexionsverlus-
te nicht zur Ladungstragergeneration innerhalb der Halbleiterprobe beitragt. Fiir senkrechten
Einfall betragt die Reflexion an der Probenoberfliche etwa 33 %. Da sich die Probe bei Tief-
temperaturmessungen in einem Kryostaten befindet, erfolgen zusatzliche Reflexionsverluste an
der FensterauBenseite (Luft-Glas) und Fensterinnenseite (Glas-Vakuum). Diese fiihren dazu,
dass lediglich 93 % des einfallenden Laserlichts auf die Probenoberflache trifft. Insgesamt er-
gibt sich daraus eine Reflektivitat von R = 0,37. Der Begriff Ladungstragerdichte bezeichnet
im Folgenden immer die Ladungstriagerdichte pro Quantenfilm. Da die Halbleiterproben aus
50 einzelnen Quantenfilmen bestehen, wird dazu die berechnete Ladungstragerdichte Ngpp x
durch 50 dividiert. Diese Berechnung liefert im Falle resonanter Anregung der Referenzprobe
nur einen Mittelwert, da aufgrund der starken Absorption ein GroBteil der Ladungstrager in
den ersten Quantenfilmen erzeugt wird.
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Probendokumentation

Die untersuchten Heterostrukturen wurden im Struktur- & Technologie-Forschungslabor des
wissenschaftlichen Zentrums fir Materialwissenschaften (WZMW) der Philipps-Universitat
Marburg hergestellt.

Bezeichnung in der Arbeit Probennummer Aufbau der M(D)QW  Herstellungsort

Referenzprobe / Typ-I-Struktur #26802 (Ga,In)As WZMW
Typ-11-Struktur #26801 (Ga,In)As/Ga(As,Sb) WZMW
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