
Technische Universit�at M�unchen

Fakult�at f�ur Physik

Physik Department E11

Propagationse�ekte und

ultraschnelle koh�arente Prozesse

in direkten Halbleitern

Gernot G�oger



Technische Universit�at M�unchen

Fakult�at f�ur Physik

Physik Department E11

Propagationse�ekte und ultraschnelle koh�arente

Prozesse in direkten Halbleitern

Gernot G�oger

Vollst�andiger Abdruck der von der

Fakult�at f�ur Physik der Technischen Universit�at M�unchen

zur Erlangung des akademischen Grades eines

Doktors der Naturwissenschaften

genehmigten Dissertation.

Vorsitzender: Univ.-Prof. Dr. Peter Vogl

Pr�ufer der Dissertation:

1. Univ.-Prof. Dr. Dr. h.c. Alfred Laubereau

2. Univ.-Prof. Dr. Gerhard Abstreiter

Die Dissertation wurde am 17.01.2001 bei der

Technischen Universit�at M�unchen eingereicht und durch die

Fakult�at f�ur Physik am 21.02.2001 angenommen.



Inhaltsverzeichnis

1 Einleitung 5

2 Materialeigenschaften von GaAs und CdTe 9

2.1 Kristallstruktur und elektronische

Bandstruktur . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 9

2.2 Gitterdynamik: Optische und akustische Phononen . . . . . . . . 12

2.3 Optische Absorption . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 13

3 Der Zwei-Farben-Ti:Saphir-Laser 16

4 Experimentelle Verfahren 20

5 Ladungstr�agerdynamik in Halbleitern 23

5.1 Ladungstr�ager-Relaxation . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 23

5.2 Theorie der koh�arenten optischen Anregung . . . . . . . . . . . . 25

5.3 Signal bei Anrege-Abfrage-Experimenten . . . . . . . . . . . . . . 28

5.4 Vierwellenmischsignale . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 29

5.5 Wechselwirkungen freier Ladungstr�ager . . . . . . . . . . . . . . . 33

5.5.1 Ladungstr�ager-Phonon-Streuung . . . . . . . . . . . . . . . 33

5.5.2 Ladungstr�ager-Ladungstr�ager-Streuung . . . . . . . . . . . 39

1



2

6 Hochenergetische Exzitonen in GaAs 41

6.1 Gebundene Elektron-Loch-Paare . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 42

6.2 Spektroskopische Signaturen

hochenergetischer Exzitonen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 43

6.2.1 Koh�arente Kopplung von Polarisation und

Lichtfeld: Exziton-Polaritonen . . . . . . . . . . . . . . . . 46

6.3 Experimentelle Ergebnisse

und theoretisches Modell . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 50

6.3.1 Exziton-Polaritonen mit gro�em Schwerpunkts-

impuls in 500 nm und 200 nm dicken GaAs-Filmen . . . . . 50

6.3.2 Transfermatrixformalismus f�ur E- und B-Felder . . . . . . 52

6.3.3 Zus�atzliche Randbedingungen

und exzitonfreie Randschicht . . . . . . . . . . . . . . . . . 54

6.3.4 Polariton-Phonon-Wechselwirkung . . . . . . . . . . . . . . 57

6.3.5 Diskussion der station�aren Messungen . . . . . . . . . . . 61

6.3.6 Bedingungen f�ur die Sichtbarkeit

der Polaritonoszillationen . . . . . . . . . . . . . . . . . . 63

6.3.7 Zeitaufgel�oste Polaritonpropagation . . . . . . . . . . . . . 64

6.3.8 Experimente zur Polariton-Phonon-Streuung . . . . . . . . 72

6.4 Exziton-Phonon-Resonanz

im Absorptionskontinuum von GaAs . . . . . . . . . . . . . . . . 73

7 Nichtentartetes Vierwellenmischen 89

7.1 Motivation . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 89

7.2 Vierwellenmischen nahe der Bandkante:

Experiment und Theorie . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 91

7.3 Vierwellenmischen hoch im Absorptionskontinuum . . . . . . . . . 96

7.4 Untersuchung der Populationsdynamik

in GaAs und CdTe:

Drei-Impuls-Vierwellenmischen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 100

7.5 Experimentelles Prinzip . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 100



3

7.6 Spektral aufgel�ostes Drei-Impuls-VWM

an GaAs . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 102

7.7 LO-Phonon-Emissionszeiten von Leitungsbandelektronen in GaAs

und CdTe . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 104

8 Zusammenfassung 107

Literaturverzeichnis 112



Kapitel 1

Einleitung

Die anhaltende Miniaturisierung integrierter Schaltkreise n�ahert sich fundamen-

talen Grenzen. In Strukturen von der Gr�o�e der De-Broglie-Wellenl�ange bzw.

Phasenkoh�arenzl�ange der Ladungstr�ager bestimmen Quantene�ekte die Funk-

tionsweise mikroelektronischer Bauelemente der n�achsten Generation (resonante

Tunnel- oder Einelektronentransistoren) [And98]. Fortschritte in der Entwicklung

solcher ultraschneller Schalter basieren auf der genauen Kenntnis der koh�arenten

und inkoh�arenten Wechselwirkung von Elektronen und L�ochern mit elementa-

ren Anregungen im Halbleiter. Diese Prozesse spielen sich auf einer mit konven-

tionellen elektronischen Verfahren nicht mehr zug�anglichen Sub-Pikosekunden-

Zeitskala ab. Seit einigen Jahren stehen jedoch leistungsf�ahige Lasersysteme zur

Verf�ugung, die Impulse von weniger als f�unf Femtosekunden liefern [Nis97]. Mit

ihrer Hilfe kann nicht nur die Phasenrelaxation der Ladungstr�ager zeitlich auf-

gel�ost werden, sondern insbesondere erst die Koh�arenz ins System eingeschrieben

werden. Genauso kann in der Ultrakurzzeitspektroskopie die Energierelaxation

gezielt erzeugter Ladungstr�agerverteilungen fern vom thermischen Gleichgewicht,

die im Hochfeldtransport �uber kleinste Gatedistanzen bei Felde�ekttransistoren

immer mehr an Bedeutung gewinnen, detailliert studiert werden.

Die vorliegende Arbeit widmet sich den physikalisch und technologisch wichtigen

Aspekten der koh�arenten und inkoh�arenten Dynamik der niedrigsten elektroni-

schen, optisch anregbaren Resonanz im Halbleiter, dem Exziton, und der von

Zust�anden im Interbandkontinuum von GaAs und CdTe. Das Exziton l�a�t sich

als ein durch Coulombanziehung gebundenes Paar eines negativ geladenen Elek-

trons im Leitungsband und eines positiv geladenen Lochs im Valenzband ver-

anschaulichen. F�ur optoelektronische Anwendungen (Glasfaserkommunikation,

optische Computer) sind Exzitonen von herausragender Bedeutung. Ihre hohe

Oszillatorst�arke erm�oglicht in Verbindung mit elektrisch-feldinduzierten Absorp-

tions�anderungen den Bau eÆzienter Modulatoren in Quanten�lm- oder �Ubergit-

terstrukturen. In rein optischen Schaltern kann man mit Multi-Pulsprozessen die

5



6 Einleitung

Phasenstabilit�at des Exzitons zur koh�arenten Kontrolle der Ladungstr�agerdichte

ausnutzen und mit �uber einem Terahertz (1012 s�1) die derzeit h�ochsten Schaltra-

ten realisieren [Cit97, Kan96].

Die starke Kopplung von Exziton und Lichtfeld f�uhrt dar�uberhinaus auf neue

Eigenzust�ande des Systems, den Exziton-Polaritonen. Eine Aufspaltung der Ex-

zitonresonanz und stark dispersive Laserimpulspropagation, die gerade in optisch

d�unnen Proben ber�ucksichtigt werden mu�, sind die Folge. Anwendungen k�onnen

diese besonderen optischen Eigenschaften in kompakten interferometrischen Mo-

dulatoren oder Richtungskopplern �nden [Kat94].

Einige der neuen Eigenzust�ande tragen fast ausschlie�lich exzitonischen Charak-

ter. Sie optisch anzuregen und in der Folge als Sonde zur Untersuchung von

phasenzerst�orenden, elementaren exzitonischen Streuprozessen einzusetzen, ge-

lingt erstmals im Rahmen dieser Arbeit. Emp�ndliche energie- und zeitaufgel�oste

Anrege-Abfrage-Experimente an Exzitonen mit sehr schneller Schwerpunktsbewe-

gung geben genauen Aufschlu� �uber Exzitondispersionen, Reexionseigenschaften

von Ober�achen f�ur koh�arente Exzitonwellenpakete, �uber die Kopplungsst�arke

von Exzitonen an Gitterschwingungen und �uber die Dephasierung hochenerge-

tischer Exzitonen durch St�o�e an freien Ladungstr�agern. Dabei wird deutlich,

welch wichtige Rolle die innere Struktur des neutralen Exzitons f�ur die St�arke

der Wechselwirkung mit anderen (Quasi-)Teilchen spielt [G�og00].

Die Stabilit�at der Phase der exzitonischen Polarisation in hochreinen Proben

ist nicht nur bei der Kopplung an das Lichtfeld ausschlaggebend f�ur die Ent-

stehung neuer Quasiteilchen, sondern auch bei der koh�arenten Wechselwirkung

von Exzitonen mit Gitterschwingungen: vor dem Hintergrund eines Kontinu-

ums von Elektronen und L�ochern k�onnen sich schwach gebundene, gemeinsam

durch den Kristall propagierende Exziton-Phonon-Paare bilden, deren spektra-

le Charakteristik hier erstmals eingehend untersucht wird. Die leicht �uberh�ohte

Nichtlinearit�at der Exziton-Phonon-Resonanz �au�ert sich auch beim Vierwellen-

mischen. Mit dieser experimentellen Technik, die direkt auf die koh�arente Po-

larisation im System zugreift, kann eine weitere koh�arente exzitonische Wech-

selwirkung, n�amlich die koh�arente phononassistierte Streuung der Polarisation

des Exzitons und der von Interband�uberg�angen, beobachtet werden [Ban95]. Bei

diesem Proze� geht entscheidend die Energie-Zeit-Unsch�arfe bei der Emission

und Absorption der vermittelnden longitudinal-optischen Phononen ein. Hoch

im Absorptionskontinuum { weit oberhalb der Exzitonresonanz { wird erstmals

die Energieabh�angigkeit der Phasenrelaxationszeit von Interband�uberg�angen im

Limit niedriger Anregungsdichte nachgewiesen. Im Falle gro�er Anregungsdichte

treten Vielteilchene�ekte wie z.B. anregungsinduziertes Dephasing in den Vor-

dergrund. Der letzte Teil der Arbeit besch�aftigt sich mit einer neu entwickelten

Variante des Vierwellenmischens. Mit ihr k�onnen die Populationsdynamik von



Einleitung 7

Nichtgleichgewichts-Ladungstr�agerverteilungen abgebildet und die Relaxations-

raten von Leitungsbandelektronen bei der st�arksten und schnellsten Wechselwir-

kung mit dem Gitter polarer Halbleiter { der Fr�ohlich-Wechselwirkung { pr�azise

bestimmt werden.



Kapitel 2

Materialeigenschaften von GaAs

und CdTe

Die Kristallstruktur, die elektronische Bandstruktur, die Gitterschwingungsmo-

den und die linearen optischen Eigenschaften von Galliumarsenid (GaAs) und

Cadmiumtellurid (CdTe) werden in diesem Kapitel vorgestellt. Beide Materialsy-

steme besitzen eine �ahnliche elektronische Bandstruktur, unterscheiden sich aber

in der St�arke der Ladungstr�ager-Phonon-Kopplung. Soweit nicht anders angege-

ben sind die Materialparameter der Referenz [Mad96] entnommen.

2.1 Kristallstruktur und elektronische

Bandstruktur

GaAs und CdTe geh�oren zur Klasse der III-V- bzw. II-VI-Verbindungshalbleiter.

Sie kristallisieren in der Zinkblende-Struktur. Die zwei fcc-Untergitter bestehen

aus den Elementen der III. (Ga) bzw. II. (Cd) Hauptgruppe des Periodensystems

und den Atomen der V. (As) bzw. VI. (Te) Hauptgruppe. Bei Zimmertemperatur

besitzen GaAs und CdTe Gitterkonstanten von 5.653�A und 6.482�A. Wegen der

unterschiedlichen Elektronegativit�at der Gitterkonstituenten �ndet man in GaAs

30% ionischen Bindungsanteil, in CdTe 70%. Die Ladungstrennung innerhalb der

Einheitszelle erzeugt ein erhebliches Dipolmoment, dem man eine e�ektive La-

dung e�=0.36 e0 f�ur GaAs und e
�=0.42 e0 f�ur CdTe zuordnen kann.

In Einelektronenn�aherung sind die Eigenzust�ande im translationsinvarianten Po-

tential aus Atomr�umpfen und restlichen Elektronen Blochwellenfunktionen mit

den Quantenzahlen Bandindex und Kristallimpuls �hk. Im reduzierten Zonen-
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10 Materialeigenschaften von GaAs und CdTe

schema, dem Fourierraum zur Elektronenortskoordinate, lassen sich die Energie-

eigenwerte �ubersichtlich als B�ander innerhalb der Brillouinzone darstellen.

Abb. 2.1 zeigt die Bandstruktur von GaAs und CdTe. Beide Materialien sind

direkte Halbleiter, d.h. im Zentrum � der Brillouinzone stehen sich ein lokales

Valenzbandmaximum und ein lokales Leitungsbandminimum gegen�uber. Diese

Eigenschaft erm�oglicht direkte elektrische Dipol�uberg�ange zwischen Valenz- und

Leitungsbandkanten { ein f�ur optoelektronische Anwendungen wichtiges Krite-

rium. Bei tiefen Temperaturen (T < 10K) ist die Oberkante des voll besetzten

Valenzbands durch eine Energiel�ucke EG=1.520 eV in GaAs und EG=1.606 eV

in CdTe von der Unterkante des Leitungsbands getrennt.

Im �-Tal nahe k=0 sind die Leitungsb�ander von GaAs und CdTe in guter N�ahe-

rung sph�arisch symmetrisch mit parabolischer Energiedispersion. Den zweifach

spin-entarteten s-artigen Elektronenzust�anden l�a�t sich aus der reziproken Band-

Abb. 2.1: Bandstrukturschemata von GaAs (links) und CdTe (rechts), berechnet nach

der Pseudopotentialmethode [Che76].

kr�ummung eine e�ektive Masse von 0.067m0 [Ada85] in GaAs und 0.090m0 in

CdTe [Mad96] zuordnen. Dabei bezeichnet m0 die Ruhemasse des freien Elek-

trons im Vakuum. Die mit den geringen Massen verbundene hohe Beweglichkeit

der Leitungsbandelektronen wird bei GaAs zum Bau von Hochfrequenzbauele-

menten, Halbleiterlasern und optoelektronischen Modulatoren ausgenutzt. CdTe

�ndet wegen Schwierigkeiten bei der p-Dotierung bisher haupts�achlich in Strah-

lungsdetektoren Verwendung. F�ur gr�o�ere Energien enthalten die Leitungsband-
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zust�ande in GaAs zunehmend p-artige Komponenten, was zu Termen h�oherer als

zweiter Ordnung in der Dispersion f�uhrt [Ruf90]: E(k)= �h2k2/ 2me -�0 k
4 mit

�0' 2400 eV�A4. An den R�andern der Brillouinzone be�nden sich weitere Lei-

tungsbandminima (Seitent�aler), die jedoch wegen ihres gro�en Abstandes von

der Bandkante { 0.3 eV (GaAs) und 0.95 eV (CdTe) { ohne Einu� auf die in

dieser Arbeit durchgef�uhrten Messungen sind.

Das Valenzband ist an seiner Oberkante f�ur verspannungsfreie, kristalline GaAs-

und CdTe-Proben vierfach entartet. Es setzt sich aus je zweifach entarteten

Schwerloch- (engl.: heavy-hole, hh) und Leichtlochb�andern (engl.: light-hole, lh)

zusammen, die aus atomaren 4p-Niveaus aufgebaut sind. Das Schwerlochband

in GaAs besitzt eine stark von der Richtung im k-Raum abh�angige Masse: in

h111i-Richtung ist die e�ektive Masse mit m
h111i
hh = 0.8m0 doppelt so gro� wie in

h100i-Richtung. Diese Anisotropie ist bei CdTe schw�acher ausgepr�agt; man �ndet
m

h111i
hh =0.84m0 und m

h100i
hh =0.72m0. Bei der Interpretation von Experimenten

werden meist die gemittelten Massen m�
hh=0.5m0 (GaAs) und m�

hh=0.75m0

(CdTe) herangezogen. Demgegen�uber ist das Band der leichten L�ocher ann�ahernd

sph�arisch mit e�ektiven Massen von mlh=0.088m0 (GaAs) und mlh=0.12m0

(CdTe). Mit zunehmendem Kristallimpuls wird die energetische Entartung der

beiden B�ander am �-Punkt aufgehoben. Durch die Spin-Bahn-Aufspaltung �

zu tieferen Energien verschoben liegt das ebenfalls zweifach entartete Valenz-

band der abgespaltenen L�ocher (engl.: split-o�, so) mit einer e�ektiven Masse von

m�
so=0.145m0 in GaAs. Experimentell ist nur die Wechselwirkung zwischen den

B�andern der leichten und der abgespaltenen L�ocher in GaAs relevant. Anders als

bei CdTe (�=0.8 eV) �au�ert sich wegen der vergleichsweise kleinen Aufspaltung

�=0.34 eV in GaAs das anticrossing der lh- und so-B�ander schon bei niedri-

excess energy (meV)

0 40 80 120

ef
fe

ct
iv

e 
m

as
s 

m
/m

0

0.00

0.06

0.12

0.18
m*lh

m*e

m*hh,Γ = 0.5 m0
m*e,Γ   = 0.066 m0
m*lh,Γ  = 0.088 m0
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�
e) in GaAs

[Ruf90]. Die n�aherungsweise konstante Schwerlochmasse (m�
hh) ist nicht eingezeichnet.



12 Materialeigenschaften von GaAs und CdTe

geren Energien: Der Dispersionszweig der leichten L�ocher biegt zum Band der

schweren L�ocher hin ab. Dabei nimmt, wie in Bild 2.2 dargestellt, die e�ektive

Leichtlochmasse zu.

2.2 Gitterdynamik: Optische und akustische

Phononen

Wie bei der Herleitung der elektronischen Bandstruktur ergibt sich auch f�ur die

quantisierten Gitterschwingungen aus der Kristallperiodizit�at die Beschreibung

in einem B�anderschema. Da GaAs und CdTe zwei Atome in der primitiven Ein-

heitszelle besitzen, tritt zum akustischen Phononzweig noch ein optischer hinzu.

(a)

(b)

Abb. 2.3: Phonondispersionskurven (a) in CdTe [Row74] und (b) GaAs [Bla82]. Die

Energie longitudinal optischer Moden ist f�ur kleine Impulswerte q nahezu konstant.
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Beide Zweige bestehen wiederum aus einem longitudinalen (LO) und zwei trans-

versalen (TO) �Asten (siehe Abb. 2.3), die bei k=0 wegen des polaren Kristall-

charakters nach der Lyddane-Sachs-Teller-Relation ((ELO=ETO)
2 = "st= "1) auf-

gespalten sind. Nahe der Brillouinzonenmitte sind die Dispersionsrelationen der

optischen Phononen ach mit wellenvektorunabh�angigen LO-Phononenergien von

ELO=36.1meV in GaAs und ELO=21.0meV in CdTe. Bei k=0 besteht auch ein

einfacher linearer Zusammenhang zwischen der Frequenz akustischer Phononen

und ihrem Wellenvektor mit der Schallgeschwindigkeit als Proportionalit�atskon-

stante (GaAs: vS=3.86� 103m/s). Die statischen Dielektrizit�atskonstanten "st,

die die Polarisierbarkeit von Gitter und Elektronensystem enthalten, haben in

GaAs und CdTe die Werte 12.5 und 10.2; die nur aus dem elektronischen An-

teil bestehenden hochfrequenten Polarisierbarkeiten "1 betragen 10.9 und 7.1

[Mad96].

2.3 Optische Absorption

F�ur ein wechselwirkungsfreies Elektron-Loch-System erwartet man oberhalb der

Bandl�ucke einen gem�a� der kombinierten Zustandsdichte von Valenz- und Lei-

tungsband wurzelf�ormig mit der �Uberschu�energie ansteigenden Absorptions-

koeÆzienten und unterhalb von EG Transparenz f�ur Photonen. Die attraktive

Coulomb-Wechselwirkung zwischen Elektronen und L�ochern modi�ziert dieses

einfache Bild jedoch insbesondere im Bereich der Bandkante deutlich: Unter-

halb EG bilden sich analog zur Wassersto�serie diskrete Zust�ande { Exzitonen

{ mit gro�em Dipolmatrixelement und resonanzartiger Absorptionserh�ohung. In

kristallinen Halbleiter-Proben sind sie wegen der Sto�verbreiterung durch ther-

misch angeregte Phononen nur bei sehr tiefen Gittertemperaturen TL� 50K spek-

tral au�osbar. In Halbleitersystemen niedrigerer Dimension k�onnen sie wegen der

gr�o�eren Bindungsenergie noch bei Raumtemperatur beobachtet werden [Wei85].

Abb. 2.4 zeigt links ein Absorptionsspektrum einer hochreinen GaAs-Probe na-

he der Bandkante bei TL=1.2K. Die ersten drei Linien der Exzitonserie sind

deutlich sichtbar. Rechts ist die Energieabh�angigkeit des Imagin�arteils der Di-

elektrizit�atskonstante in CdTe bei der Temperatur TL=77K dargestellt. Neben

der starken Linie des fundamentalen Exzitons tritt etwa im Abstand einer LO-

Phononenergie �uber ihr im Kontinuum eine breite Struktur �uberh�ohter Absorp-

tion auf, deren Form und Lage phononassistierte �Uberg�ange allein nicht erkl�aren

k�onnen. Vielmehr ist die Kon�gurationswechselwirkung zwischen freien Elektron-

Loch- und Exziton-LO-Phonon-Zust�anden f�ur sie verantwortlich [Sak70]. In GaAs

k�onnen diese kombinierten Exziton-Phonon-Quasiteilchen im linearen Absorpti-

onsspektrum nicht beobachtet werden. Die Bindungsenergie der Exzitonen im 1s-
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Zustand betr�agt bei TL=10K in GaAs 4.2meV und in CdTe 11meV. Unterhalb

der 1s-Exzitonen erscheinen zus�atzlich an Restverunreinigungen gebundene Ex-

zitonenlinien. Zu noch niedrigeren Photonenenergien l�auft das Absorptionsspek-

trum exponentiell aus (Urbach-Ausl�aufer). Auch oberhalb der Bandkante erh�oht

sich durch die Coulombkorrelation von Elektron und Loch das �Ubergangsmatrix-

element (Coulomb- bzw. Sommerfeld�uberh�ohung, siehe Kap. 5.3), was einen nicht

mehr wurzelf�ormigen, sondern linearen Verlauf des AbsorptionskoeÆzienten zur

Folge hat.

Abb. 2.4: Absorptionsspektren hochreiner GaAs- (links [Ulb88]) und CdTe-Proben

(rechts [Dil68]) nahe der Bandl�uckenenergie bei Gittertemperaturen von 1.2K und

77K. Die scharfen Maxima geh�oren zu Exzitonzust�anden mit der Hauptquantenzahl n.

Bei noch niedrigeren Energien �ndet man an Verunreinigungen gebundene Exzitonen

(D0X). In CdTe ist au�erdem im Absorptionskontinuum eine verbreiterte Exziton-LO-

Phonon-Resonanz zu sehen.

Die folgende Tabelle 2.1 fa�t noch einmal alle wichtigen Materialparameter zu-

sammen:

a (�A) e� (e0) me (m0) mhh (m0) mlh (m0) mso (m0)

GaAs 5.653 0.36 0.067 0.4: : : 0.8 0.088 0.145

CdTe 6.482 0.42 0.090 0.72: : : 0.84 0.12 -



Materialeigenschaften von GaAs und CdTe 15

"st "1 EB (eV) ELO (meV) vS (m/s) EG (eV)

GaAs 12.5 10.2 4.2 36 3860 1.520

CdTe 10.9 7.1 11 21 - 1.606

Tabelle 2.1: GaAs- und CdTe-Materialkonstanten: Gitterkonstante a, e�ektive La-

dung in der Einheitszelle e�, e�ektive Elektron- me, Schwerloch- mhh und Leicht-

lochmasse mlh, e�ektive Masse der abgespaltenen L�ocher mso, statische Dielektri-

zit�atskonstante "st, Hochfrequenz-Dielektrizit�atskonstante "1, Bindungsenergie

des 1s-Exzitons EB, LO-Phonon-Energie ELO, mittlere Schallgeschwindigkeit vS
und Bandl�ucke EG bei TL=0K.



Kapitel 3

Der Zwei-Farben-Ti:Saphir-Laser

Der Zwei-Farben-Ti:Saphir-Laser ist die Quelle zweier fast perfekt synchronisier-

ter fs-Lichtimpulse [Lei95], deren spektrale Eigenschaften ohne Beeintr�achtigung

des Kopplungsmechanismus der beiden Impulse zur Anpassung an experimentelle

Bed�urfnisse frei gew�ahlt werden k�onnen [F�ur96]. Zudem bleibt die 76MHz hohe

Repetitionsrate erhalten, so da� bei einer Zeitau�osung von etwa 10 fs ultraschnel-

le dynamische Prozesse in kondensierter Materie mit hervorragender Statistik un-

tersucht werden k�onnen.

Als aktives Medium wird mit Ti 3+-Ionen dotierter Saphir verwendet (Ti:Saphir)

[Spe91]. Durch die Ankopplung des nichtabgeschirmten 3d-Elektrons von Ti 3+

an das Phononbad des Wirtskristalls wird die Fluoreszenzbande so stark ver-

breitert, da� Lasert�atigkeit im Spektralbereich von 700 nm bis 1000 nm m�oglich

wird [Mou86]. In diesem Wellenl�angenintervall liegen bei tiefen Temperatu-

ren gerade die Bandl�ucken von vielen aus technologischer Sicht wichtigen und

f�ur die Grundlagenforschung interessanten Halbleitermaterialien, so z.B. von

CdTe (770 nm), GaAs (820 nm) oder InP (860 nm). Der Zwei-Farben-Laser

wird selbst wiederum e�ektiv in der Absorptionsbande von Ti:Saphir zwischen

400 nm und 600 nm [Agg88] mithilfe eines Argonionen- (bei 488 nm bzw. 514 nm)

oder eines rausch�armeren frequenzverdoppelten Festk�orperlasers (z.B. Nd:YVO4,

bei 532 nm) gepumpt. Er kann wegen der gro�en thermischen Leitf�ahigkeit

(42W/mK bei Raumtemperatur) und der hohen Zerst�orschwelle von Saphir bei

hoher Ausgangsleistung betrieben werden.

Wie man sich aus der Fouriertransformation eines im Zeitraum z.B. gau�f�ormigen

Wellenpakets leicht klar macht, ist zur Erzeugung kurzer Impulse das Anschwin-

gen vieler longitudinaler Resonatoreigenmoden mit fester Phasenbeziehung zuein-

ander erforderlich (Modenkopplung). Zu diesem Zweck werden die resonatorinter-

nen Verluste oder die Verst�arkung synchron mit der Impulsumlaufzeit ver�andert

[Kai88]. Beim Ti:Saphir-Laser erreicht man diese periodische Modulation ohne

16
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aktive Elemente durch Ausnutzen der nichtlinearen Kristalleigenschaften, spe-

ziell der Intensit�atsabh�angigkeit des Brechungsindex (Kerr-E�ekt): Da die zu-

grundeliegende nichtresonante elektronische Nichtlinearit�at keine Verz�ogerungs-

e�ekte einbringt, wird eine bestimmte momentane radiale Intensit�atsverteilung

der Lasermode in einen entsprechenden Brechungsindexgang umgesetzt. F�ur eine

TEM00-Mode wirkt dieser Proze� wie eine Linse (schwache Selbstfokussierung).

Die Resonatorgeometrie ist so gestaltet, da� bei den weiteren Uml�aufen die in-
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Abb. 3.1: Aufbau des Zwei-Farben-Ti:Saphir-Lasers: Die Abk�urzungen bedeuten:

BS: Strahlteiler; �/2: Verz�ogerungsplatte zur Feinjustage der Pumpleistung; L: Lin-

se (f= 10 cm); FM1, FM2: Faltungsspiegel (f= 5 cm); G: Laserkristall (L�ange 6mm);

EM: acher Endspiegel; P1a, P1b, P2a, P2b: Prismen aus synthetischem Quarzglas;

S1, S2: Spalte; OC1, OC2: Auskoppelspiegel (plan, Transmission=3%).

tensiven Impulsanteile besser mit dem gepumpten Kristallvolumen �uberlappen

(weiche Blende) und eine h�ohere Verst�arkung als die konkurrierende Dauerstrich-

mode erfahren. Die Grenze der Impulsverk�urzung dieses durch Intensit�atsuktua-

tionen selbst startenden Selektionsverfahrens (passive Modenkopplung) ist durch

die Dispersion zweiter Ordnung im Resonator gesetzt [Spi94], die die o.g. feste

Phasenbeziehung zerst�ort und ein Zerie�en des Wellenpakets bewirkt. Im Zweig

mit der k�urzeren Prismenstrecke (Abb. 3.1) wird die vom Saphir-Kristall einge-

brachte positive Dispersion zweiter Ordnung nur schwach �uberkompensiert, was

die Erzeugung sehr kurzer Lichtimpulse gestattet (Charakteristik in Abb. 3.2).

Sie werden meist als Abtastimpulse zum Abfragen eines gro�en Spektralbereichs

eingesetzt. Die Impulse des anderen Zweigs mit der st�arker negativen Gruppen-

geschwindigkeitsdispersion sind spektral sch�arfer (Abb. 3.2) und dienen der de-

�nierten Anregung eines engeren Bereichs energetisch benachbarter �Uberg�ange.

Abb. 3.1 zeigt den in dieser Arbeit verwendeten Zwei-Farben-Ti:Saphir-Laser. Er

besteht aus zwei astigmatisch kompensierten, longitudinal gepumpten Resona-

toren, die die hochreektierenden End- (EM) bzw. Faltungsspiegel (FM1, FM2)
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und das Lasermedium (6mm langer Ti:Saphir-Kristall) miteinander teilen. An

den teildurchl�assigen Spiegeln OC1/ 2, deren Transmissionscharakteristik die Zen-

tralwellenl�ange der Impulse festlegt, werden typischerweise 3% der umlaufenden

Energie ausgekoppelt. Zus�atzlich kann wegen der r�aumlichen Aufspaltung der

Frequenzkomponenten nach den Prismen P1b und P2b die Wellenl�ange durch die

Spalte S1 und S2 eingestellt werden. Die Impulsdauern kontrolliert man �uber die

totale Dispersion zweiter Ordnung im jeweiligen Zweig durch Variation des zu

durchlaufenden Prismenmaterials, indem man P1b und P2b senkrecht zur Basis

verschiebt.

Wesentlich f�ur das Gelingen der Synchronisation der Impulse ist die Kopropaga-

tion entlang eines gemeinsamen Wechselwirkungsvolumens, das zur Vermeidung

chaotischer Verst�arkung nicht zu gro� gew�ahlt werden darf und im Kreuzungsbe-

reich der Pumpstrahlen nur wenige Mikrometer betr�agt. Sind die Resonatorl�angen
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Abb. 3.2: Links: Typische Spektren der Impulse des Laserzweigs 1 (gestrichelt) mit

8 nm und des Zweigs 2 (durchgezogen) mit 100 nm Halbwertsbreite. Rechts: Autokor-

relationsmessung der Impulse aus Zweig 2: tp=16 fs.

durch Piezo- und mechanische Zustellelemente von OC2 bis auf � 1�m angegli-

chen, setzt der eÆziente Kopplungsmechanismus ein. Er beruht auf einem Zusam-

menspiel von negativer Gruppengeschwindigkeitsdispersion und Kreuzphasenmo-

dulation [F�ur96]. Letztere bezeichnet die gegenseitige Phasenverschiebung in den

Impulsen durch die Nichtlinearit�at des Brechungsindex. Wegen der Intensit�ats-

verh�altnisse wird nur die regelnde Wirkung der k�urzeren Impulse aus Zweig 2 auf

den Zweig 1 betrachtet. Angenommen der Impuls aus Zweig 1 tri�t im gemein-

samen Kristallvolumen verz�ogert ein. Dann wird durch zur Zentralwellenl�ange 1
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asymmetrische Generation von Frequenzkomponenten bei der Kreuzphasenmodu-

lation die Tr�agerfrequenz 1 leicht blauverschoben (typisch: Bruchteile eines Nano-

meters) [Bal88]. Wegen der negativen Gruppengeschwindigkeit impliziert dies eine

k�urzere Resonatorumlaufzeit. Der zeitliche Abstand zwischen den beiden Impul-

sen nimmt ab. Entsprechend verl�auft die Argumentation im Falle eines fr�uheren

Eintre�ens von Impuls 1 �uber die Rotverschiebung der Zentralwellenl�ange 1.

Leistungsmerkmale des Lasers

Die wichtigsten Kennwerte des Zwei-Farben-Ti:Saphir-Lasers sind in folgender

Tabelle noch einmal zusammengefa�t:

Impulsdauern: 15 - 150 fs

spektraler Abstimmbereich: 705 nm - 870 nm

typ. Ausgangsleistung pro Zweig: 80 - 400mW

max. Impulsenergie: 7 nJ

Repetitionsrate: 76MHz

gesamte Pumpleistung: 6 - 8W

Jitter (Synchronisation): < 2 fs

Tabelle 3.1: Kennwerte des Zwei-Farben-Ti:Saphir-Lasers. Die Impulsdauern sind

die zeitlichen FWHM-Breiten.



Kapitel 4

Experimentelle Verfahren

Mit der Erzeugung von Femtosekunden-Lichtimpulsen konnte die Festk�orperspek-

troskopie in den achtziger Jahren erstmals in den Zeitbereich vordringen, auf

dem sich elementare elektronische Wechselwirkungen abspielen [Kai88]. Da die oft

nur aus wenigen Lichtschwingungen bestehenden Impulse k�urzer als die Energie-

oder Phasenrelaxationszeit im Halbleiter sind, kann die Dynamik von injizier-

ten Nichtgleichgewichts-Ladungstr�agerverteilungen direkt verfolgt [Lei96a] und

selbst die Energie-Zeit-Unsch�arfe bei Streuprozessen beobachtet werden [F�ur97a].

Auch die vom Laser den gebundenen [Leo90] oder freien [Jos97] Zust�anden aufge-

pr�agte Koh�arenz, die die quantenmechanische Phase verschiedener Niveaus fest-

legt, �au�ert sich auf diesen Zeitskalen als hochfrequente Schwebung des Transmis-

sionskoeÆzienten (Quanten-Beats).

Daneben kann die Manipulation der Phase durch intensive Impulse auch zu sti-

mulierter Erzeugung oder Rekombination von Elektronen und L�ochern (Rabi-

Oszillationen) [Sch�u99, F�ur97b] oder mit phasengekoppelten Impulsen sogar zum

ultraschnellen Abschalten einer Anregung oder eines noch nicht abgeschlossenen

Streuprozesses (koh�arente Kontrolle) [Heb95, Weh98] eingesetzt werden.

Zwei der m�achtigsten spektroskopischen Methoden zur Untersuchung vieler weite-

rer ultraschneller E�ekte { die di�erentielle Transmissionsspektroskopie und das

Vierwellenmischen { werden im folgenden vorgestellt.

Zeitlich und spektral aufgel�oste Transmissionsspektroskopie

Zur di�erentiellen Transmissionsspektroskopie verwendet man ein Paar zeitlich

korrelierter Lichtimpulse, von denen einer (Pumpimpuls) der Anregung elektroni-

scher Zust�ande dient. Viele Aspekte der Relaxation werden bei energetisch relativ

20
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scharfen Ladungstr�agerverteilungen besser erkennbar, weshalb man den Pump-

impuls meist spektral schmal w�ahlt. Die angeregte, schnell relaxierende Nicht-

gleichgewichtsverteilung ist mit einer ultraschnellen transienten �Anderung der

optischen Eigenschaften { z.B. des TransmissionskoeÆzienten { verbunden, die

ein zweiter schw�acherer Impuls (Probeimpuls) mit einer mechanisch einstellbaren

zeitlichen Verz�ogerung abfragt. Vorteilhaft sind kurze, spektral breite Abtastim-

pulse, die eine unwesentliche zeitliche Unsch�arfe einf�uhren und gleichzeitig die

Beobachtung eines weiten Energiebereichs gestatten. Um die gerade beschriebe-

ne Impulskonstellation zu erreichen, war man bisher darauf angewiesen, durch

nichtlineare Prozesse wie Selbstphasenmodulation ein breitbandiges Probespek-

trum zu erzeugen. Wegen der daf�ur erforderlichen hohen Einzelimpulsenergien

mu�ten die Laserimpulse nachverst�arkt werden, was die Repetitionsraten auf ei-

nige kHz reduzierte. Die im Zwei-Farben-Ti:Saphir-Laser hingegen erhaltene hohe

Repetitionsrate von 76MHz erh�oht die Emp�ndlichkeit der Messung um fast drei

Gr�o�enordnungen [Lei96b].

Die Me�werte werden als normierte Transmissions�anderungen �T/T0=(T-

T0)/T0 angegeben { als die durch den Pumpimpuls induzierte �Anderung der

Transmission dividiert durch die Transmission des Probeimpulses f�ur den nicht-

angeregten Halbleiter. Bei Verz�ogerungen, die k�urzer als die Phasenrelaxations-

zeit des Systems sind, m�ussen koh�arente Signalbeitr�age mit in Betracht gezo-

gen werden (vgl. Einf�uhrung) [Flu87]. Die inkoh�arente Dynamik im Band-zu-

Band-Kontinuum enth�alt wegen der reduzierten Absorption besetzter Zust�ande

(Pauli-Verbot, Kap. 5.3) Informationen �uber die momentane Energieverteilung

der Ladungstr�ager. Modi�kationen durch Vielteilchene�ekte, die z.B. zu Ver�ande-

rungen der Bandstruktur oder einer Verbreiterung der Niveaus f�uhren, sind f�ur

freie Ladungstr�ager verglichen mit gebundenen Elektron-Loch-Paaren erst bei ho-

hen Dichten von Bedeutung [Lei96a] (Kap. 5.3). In Abb. 4.1 ist der Aufbau des

spektral und zeitlich aufgel�osten Transmissionsexperiments dargestellt. Der Im-

pulszug aus Zweig 1 des Zwei-Farben-Ti:Saphir-Lasers wird zur Anregung von

Ladungstr�agern in der auf einer Gittertemperatur von 20K gehaltenen Halblei-

terprobe verwendet. Aus Zweig 2 stammen die breitbandigen Abtastimpulse zum

Abfragen der pumpinduzierten Transmissions�anderungen. �Uber die L�ange der in

0.5�m-Schritten positionierbaren Verz�ogerungsstrecke (VD) kann der zeitliche

Abstand der beiden Impulse eingestellt werden. Zur Untersuchung eines Bereichs

m�oglichst homogener Anregungsdichte wird der B�undeldurchmesser des Probe-

strahls kleiner als der der Pumpimpulse gew�ahlt. Das transmittierte Abtastlicht

f�allt nach spektraler Selektion im Doppelmonochromator (Spec) auf eine Silizi-

umphotodiode (P). Ein Lock-In-Verst�arkersystem verarbeitet das aufgenomme-

ne Signal: Anregungs- und Abtastb�undel sind durch Unterbrecherr�ader (C1/2,

engl.: chopper) mit den Frequenzen 10 kHz und 12Hz moduliert. Der Hochpa�-
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�lter (HP) mit einer Grenzfrequenz von 5 kHz trennt den gro�en Signalanteil ab,

der von der Transmission des Probeimpulses durch den nichtangeregten Halb-

leiter stammt, so da� im zu C1 phasengekoppelten Lock-In-Verst�arker I nur die

durch Anregungsimpulse induzierten Signalkomponenten verst�arkt werden. Lock-

In II mi�t phasengekoppelt zu C2 bei 12Hz die Amplitude des Abtastsignals und

dient zur Normierung des Signals in Lock-In I. Zuletzt �ltert ein weiterer Lock-

In-Verst�arker III, der an C2 phasengekoppelt ist, das Quotientensignal bei 12Hz

heraus und unterdr�uckt damit in Richtung des Abtastb�undel gestreutes Anre-

gungslicht. Mit diesem Detektionsschema k�onnen kleinste Transmissions�anderun-

gen an der Grenze des Schrotrauschens gemessen werden [Lei96b].
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Abb. 4.1: Aufbau zur Messung zeitlich und spektral aufgel�oster Transmissions�anderun-

gen. Die Lichtimpulse f�ur Anregung und Abtasten werden von Zweig 1 und 2 des Zwei-

Farben-Ti:Saphir-Lasers bereitgestellt. Die Lock-In-Verst�arker sind phasengekoppelt

zu den Unterbrecherr�adern der entsprechenden Modulationsfrequenz. Die Abk�urzun-

gen bedeuten: BS: Strahlteiler, C1/2: Unterbrecherr�ader, VD: Verz�ogerungsstrecke, S:

Halbleiterprobe, CR: Helium-Kryostat, Spec: Doppelmonochromator, P: Siliziumpho-

todiode, HP: Hochpa��lter.

Die Entstehung und der physikalische Gehalt von Vierwellenmischungs-

Signalen wird in Kap. 5.4 erarbeitet. Entsprechenden Messungen in Kap. 7 ist

jeweils der verwendete experimentelle Aufbau vorangestellt.



Kapitel 5

Ladungstr�agerdynamik in

Halbleitern

Dieses Kapitel beginnt mit einer ph�anomenologischen �Ubersicht �uber die Stadi-

en der Relaxation von Polarisationen und Besetzungen eines optisch angeregten

Halbleiters. Im Anschlu� daran wird das theoretische R�ustzeug zur Behandlung

der koh�arenten und inkoh�arenten Ladungstr�agerdynamik in Anwesenheit eines

Lichtfelds hergeleitet. Ausgehend von den Halbleiter-Blochgleichungen wird die

Signalentstehung bei Anrege-Abfrage- und Vierwellenmischungs-Experimenten

erkl�art. Beide Spektroskopiemethoden werden zur Untersuchung der im letzten

Abschnitt besprochenen elementaren Wechselwirkungen von Ladungstr�agern un-

tereinander oder mit dem Kristallgitter eingesetzt.

5.1 Ladungstr�ager-Relaxation

Nach der Anregung durch einen ultrakurzen Lichtimpuls kehrt das System durch

verschiedene Relaxationsprozesse wieder in den urspr�unglichen thermodynami-

schen Gleichgewichtszustand zur�uck. Dieser Vorgang kann grob in vier charakte-

ristische, teilweise �uberlappende Zeitabschnitte eingeteilt werden (Abb. 5.1), de-

ren Dauer stark abh�angig ist vom Subsystem (Ladungstr�ager, Phononen), von

Materialparametern (e�ektive Massen, Polarizit�at des Kristalls) und von den An-

regungsbedingungen (Gittertemperatur, �Uberschu�energie und Anregungsdichte

der Ladungstr�ager).

23
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Koh�arentes Regime (tD� 200 fs): W�ahrend der Wechselwirkung pr�agt der La-

serimpuls dem System, insbesondere der Polarisation im Medium, eine wohl-

de�nierte Phase auf. Diese Koh�arenz geht nach der Anregung aber rasch �uber

verschiedene Wechselwirkungsprozesse irreversibel verloren. Ein hochdichtes

Elektron-Loch-Plasma mit N � 1017 cm�3 f�uhrt zum Verlust der Phase der

Interbandpolarisationen innerhalb einiger Femtosekunden [Bec88] und zerst�ort

die wegen der Ladungsneutralit�at stabilere exzitonische Koh�arenz binnen weniger

als 100 fs [Schu86]. Bei niedrigeren Anregungsdichten gewinnt die langsamere

Streuung mit Phononen an Bedeutung. F�ur sehr kleine Gittertemperaturen

zerf�allt die koh�arente Interbandpolarisation haupts�achlich bei der Emission

optischer Phononen durch Leitungsbandelektronen { ein Proze� mit einer

Zeitkonstante von 240 fs in GaAs [Lei96a].

Nichtthermisches Regime (tD� 2 ps): Da phasenzerst�orende Prozesse meist

nur mit schwacher Energierelaxation verbunden sind, k�onnen die Verteilungs-

funktionen von Elektronen und L�ochern kurz nach der Anregung noch gut

durch die spektrale Form des eingestrahlten Laserimpulses beschrieben werden.

St�o�e von freien Ladungstr�agern oder Exzitonen f�uhren f�ur mittlere Dichten

N � 1016 cm�3 zu einer Thermalisierung der Nichtgleichgewichts-Verteilungen

mit Zeitkonstanten von einigen 100 fs. Im Fall niedriger Anregungsdichte relaxie-

ren freie Ladungstr�ager oder { in Systemen mit starker Elektron-Loch-Bindung

{ hei�e Exzitonen durch Emission monoenergetischer LO-Phononen [Hie75].

Die Ann�aherung an thermische Verteilungen erfolgt dann �uber Streuung an

akustischen Phononen.

Regime hei�er Ladungstr�ager (1 ps� tD� 100 ps): Die Subsysteme von Elek-

tronen, L�ochern, Exzitonen und Phononen werden nun durch i.a. unterschied-

liche Temperaturen charakterisiert. W�ahrend Elektronen und L�ocher �uber

Coulombstreuung in wenigen Pikosekunden ins thermische Gleichgewicht kom-

men, dauert der Temperaturausgleich mit dem Gitter deutlich l�anger. In diesen

Zeitabschnitt f�allt auch die Bildung von Exzitonen aus Elektronen und L�ochern

mit geringem Kristallimpuls.

Isothermes Regime (tD� 100 ps): Durch Rekombination der Ladungstr�ager

wird schlie�lich wieder der Ausgangszustand erreicht. Verunreinigungen und

freie Ober�achenzust�ande beg�unstigen schnelle, nichtstrahlende Prozesse.
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Abb. 5.1: Einteilung der Relaxation photogenerierter Ladungstr�ager in Halbleitern in

vier teilweise �uberlappende Phasen (nach [Sha96]).

5.2 Theorie der koh�arenten optischen Anregung

Grunds�atzlich werden zwei verschiedene Ans�atze verfolgt, um die Dynamik ei-

nes Vielteilchensystems in Wechselwirkung mit externen Feldern zu beschrei-

ben. Der abstraktere Zugang geht von Nichtgleichgewichts-Greensfunktionen

aus, die systematische st�orungstheoretische Entwicklungen zulassen. Die forma-

le L�osung ihrer Bewegungsgleichungen f�uhrt jedoch auf ein kompliziertes Inte-

gro-Di�erentialgleichungssystem zweizeitiger Greensfunktionen und Propagato-

ren [Hau88, Zim88], die nur n�aherungsweise mithilfe des Kadano�-Baym-Ansatzes

zu einzeitigen Funktionen reduziert werden k�onnen [Kad62], aus denen sich die

physikalischen Observablen einfacher berechnen lassen.

Unmittelbar mit einzeitigen Einteilchen-Erwartungswerten setzt der Dichtema-

trixformalismus an, der wegen seiner gr�o�eren Anschaulichkeit im folgenden ver-

wendet wird. Die augenblicklichen Systemeigenschaften werden darin durch die

reduzierten Dichtematrizen �ek;k0(t) = hcyk(t) ck0(t)i; �hk;k0(t) = hd yk(t) dk0(t)i und
�phq;q0(t) = hayq(t) aq0(t)i, speziell die Elektron- (ne) und Lochdichten (nh) sowie die

Interbandpolarisation (p), beschrieben:

nek(t) = hcyk(t) ck(t)i; nhk(t) = hd yk(t) dk(t)i; pk(t) = hcyk(t) d y�k(t)i: (5.1)

cyk (d
y
k) und ck (dk) sind Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren f�ur Leitungs-

bandelektronen (L�ocher im Valenzband) mit Wellenvektor k und Energie �
e (h)
k . ayq

erzeugt ein Phonon mit Impuls q und Frequenz !q. Die zeitliche Entwicklung der
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Einteilchenkorrelationen wird vom Hamiltonoperator H0 der ungest�orten Teilsy-

steme der Elektronen, L�ocher und Phononen und vom Hamiltonoperator HI der

Wechselwirkungen der Subsysteme bestimmt.

H0 =
X
k

�ek c
y
k ck +

X
k

�hk d
y
k dk +

X
k 6=0

�h!k

�
ayk ak +

1

2

�
: (5.2)

HI = Hc�c +Hc�ph +Hl (5.3)

Der Hamiltonoperator der Coulomb-Streuung von Ladungstr�agern besteht aus

Produkten von jeweils vier Operatoren, die Teilchen in den Zust�anden k und k0

vernichten und in k + q und k0 � q erzeugen:

Hc�c =
X
k;k0;q

Vq (c
y
k+q c

y
k0�q ck0 ck + d yk+q d

y
k0�q dk0 dk � 2 cyk+q d

y
k0�q dk0 ck) (5.4)

Die St�arke der Wechselwirkung ist durch Vq, die r�aumliche Fouriertransformierte

des (abgeschirmten) Coulombpotentials, gegeben.

Schwingungen des Kristallgitters k�onnen die Einheitszelle deformieren und lo-

kal die Bandstruktur ver�andern oder in nicht inversionssymmetrischen pola-

ren Halbleitern �uber ein Polarisationsfeld mit Ladungstr�agern wechselwirken.

Phononabsorptions- oder -emissionsprozesse durch Elektronen bzw. L�ocher be-

schreibt der Operator

Hc�ph =
X
q

Mq

�
aq c

y
k ck�q + aq d

y
k dk�q + cc

�
: (5.5)

Die Kopplungskonstante Mq h�angt von der Art der Wechselwirkung, der betei-

ligten Phononmode und dem Bandindex ab (siehe Kap. 5.5.1).

Die Wechselwirkung von Ladungstr�agern mit einem eingestrahlten Lichtfeld er-

fa�t der Hamiltonoperator

Hl =
X
k

E(t)
�
cyk d

y
�k dcv + cc

�
; (5.6)

der das elektrische Feld E(t) der Lichtwelle an den Dipoloperator cyk d
y
�k mit der

St�arke des Interband-Dipolmatrixelements dcv koppelt.

Im Heisenbergbild entwickelt sich eine Observable O=Tr (�O)= hOi gem�a�

@tO= i/ �h [H;O]�. Angewandt auf die experimentell interessanten Gr�o�en nek(t),

nhk(t) und pk(t) ergibt sich ein Gleichungssystem, das neben Besetzungs- und Pola-

risationstermen auch Erwartungswerte von Produkten dreier Operatoren enth�alt.
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Versuche, die Gleichungen durch die L�osung der Bewegungsgleichungen f�ur die-

se Korrelationen zu schlie�en, scheitern wegen des Auftretens von Korrelatio-

nen der n�achsth�oheren Stufe. Bricht man in Hartree-Fock-N�aherung nach Ter-

men linear in den Kopplungskonstanten ab, gelangt man zu den Halbleiter-

Blochgleichungen, die die durch koh�arente Beitr�age verbundene Dynamik von

Besetzungen und Polarisationen beschreiben und grundlegend f�ur das Verst�and-

nis der Licht-Materie-Wechselwirkung im Halbleiter sind:

@t pk = �i
�
eek + ehk

�
pk � i

�
nek + nhk � 1

�
!R;k + @t pkj col

@t n
e
k = �2 Im (!R;k p

�
k) + @t n

e
kj col

@t n
h
k = �2 Im (!R;k p

�
k) + @t n

h
kj col

(5.7)

Die Kollisionsterme (col) fassen Ladungstr�ager-Ladungstr�ager-, Ladungstr�ager-

Phonon-Streuterme und Korrekturen zur oben vorgenommenen N�aherung zu-

sammen.

Entgegen dem ersten Anschein sind die Gleichungen nichtlinear in n und p. Viel-

teilchene�ekte erzeugen Austauschterme h�oherer Ordnung und mischen Terme

mit verschiedenen Wellenvektoren. Sie �au�ern sich in der Renormierung der Ein-

teilchenenergien �ik durch die Coulombwechselwirkung der Ladungstr�ager zu

eik = �ik �
X
q

Vjk�qj n
i
q ; i = e; h: (5.8)

Polarisationen und Besetzungen werden nicht vom �au�eren Feld allein, sondern

von einem e�ektiven lokalen Feld getrieben, das zus�atzlich das Dipolfeld ange-

regter Elektron-Loch-Paare enth�alt. Die vom Lichtfeld induzierte Drehung des

Blochvektors { eines aus Polarisation und Besetzungsdi�erenz gebildeten Pseudo-

vektors (siehe Kap. 5.4) { erfolgt deshalb mit der verallgemeinerten Rabifrequenz

!R;k =
1

�h

"
dcvE +

X
q 6=k

Vjk�qj pq

#
: (5.9)

Im folgenden wird anhand der Halbleiter-Blochgleichungen erkl�art, wie Pump-

Probe- und Vierwellenmischungs-Signale entstehen und welche physikalisch in-

teressanten Informationen in ihnen enthalten sind.
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5.3 Signal bei Anrege-Abfrage-Experimenten

Bei Pump-Probe-Experimenten regt ein Pump-Impuls elektronische Zust�ande im

Halbleiter an, deren Relaxation mit ultraschnellen �Anderungen der optischen Ei-

genschaften des Materials verbunden ist. Ein nach einer Zeitverz�ogerung tD durch

die Probe transmittierter Impuls fragt die induzierte Transmissions�anderung ab

(Kap. 4). Vernachl�assigt man die nur kurze Zeit im System vorliegende koh�aren-

te Polarisation und setzt verglichen mit der Phasenrelaxationszeit langsam

ver�anderliche Ladungstr�agerverteilungen voraus, so kann man in erster Ordnung

des Coulombpotentials f�ur die nichtlineare Antwort des Systems { die Polarisati-

on dritter Ordnung { aus den Halbleiter-Blochgleichungen drei f�ur die spektrale

Form des di�erentiellen Transmissionssignals ma�gebliche Terme ableiten [ElS98]:

Phasenraumf�ullung (engl.: phase space �lling, PSF): Angeregte Elektronen

und L�ocher blockieren wegen des Paulischen Ausschlu�prinzips f�ur Fermio-

nen optische �Uberg�ange. Die pumpinduzierte �Anderung der Absorption, die

proportional zum Imagin�arteil der Suszeptibilit�ats�anderung

��(!)jPSF � �jdcvj2
X
k

fk
�k � ! � i 

(5.10)

ist, folgt spektral genau der Summe von Elektron- und Lochverteilungsfunktionen

fk = nek+n
h
k (gestrichelte Linie in Abb. 5.2). �k bedeutet die Interband�ubergangs-

energie;  ist eine ph�anomenologische D�ampfung.

� � � � � � � � � � � �  

�!
�
��

� 
��
�
��
� ""

� �

Abb. 5.2: Schematische Darstellung der verschiedenen Signalbeitr�age in der di�erenti-

ellen Transmissionsspektroskopie nach Einbringen von Ladungstr�agern der spektralen

Verteilung f (gestrichelt): Phasenraumf�ullung (wie f), Bandkantenrenormierung (ge-

punktet) und lokale Felde�ekte (strich-punktiert). Die Summe dieser E�ekte ist durch-

gezogen eingezeichnet.
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Bandkantenrenormierung (engl.: band gap renormalization, BGR): Die Re-

normierung der Einteilchendispersion (�k ! ek) durch das Coulombpotential

pumpgenerierter Ladungstr�ager bewirkt im wesentlichen eine Verschiebung des

gesamten Absorptionsspektrums zu niedrigeren Photonenenergien. Die Suszepti-

bilit�ats�anderung

��(!)jBGR � jdcvj2
X
k

P
k0 Vjk�k0jfk0

(�k � ! � i )2
(5.11)

ergibt nahe der Bandkante eine starke Absorptionszunahme, w�ahrend sie h�oher

im Absorptionskontinuum nur einen geringen strukturlosen Untergrund beitr�agt

(gepunktete Linie in Abb. 5.2).

Lokale Felde�ekte (engl.: local �eld e�ects, LFE): Bei der Absorption von Pho-

tonen spielt auch die Korrelation der erzeugten Ladungstr�ager eine wichtige

Rolle. Nahe der Bandkante wird das �Ubergangsmatrixelement durch die Cou-

lombanziehung von Elektronen und L�ochern stark �uberh�oht verglichen mit dem

Fall wechselwirkungsfreier Ladungen (vgl. Kap. 2 und 6.1). Ein Ma� f�ur die

St�arke der Korrelation gibt der Sommerfeld-�Uberh�ohungsfaktor, der Quotient der

AbsorptionskoeÆzienten mit und ohne Coulomb-Wechselwirkung. Pumpindu-

zierte Ladungstr�ager modi�zieren die Elektron-Loch-Korrelation gegen�uber dem

nichtangeregten Halbleiter und damit den Sommerfeld-Faktor. Die resultierende

Transmissions�anderung berechnet sich aus dem Imagin�arteil von

��(!)jLFE � �jdcvj2
X
k

fk
�k � ! � i 

X
k0

Vjk�k0j

�k0 � ! � i 
(5.12)

und verl�auft spektral wie die Ableitung der Verteilungsfunktion nach der �Uber-

gangsenergie. Energetisch oberhalb des Maximums der Nichtgleichgewichts-

Verteilung ergibt sich induzierte Absorption und unterhalb ein Ausbleichen.

Die Summe dieser E�ekte f�ur eine inkoh�arente Ladungstr�agerverteilung f =

ne + nh ist in Abb. 5.2 dargestellt. Bei moderaten Coulombe�ekten bzw. klei-

ner Exziton-Bindungsenergie gibt das di�erentielle Transmissionsspektrum mit

leichter Rotverschiebung die Verteilungsfunktion f wieder.

5.4 Vierwellenmischsignale

Direkten Zugri� auf die nach der Anregung durch einen Laserimpuls im System

verbleibende koh�arente Polarisation erm�oglicht die Vierwellenmischung. Um das

Zustandekommen des Signals zu veranschaulichen, werden zun�achst einige Ver-

einfachungen an den Halbleiter-Blochgleichungen vorgenommen:
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Durch einen Relaxationsansatz f�ur die in den Kollisionstermen enthaltenen Streu-

prozesse

@t n
e;h
k j col ! ne;hk = T1; @t pkj col ! pk= T2 (5.13)

werden dem Besetzungszerfall eine longitudinale Relaxationszeit T1 und dem

irreversiblen Abklingen der koh�arenten Polarisation die transversale Relaxa-

tionszeit T2 zugeordnet. Vorerst wird auch die Coulombwechselwirkung der La-

dungstr�ager vernachl�assigt, was zur Entkopplung von Termen unterschiedlicher

Wellenvektoren in den Gleichungen und damit auf ein Ensemble nichtwechsel-

wirkender Zwei-Niveau-Systeme f�uhrt. Betrachtet man nur zur Zentralfrequenz

! des anregenden Lichtfeldes nahresonante Anteile (rotating wave approximation

[Hau94]) und de�niert den Blochpseudovektor Uk(t) �uber Real- und Imagin�arteil

der Polarisation in den ersten beiden Komponenten und die Besetzungsdi�erenz

in der dritten Komponente

Uk(t) =

0
@ pk(t) e

i ! t + cc

i (pk(t) e
i ! t � cc)

nek(t) + nhk(t)� 1

1
A (5.14)

so ergibt sich folgende Bewegungsgleichung, die optische Blochgleichung:

@tUk(t) = � (Uk(t) + ê3) +
(t)�Uk(t) (5.15)

�k = EG + �ek + �hk � ! ist dabei de�niert als Verstimmung zwischen der �Uber-

gangsfrequenz und der Frequenz des treibenden Lichtfeldes. � ist die diagonale

D�ampfungsmatrix, deren Komponenten longitudinale und transversale Relaxa-

tionsraten enthalten: �11 = �22 = 1= T2; �33 = 1= T1. Der Vektor der Rotations-

frequenz


(t) = !R(t) ê1 + �k ê3 (5.16)

beschreibt eine reine Drehung des BlochvektorsUk. Die Lage vonUk im Blochvek-

tordiagramm nach Einstrahlung eines resonanten Impulses mit der Einh�ullenden

E0(t) ist durch den Winkel � zur z-Achse { die Impuls�ache { gegeben:

� =

Z 1

�1

!R dt =

Z 1

�1

E0(t) dcv= �hdt: (5.17)

Beim Zweistrahl-Vierwellenmischen werden zwei Laserimpulse mit Wellen-

vektoren k1 und k2 gekreuzt auf die Halbleiterprobe eingestrahlt [Sha96]. Das

abgebeugte Signal in Richtung 2k2 � k1 entsteht im Blochvektorbild f�ur eine
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einzelne, homogen verbreiterte Resonanz, z.B. eine Exzitonlinie, auf folgende

Weise: Der erste, der Einfachheit halber senkrecht auftre�ende Impuls regt das

System aus dem Grundzustand (Blochvektor �ê3) heraus an und erzeugt durch

Drehung des Blochvektors um den Winkel �1 eine koh�arente Polarisation (Projek-

tion von Uk auf die x-y-Ebene) und eine Besetzungsdi�erenz (z-Komponente von

Uk). Nach einer bestimmten Zeitverz�ogerung t21 tri�t unter dem Winkel � ein

# �

# �

� � $ %  � �& � � ' ( �

� �
$ % )

�

$ *
� 	

�

�

� � � $ %  � �
� 	 � $ %  � �

Abb. 5.3: Zur Entstehung des Vierwellenmischsignals bei einer isolierten, homogen

verbreiterten Resonanz: Nach der Anregung einer koh�arenten Polarisation durch Impuls

1 werden die ausgelenkten Blochvektoren ~U durch den unter dem Winkel � einfallenden

Impuls 2 je nach Ort auf der Probe zu verschiedenen Deklinationen gedreht. Die Phase

des Rotationsvektors ~
 entlang der Schnittgerade der Probenebene und der Ebene der

eingestrahlten Impulse legt die weitere Operation an ~U fest. Bei Position 1 wird der

Blochvektor zu gr�o�eren, an Position 2 zu kleineren Besetzungsdi�erenzen gedreht. Am

entstandenen Besetzungsgitter wird der zweite Impuls abgebeugt.

zweiter Impuls ein, dem ein Rotationsvektor 
 mit der Phase k2x
0cos�+const.

zugeordnet ist. x0 bezeichnet die Koordinate auf der Geraden, die beim Schnitt

der von k1 und k2 aufgespannten Ebene mit der Probenebene entsteht. Je nach

Position auf der Probe wird der Blochvektor zu gr�o�eren oder kleineren Deklina-

tionswinkeln �, d.h. Besetzungsdi�erenzen gedreht. Es bildet sich ein Gitter mit

modulierter Absorption, an dem Teile des zweiten Impulses in die erste Ordnung

2k2�k1 abgebeugt werden. Die AbbeugeeÆzienz ist abh�angig vom Modulations-

hub, der wiederum bestimmt ist durch die nichtdephasierte, von Impuls 1 erzeugte

Polarisation. F�ur die Intensit�at IS des Vierwellenmisch-Signals als Funktion von

t21 ergibt sich unter der Voraussetzung, da� die Dauer der Anregungsimpulse

k�urzer als die Phasenrelaxationszeit ist:

IS(t21) � e�2 t21=T2 : (5.18)

Im inhomogen verbreiterten Ensemble treten nach der koh�arenten Anregung,

hier z.B. durch einen Impuls mit der Impuls�ache �=2, Unterschiede zur homogen

verbreiterten Resonanz auf. Die zu niedrigeren �Ubergangsfrequenzen geh�orenden



32 Ladungstr�agerdynamik in Halbleitern

Blochvektoren mit negativer Verstimmung �k rotieren langsamer als die h�oher-

er �Ubergangsenergien (positives �k), was den raschen Zerfall der makroskopi-

schen Polarisation innerhalb der inversen angeregten Frequenzbandbreite bedeu-

� �  

$

�

)

$

$

$

$�

�

�

�
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 � �
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Abb. 5.4: Vierwellenmischen am inhomogen verbreiterten Ensemble: der erste Impuls

regt bei t=0 im System, das sich f�ur t< 0 im Grundzustand befunden hat (a), ei-

ne makroskopische Polarisation an (b), die wegen des breiten Spektrums beteiligter
�Uberg�ange rasch zerf�allt (c). Die reversible nat�urliche Dephasierung wird durch den

bei t= t21 eingestrahlten zweiten Impuls umgekehrt (d). Zum Zeitpunkt t=2� t21 sind

s�amtliche mikroskopischen Polarisationen und die Besetzungsuntergitter wieder in Pha-

se (e): das Vierwellenmischsignal wird emittiert.

tet (Abb. 5.4 (c)). Der zweite Impuls { im Beispiel mit der Impuls�ache � { dreht

die Blochvektoren verschiedener �Uberg�ange um ê1 (Abb. 5.4 d) und erzeugt ei-

ne Verteilung phasenverschobener Populationsuntergitter. Da die Gesamtpopula-

tion r�aumlich homogen ist, kann er nicht instantan abgebeugt werden. Vielmehr

leitet er die Umkehr der nat�urlichen, reversiblen Dephasierung ein. Zum Zeit-

punkt t21 nach dem zweiten Impuls sind die Polarisationen und die Untergitter

aller �Uberg�ange aus dem inhomogenen Ensemble wieder in Phase, es wird eine

makroskopische Polarisation in Richtung 2k2 � k1 abgebeugt (Abb. 5.4 e). Das

ausgesandte Signal wird Photonecho genannt. Wegen der um t21 verz�ogerten

Emission wirken irreversibel dephasierende Prozesse doppelt so lange wie bei ei-

nem homogen verbreiterten Ensemble, weshalb f�ur die Signalintensit�at gilt:

IS(t21) � e�4 t21=T2 : (5.19)
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5.5 Wechselwirkungen freier Ladungstr�ager

In undotierten Halbleitern mit vernachl�assigbarer St�orstellenkonzentration exi-

stieren zwei auf ultrakurzen Zeitskalen wirksame Streukan�ale f�ur freie Ladungs-

tr�ager: die Streuung von Ladungstr�agern an Gitterschwingungen und St�o�e der

Ladungstr�ager untereinander.

5.5.1 Ladungstr�ager-Phonon-Streuung

Die Basis der elektronischen Zust�ande wird aufgespannt von den Eigenfunktio-

nen des zeitunabh�angigen Hamiltonoperators des starren Kristallgitters { den

Blochwellenfunktionen:

 s;k(r) = us;k(r) e
ikr (5.20)

us;k(r) besitzt die r�aumlichen Symmetrieeigenschaften des Gitters. Tr�agt man

die Energieeigenwerte gegen den Kristallimpuls k auf, so erh�alt man die mit

dem Index s unterschiedenen Energieb�ander. Schwingungen der Ionen des Kri-

stallgitters st�oren die Translationsinvarianz und verursachen in einfachster N�ahe-

rung eine zus�atzliche, zeitlich harmonische Komponente Hc�ph im Hamiltonope-

rator. In niedrigster Ordnung h�angt Hc�ph linear von der Auslenkung ÆR der

Atome aus der Gleichgewichtslage oder der Di�erenz der Auslenkungen in be-

nachbarten Elementarzellen ab. Ausgedr�uckt durch Phononerzeugungs- (ay) und

-vernichtungsoperatoren (a) gilt

ÆR =
X
q;b

�
�h

2N V � !q;b

�1=2

êq;b

�
ayq;b e

i (qR�!q;b t) + aq;b e
�i (qR�!q;b t)

�
: (5.21)

N ist die Zahl der Einheitszellen im Kristall, R bezeichnet einen Gittervektor,

b indiziert den Phononast, V und � sind Volumen und Dichte der primitiven

Einheitszelle, êq;b und !q;b stellen Polarisation und Kreisfrequenz der Phonon-

mode b dar. F�ur akustische Schwingungsmoden bedeutet ÆR die Verschiebung

der Elementarzelle aus der urspr�unglichen Gleichgewichtsposition R. Bei opti-

schen Phononen in Kristallen mit zwei Atomen in der Einheitszelle stellt ÆR die

Verschiebung der beiden Atome gegeneinander dar. Im Fall schwacher Elektron-

Phonon-Kopplung k�onnen die von Hc�ph induzierten �Uberg�ange jii ! jfi zwi-
schen elektronischen Eigenzust�anden des ungest�orten Systems nach Fermis Gol-

dener Regel berechnet werden:

�if =
2�

�h
jhf jHc�phjiij2 Æ(Ef � Ei) (5.22)
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jii und jfi sind dabei Produkte aus Einelektronen- und harmonischen Oszillator-

wellenfunktionen. Die von der Diracschen Deltafunktion Æ(Ef � Ei) erzwungene

Energieerhaltung gilt streng nur auf einer Zeitskala, die lang gegen�uber der Os-

zillationsperiode der ausgetauschten Quanten ist (Heisenbergsche Unsch�arferela-

tion). Kurze Zeit nach Einschalten der Wechselwirkung ist die Energie nur f�ur ein

ganzes Ensemble von Teilchen erhalten; kann die Dauer einer Kollision mit dem

Gitter, f�ur die die Phononoszillationsperiode ein Ma� darstellt, nicht mehr ge-

gen�uber der Streuzeit (Zeit zwischen aufeinanderfolgenden St�o�en) vernachl�assigt

werden, so versagt die nur mit Amplituden bzw. Besetzungszahlen operierende

Boltzmannkinetik. Die Ladungstr�agerdynamik wird nun entscheidend von den

Phasen der Wellenfunktionen bestimmt: in die Bewegungsgleichungen f�ur die Po-

larisationen und Besetzungen geht zeitlich integral die Vorgeschichte des Systems

bis zum Beobachtungszeitpunkt mit einer ged�ampften Erinnerungsfunktion ein

(Phonon-Quantenkinetik [Hau96, F�ur97a]).

Grunds�atzlich kommt die Wechselwirkungsenergie durch zwei verschiedene Kopp-

lungsmechanismen zwischen Ladungstr�agern und Gitterschwingungen zustande:

1. Die blo�e Deformation der Einheitszelle ver�andert die Bandstruktur und da-

mit die Ladungstr�agerenergie, 2. Die Auslenkung der Ionen in einem polaren

Halbleiter erzeugt ein Dipolfeld und damit ein zus�atzliches Coulombpotential

f�ur die Ladungstr�ager. Spaltet man den Wechselwirkungs-Hamiltonoperator in

Hc�ph = Hq;b(r) e
�iqR auf, so erh�alt das Matrixelement in Gleichung 5.22 folgen-

de Struktur:

hf jHc�phjii = Cph
q;b C

c
q;b I(k;k

0)

r
nphq;b +

1

2
� 1

2
Æk�q�k0;G Æn0;n�1

Cc
q;b =

Z
EZ

 s0;k0(r)Hq;b(r) s;k(r) dr=I(k;k
0)

I(k;k0) =

Z
EZ

 s0;k0(r) s;k(r) dr

Cph
q;b =

s
�h

2N V � !q;b

Cq;b = Cph
q;b C

c
q;b (5.23)

Die Impulserhaltung Æk�q�k0;G folgt aus der Integration der von R abh�angigen

Anteile �uber den gesamten Kristall. Das obere (untere) Vorzeichen gilt f�ur die

Emission (Absorption) eines Phonons. F�ur die in dieser Arbeit untersuchten La-

dungstr�ager nahe der Brillouinzonenmitte spielen Umklapp-Prozesse keine Rolle

(G = 0). Das Matrixelement l�a�t sich also als Produkt aus einem �Uberlappfaktor

I(k;k0) der Anfangs- und Endzust�ande der Ladungstr�ager und einem von der

speziellen Wechselwirkung und dem Phononwellenvektor abh�angigen Kopplungs-
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parameter Cq;b schreiben. I
2(k;k0) ist f�ur das im �-Tal sph�arisch-parabolische

Leitungsband gleich eins [Wil71], w�ahrend innerhalb der Leicht- und Schwer-

lochb�ander I2(k;k0) = (1 + 3 cos2�k;k0)=4 gilt. �k;k0 bezeichnet dabei den Winkel

zwischen den Wellenvektoren des Loch-Anfangs- und -Endzustands. Die Gesamt-

streurate eines Ladungstr�agers ergibt sich aus der Integration �uber alle m�oglichen

Endzust�ande im Phasenraum:

�s(k) =
2�

�h

X
s0;q;b;�

jCs
q;bj2

�
nq;b +

1

2
� 1

2

�
Æ(es

0

k+q � esk � �h!q;b) (5.24)

s = e; h. F�ur stimulierte Prozesse typisch ist das Auftreten der Phononbesetzungs-

zahl nq;b , das den bosonischen Charakter der Gitterschwingungen widerspiegelt.

Polar-optische Streuung

Optische Phononen sind Moden mit gegenl�au�gen Bewegungen der Atome in

der Elementarzelle. Liegt ein Kristallgitter mit zwei unterschiedlich geladenen

Atomen in der primitiven Einheitszelle vor, so erzeugt eine langwellige lon-

gitudinal optische Mode ein makroskopisches, oszillierendes elektrisches Dipol-

feld, an das die Ladung der Elektronen koppeln kann. Diese Art der Wech-

selwirkung von Elektronen mit optischen Phononen wird polar-optische oder

Fr�ohlich-Wechselwirkung [Fr�o37] genannt. W�ahrend der Mechanismus in Ele-

menthalbleitern wie Si oder Ge wegen des fehlenden polaren Bindungscharakters

nicht auftritt, stellt er in III-V- und II-VI-Verbindungshalbleitern den wichtigsten

und schnellsten Kanal f�ur den Austausch von Energie und Impuls zwischen Elek-

tronensystem und Kristallgitter dar [Con68]. Die Wechselwirkungsenergie zwi-

schen der Raumladungsdichte der Elektronen und dem von der Gitterpolarisation

erzeugten elektrischen Potential beschreibt der Fr�ohlich-St�oroperator:

HFr =

Z
�(R) �(R) dR = � 1

"0

Z
D(R)P(R)dR =

=
1

4�"0

Z
r
�

e

jr�Rje
�q0 jr�Rj

�
e�ÆR

V
dR: (5.25)

e� ist die e�ektive Ladung der beiden Atome, V das Einheitszellenvolumen und q0
der Wellenvektor der Abschirmung des Coulombpotentials durch andere Ladungs-

tr�ager. Aus HFr kann man mit Gleichung 5.23 die Kopplungskonstante berechnen:

C2
q =

�h e2 !LO
2 "0 V

�
1

"1
� 1

"st

�
q2

(q2 + q20)
2

(5.26)
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"1 und "st sind der hochfrequente bzw. statische Grenzwert der Dielektrizit�ats-

konstante, !LO die Frequenz des optischen Phonons. Vernachl�assigt man die Ab-

schirmung, so ergibt sich eine umgekehrte Proportionalit�at des Kopplungspara-

meters zum Wellenvektor: Je langwelliger die optischen Phononen, desto gr�o�er

ist die Reichweite des Polarisationsfelds und desto st�arker die Wechselwirkung.

Je nach Di�erenz der Elektronegativit�at der Atome in der Einheitszelle k�onnen

die Intrabandstreuzeiten nur zehn bis hundert Femtosekunden betragen. Noch

k�urzere Streuzeiten sind f�ur polar-optische �Uberg�ange von leichten L�ochern ins

Schwerlochband m�oglich, da hier { anders als bei der Intrabandstreuung { mit

sehr kleinem Wellenvektor�ubertrag erreichbare Endzust�ande vorhanden sind. Die

zugeh�origen Zeitkonstanten f�ur diesen Proze� liegen bereits im schwach polaren

GaAs unter 50 fs [Scho95].

F�ur tiefe Temperaturen und ein parabolisches Band ergibt sich die LO-Phonon-

Emissionsrate zu:

�Fr = 2�!LO

r
�h!LO
Es

arsinh

r
Es

�h!LO
� 1 (5.27)

� =
4 � e2

�h "0

r
m�

2 �h!LO

�
1

"1
� 1

"st

�
(5.28)

Es: kinetische Energie, m�: e�ektive Masse der Ladungstr�ager. Die Polaron-

kopplungskonstante � ist als das Verh�altnis von doppelter Polaronenergie und

kinetic electron energy (meV)
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Abb. 5.5: Nach Gl. 5.27 berechnete LO-Phonon-Emissionsraten von Leitungsbandelek-

tronen in CdTe und GaAs bei TL=0K mit Materialparametern aus Kap. 2. Oberhalb

der Schwellenenergie nimmt die Streurate rasch zu und bleibt f�ur gr�o�ere kinetische

Energien nahezu konstant.
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LO-Phononenergie de�niert. Sie dient als ein Ma� f�ur die Kopplungsst�arke der

Ladungstr�ager an das polare Kristallgitter. In Abb. 5.5 sind die LO-Phonon-

Emissionsraten von Elektronen im Leitungsband von GaAs und CdTe bei

TL=0K dargestellt, die wegen des Fehlens von Endzust�anden erst oberhalb der

LO-Phononenergie einsetzen. Die st�arkere Polarit�at von CdTe (�e;CdTe=0.33)

schl�agt sich in einer fast viermal gr�o�eren Streurate nieder verglichen mit GaAs

(�e;GaAs=0.06).

Deformationspotential-Streuung

Wie erw�ahnt ist eine Energieverschiebung elektronischer Zust�ande auch durch

die blo�e Deformation der Elementarzelle m�oglich. Der lokalen Ver�anderung der

Bandstruktur durch akustische Phononen tr�agt der Wechselwirkungsoperator

Hak:Def: = Ds;k (q ÆR) (5.29)

Rechnung. Ds;k ist das akustische Deformationspotential, dessen k-Abh�angigkeit

gew�ohnlich vernachl�assigt wird. Aus Symmetriegr�unden �ndet die Wechselwir-

kung am �-Punkt nur mit longitudinalen Phononmoden statt. Wie aus dem

durch q ÆR beschriebenen Verzerrungsterm hervorgeht, ist die Wechselwirkung

nicht von der Auslenkung der Atome, sondern von der di�erentiellen Verschie-

bung benachbarter Atome abh�angig. Da eine langwellige akustische Mode nur ei-

ner Translation des Kristalls entspricht, mu� f�ur sie die Wechselwirkungsenergie

gegen Null streben. Als Kopplungsparameter der akustischen Deformationspo-

tentialstreuung erh�alt man

C2
q =

�h

2 � vS V
D2

s q: (5.30)

vS ist die Schallgeschwindigkeit der akustischen Mode. F�ur GaAs haben die �uber

alle Raumrichtungen gemittelten Deformationspotentiale die Werte Dh=5.6 eV

und De=-3.4 eV [Bru90]. Wegen der linearen Abh�angigkeit der Kopplung vom

Wellenvektor q spielt die Deformationspotentialstreuung haupts�achlich bei der

Impulsrelaxation und der Seitentalstreuung eine Rolle.

Neben den akustischen Phononen k�onnen genauso optische Phononen �uber das

Deformationspotential mit Elektronen sto�en. Anders als bei LA-Moden er-

zeugt jedoch auch eine langwellige LO-Schwingung eine Kristallverzerrung. Im

Wechselwirkungs-Hamiltonoperator

Hopt:Def: = Ds;k
jÆRj
a0

(5.31)
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treten nur die Verschiebung innerhalb der Einheitszelle ÆR, das optische Defor-

mationspotential Ds;k und die Gitterkonstante a0 auf. Der Kopplungsparameter

C2
q =

�h

2 � V !LO a20
D2

s (5.32)

ist unabh�angig vom Impuls�ubertrag q. W�ahrend in GaAs das von optischen Pho-

nonen induzierte Deformationspotential f�ur Elektronen im �-Tal aus Symmetrie-

gr�unden verschwindet, k�onnen leichte L�ocher �uber diesen Kanal innerhalb von

300 fs ins Schwerlochband relaxieren (Dh=29 eV [Pl�o81]).

Piezoelektrische Streuung

In polaren nicht-inversionssymmetrischen Kristallen wie GaAs oder CdTe ent-

steht nicht nur bei longitudinal optischen Schwingungen ein Polarisationsfeld.

Auch langwellige akustische Moden k�onnen durch eine Verspannung des Kri-

stallgitters ein elektrisches Feld hervorrufen (Piezoelektrischer E�ekt), an das die

Elektronen �uber ihre Ladung koppeln. Das induzierte Feld ist proportional zum

Produkt von elektromechanischem Tensor eem und mechanischer Spannung q ÆR.

Die Wechselwirkungsenergie

Hpiezo = �e� =
e

q2 "st "0
q eem (q
 ÆR) (5.33)

zeigt eine komplizierte Richtungsabh�angigkeit. Phononmoden entlang der Kri-

stallhauptachsen werden nicht von einer oszillierenden Polarisation begleitet; sie

koppeln nicht �uber die piezoelektrische Wechselwirkung an die Ladungstr�ager.

Meist begn�ugt man sich mit einer richtungsgemittelten Beschreibung ohne Ab-

schirme�ekte durch den Kopplungsparameter [Rid88]

C2
q =

�h

� vS V
a

�
e e14
"st "0

�2
1

q
: (5.34)

F�ur longitudinale Moden ist a=6/35 zu setzen, f�ur transversale a=8/35. In Ma-

terialien mit Zinkblendestruktur besitzt der elektromechanische Tensor nur eine

unabh�angige Komponente, die in GaAs den Wert e14=0.16C/m2 hat [Arl68].

Die piezoelektrische Streuung ist i.a. schwach. Bei niedrigen Temperaturen, wenn

haupts�achlich Phononen mit kleinem Wellenvektor q angeregt sind, kann sie je-

doch insbesondere f�ur L�ocher mit Energien unter der LO-Schwelle wegen der

1=q-Abh�angigkeit der Kopplungskonstante zu schnellerer Relaxation als die De-

formationspotentialstreuung f�uhren [Lei96b].
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5.5.2 Ladungstr�ager-Ladungstr�ager-Streuung

Im Vakuum wechselwirken zwei Teilchen an den Orten r1 und r2 �uber das nackte

elektrostatische Potential

Vvac(r1; r2) =
q1q2

4�"0jr1 � r2j ; Vq =
q1q2
"0

1

q
: (5.35)

In einem System vieler Elektronen und L�ocher treten jedoch Abschirme�ekte auf:

die Ladungstr�ager arrangieren sich als Reaktion auf eine eingebrachte St�orung

neu; die r�aumlich ver�anderliche Ladungsdichte begrenzt die Reichweite des Zu-

satzpotentials. Als sehr schwierig stellt sich die Berechnung der zeitlichen Ent-

wicklung der Vielteilchenwellenfunktion unter dem Einu� der Coulombwechsel-

wirkung heraus. Ihre exakte Behandlung f�uhrt auf einen zeitlich nicht-lokalen

Formalismus mit zwei Zeitargumenten [Hau96, ElS94b]. Zur Reduktion auf eine

gewohntere einzeitige Form mu� man f�ur jeden Streuproze� strenge Energieerhal-

tung fordern. Bei der meist gegebenen Forminvarianz der Gleichungen unter einer

Translation der Zeit- und Ortsargumente kann man Vielteilchene�ekte durch ein

e�ektives Zweiteilchenpotential n�ahern:

V e�
q =

q1q2
"0 "(q; !)

1

q
(5.36)

Die Impuls- und Frequenzabh�angigkeit der dielektrischen Funktion "(q; !) ber�uck-

sichtigt r�aumliche und zeitliche Aspekte bei der oben beschriebenen dynamischen

Abschirmung. Unter bestimmten Voraussetzungen [Lin54] l�a�t sich "(q; !) aus den

Besetzungszahlen angeregter Ladungstr�ager, der Dispersion der B�ander und der

Polarisierbarkeit des Gitters bestimmen. Im statischen Fall ist

"(q; 0) = "st

�
1 +

q20
q2

�
: (5.37)

In "st ist auch die Polarisierbarkeit des Gitters enthalten. Die statische Abschir-

mung beschr�ankt die Wirkung des Coulombpotentials auf die Entfernung 1=q0,

wie man aus der Fourierr�ucktransformation von Gleichung 5.36 sieht:

V e�(r) =
q1q2

4�"0 "st

e�q0r

r
: (5.38)

Bei der Simulation ultraschneller Relaxationsprozesse �ubersch�atzt man mit dem

statischen Ansatz die Abschirmung deutlich [Col93]. Auf kurzen Zeitskalen ist

deshalb die Berechnung der dynamischen Abschirmung oder bei Ladungstr�ager-

dichten gr�o�er als 1017 cm�3 die Auswertung des komplexen zweizeitigen Kel-

dyshformalismus n�otig [ElS94b, Hau96]. F�ur die Elektron-Elektron-Streuraten
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seien zur Orientierung die Obergrenzen nach [Col93] angegeben, die in GaAs

von 10 ps�1 bei einer Ladungstr�agerdichte von N =4� 1017 cm�3 auf 1 ps�1 bei

N =2.5� 1016 cm�3 abnehmen.

Die Coulombstreuung von Elektronen und L�ochern hat zwei wichtige Konsequen-

zen: Zum Einen geht bei den St�o�en die Phasenbeziehung der Ladungstr�ager

verloren; die von korrelierten Elektron-Lochpaaren getragene Polarisation wird

ged�ampft. Zum Anderen f�uhrt die Energieumverteilung bei der Coulombstreu-

ung zur Thermalisierung der Ladungstr�ager.



Kapitel 6

Hochenergetische Exzitonen in

GaAs

Mit den in diesem Kapitel vorgestellten Messungen ist es erstmals gelungen, Exzi-

tonen mit kinetischen Energien von mehreren 100meV in d�unnen GaAs-Schichten

spektroskopisch zu untersuchen. In emp�ndlichen Anrege-Abfrage-Experimenten

werden ihre Signaturen im Spektrum des Probeimpulses durch die D�ampfung

der exzitonischen Polarisation bei St�o�en mit pumpinjizierten Ladungstr�agern

sichtbar gemacht. Die detaillierte Analyse der Spektren erm�oglicht nicht nur die

Bestimmung pr�aziser Exzitondispersionen, sondern l�a�t auch Aussagen zu �uber

die Reexionseigenschaften der Ober�ache f�ur exzitonische Polarisationswellen,

die eng mit dem Problem der zus�atzlichen Randbedingungen (additional bounda-

ry conditions, ABC) zusammenh�angen. Zum ersten Mal k�onnen hochenergetische

Leichtloch- von den dominanten Schwerloch-Exzitonen klar getrennt und ihre teil-

weise stark reduzierte polar-optischeWechselwirkung mit dem Kristallgitter beob-

achtet werden - ein erstaunlicher E�ekt, der nur bei ann�ahernd gleichen Elektron-

und Lochmassen auftritt. Aus temperaturabh�angigen Messungen werden Raten

f�ur die Dissoziation von Schwerloch-Exzitonen durch Streuung an Phononen ab-

geleitet. Auch die Dephasierungszeiten hochenergetischer Schwerloch-Exzitonen

bei Streuprozessen mit freien Ladungstr�agern werden gemessen.

Die n�achsten beiden Abschnitte befassen sich zun�achst allgemein mit Exzito-

nen und mit spektroskopischen Methoden zur Untersuchung von Exzitonen mit

gro�em Schwerpunktsimpuls.

41
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6.1 Gebundene Elektron-Loch-Paare

Schon um 1930 sind erste theoretische Arbeiten zu Exzitonen von Frenkel, Pei-

erls und Wannier erschienen, die durch Besonderheiten bandkantennaher Ab-

sorptionsspektren motiviert wurden (Kap. 2, Abb. 2.3). Im intrinsischen Halb-

leiter entstehen gebundene Elektron-Loch-Paare bei der Anregung eines Elek-

trons ins Leitungsband durch Coulombwechselwirkung mit dem im Valenzband

verbleibenden Loch. In seltenen F�allen wie in manchen Isolatoren (z.B. NaCl)

oder organischen Kristallen (z.B. Anthrazen) kann die Bindung so stark wer-

den, da� Elektron- und Lochwellenfunktionen in einer einzigen Elementarzelle

lokalisiert sind (Frenkel-Exzitonen). In den meisten direkten Halbleitern betr�agt

der Bindungsradius einige Gitterkonstanten: DieWannier-Exzitonen �ahneln dann

den Bindungszust�anden des Positroniums. Ihre Wellenfunktion setzt sich aus

Elektronen- und Loch-Blochfunktionen mit k-Vektoren aus einem Intervall von

der Breite des inversen Bohrradius zusammen. Analog zur Wassersto�serie lassen

sich aus den e�ektiven Elektron- und Lochmassen me und mh und der statischen

Dielektrizit�atskonstante des Mediums "st die Bindungsenergie EB; n des n-ten dis-

kreten Zustands und der exzitonische Bohrradius an berechnen:

EB;n = E0
1

n2
=

e2

4�"st "0 aB

1

n2
=

� e4

32 �2 �h2"20 "
2
st

1

n2
(6.1)

an = n aB = n
4�"st"0�h

2

�e2
; mit

1

�
=

1

me
+

1

mh
(6.2)

F�ur GaAs ergibt sich EB;1=4.4meV [Bal71]. Die Oszillatorst�arken fn der Exzito-

nen fallen proportional 1=n3 ab. Unterhalb der Bandkante EG entsteht eine Serie

scharfer exzitonischer Linien nachlassender St�arke und abnehmenden Abstands:

"i =
8 � �h jdcvj2 �3

3E2 "20

1X
0

1

n3
Æ(E � EG + EB;n) (6.3)

Sie m�undet stetig in die ebenfalls Coulomb-modi�zierte Absorption der Kontinu-

umszust�ande (Sommerfeld�uberh�ohung, Kap. 5.3) [Ell57]:

"i =
p
E � EG

2 �h3=2jdcvj2 (2�)3=2 � e�
3E2 sinh(�)

; � = �

���� EB; 1

E � EG

����
1=2

(6.4)

In quasi-zweidimensionalen, wenige Nanometer dicken Schichten �uberlappen

Elektronen- und Lochwellenfunktionen besser, die Bindungsenergie nimmt zu.

Die obigen Formeln bleiben g�ultig, wenn man n durch n� 1=2 ersetzt.

Zus�atzlich zur Relativbewegung kann der Schwerpunkt des Elektron-Loch-Paars

eine Translation durch den Kristall ausf�uhren. Die beiden Bewegungen k�onnen



Hochenergetische Exzitonen in GaAs 43

separiert werden, wenn Valenz- und Leitungsband in guter N�aherung parabolisch

sind. Dann betr�agt die Gesamtenergie des Exziton-Zustands mit Schwerpunkts-

wellenvektor K:

En = EG � EB;n +
�h2K2

2M
; M = me +mh: (6.5)
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Abb. 6.1: Links: Schematische Darstellung der Exzitondispersion im Zweiteilchenbild.

Der Ursprung markiert den Grundzustand des Systems. Der Schnittpunkt der Disper-

sion des Lichts (gestrichelt, mit unnat�urlich schwacher Steigung eingezeichnet) und

der Exzitonen gibt erlaubte Interband�uberg�ange an. Rechts: Ramanstreuung mit Ex-

ziton als resonantem Zwischenzustand. Nur der �Ubergang mit dem gr�o�ten Raman-

querschnitt, d.h. mit dem maximalen Impuls�ubertrag (R�uckw�artsstreuung) auf LA-

Phononen, ist eingezeichnet.

6.2 Spektroskopische Signaturen

hochenergetischer Exzitonen

Im kristallinen translationsinvarianten Halbleiter ist der Impuls eine Erhal-

tungsgr�o�e. Interband�uberg�ange erfolgen daher wegen der gro�en Steigung der

Dispersion des Lichts fast senkrecht im Zweiteilchenbild (schwarzer Pfeil in

Abb. 6.1 links), wobei nur ein energetisch schmales Exzitonensemble erzeugt

werden kann (�E' 100�eV).

W�ahrend die Wechselwirkungen solcher niederenergetischer Exzitonen seit vielen

Jahren mit verschiedensten spektroskopischen Methoden sehr genau untersucht
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werden konnten [Sha96] (siehe auch Kap. 7.1), hielt man Exzitonen mit gro�en

Wellenvektoren (� 106 cm�1) bislang f�ur experimentell schwer zug�anglich. Fragen

nach der Form der exzitonischen Dispersion in Gebieten, in denen Leitungs- und

Valenzband nicht parabolisch verlaufen (Kap. 2.1), blieben genauso unbeantwor-

tet wie die nach der Kopplungsst�arke hochenergetischer Exzitonen an Phononen,

nach ihrer Streuung untereinander und mit freien Ladungstr�agern oder nach

ihrer Reexion an Grenz�achen.

Hei�e Exzitonen, die in geringem Ma�e bei Prozessen h�oherer Ordnung in II-

VI-Halbleitern mit starker Elektron-Loch- und gro�er Polaron-Kopplung erzeugt

werden k�onnen [Hen93], sind meist nicht von mitangeregten isoenergetischen

Kontinuumszust�anden zu trennen. Im inversionssymmetrischen Cu2O, in dem
�Uberg�ange vom Valenz- ins Leitungsband aus Parit�atsgr�unden dipolverboten

sind, kann man jedoch ausschlie�lich die inkoh�arente Dynamik hochenergetischer

Exzitonen studieren. Es dominieren von 14meV-Phononen assistierte �Uberg�ange

zum stark gebundenen 1s-Exziton (EB=133meV). Die restliche Photonenergie

wird in kinetische Energie umgewandelt. Ist die Rekombinationsrate nur schwach

von der �Uberschu�energie abh�angig, so kann man in der zeitaufgel�osten Lumi-

neszenz direkt die exzitonischen Verteilungsfunktionen beobachten [Sno91].

Nahe der Bandl�ucke ist auch die resonante Ramanstreuung ein geeignetes

Mittel zur Bestimmung der Exzitondispersion. Je st�arker die Exziton-Phonon-

Kopplung und je geringer die homogene Linienbreite des Exzitons desto gr�o�er

wird der Ramanstreuquerschnitt und desto h�oherenergetische Bereiche k�onnen

untersucht werden. Wegen der Bevorzugung hoher Impuls�ubertr�age bei der

Deformationspotentialstreuung (vgl. Kap. 5.5.1) treten Intensit�atsmaxima bei

der Ramanstreuung dann auf, wenn longitudinal akustische Gitterschwingungen

den gr�o�tm�oglichen Impuls abf�uhren (siehe Abb. 6.1). Aus der spektralen

Verschiebung der Ramanlinie kann man die Dispersion leicht berechnen. Die

Grenze dieses Kaskadenverfahrens ist bei kinetischen Schwerpunktsenergien

jenseits der Exzitonbindungsenergie erreicht, da die einsetzende Dissoziation der

Exzitonen ins Kontinuum die Ramanverst�arkung d�ampft.

Beide Methoden haben jedoch entscheidende Nachteile: Die zeitaufgel�oste Lumi-

neszenz gibt nur in wenigen Systemen direkt die exzitonische Verteilungsfunktion

wieder. Noch weniger dynamische Informationen gewinnt man aus der auf

ein Energieintervall der Breite EB beschr�ankten resonanten Ramanstreuung.

Au�erdem wird die Auswertung der Spektren durch komplizierte Auswahlregeln

f�ur partizipierende Phononmoden erschwert.
�Uberraschenderweise kann man aber auf direktem Weg (grauer Pfeil in Abb. 6.1

links) koh�arente Exzitonen mit kinetischen Energien bis zu einigen 100meV anre-

gen, wenn man hochreine Halbleiterproben mit (nahezu) perfekten Grenz�achen

und einen hochemp�ndlichen Aufbau f�ur di�erentielle Transmissionsspektrosko-
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pie zur Verf�ugung hat [G�og00]. Wie in energie- und zeitaufgel�osten nichtlinearen

Pump-Probe-Experimenten verschiedenste Aspekte der Exzitondynamik sichtbar

gemacht werden k�onnen, ist Inhalt der folgenden Abschnitte. Wesentlich f�ur die

Heraus�lterung des exzitonischen Signals sind dabei drei Punkte:

(1) Erzeugung: Der Bruch der Translationssymmetrie an der Halbleiter-

ober�ache hebt die im Volumenhalbleiter streng g�ultige Wellenvektorerhaltung

auf und erlaubt die schwache Anregung koh�arenter Exzitonen mit K� kPhoton.

Die Ober�achenrauhigkeit �uber den B�undeldurchmesser des Anreglichtes darf

nur wenige Monolagen betragen (K�d� 1).

(2) Propagation: Durch die Kopplung der exzitonischen Polarisation ans Licht-

feld bilden sich Mischzust�ande aus exzitonischen und photonischen Wellenfunk-

tionen, die im n�achsten Abschnitt genauer besprochenen Exziton-Polaritonen.

Im Dreiband-Halbleiter besteht ihre Dispersion aus einer fast photonischen (P ),

einer dem Schwerloch-Exziton (Xhh) und einer dem Leichtloch-Exziton (Xlh)

zugeordneten Mode (Abb. 6.2 links). Nach der Propagation durch den Halbleiter

und der partiellen Umwandlung in Photonen am Probenende interferieren

die Moden gleicher Frequenz, aber unterschiedlicher Phasengeschwindigkeiten.

Dem transmittierten Spektrum wird eine kleine Modulation aufgepr�agt, deren

spektrale Periode wurzelf�ormig mit der kinetischen Energie der Exzitonen

zunimmt.

(3) Detektion: Die geringe Modulationstiefe (� 10�4 ) f�ur Photonenergien im

Band-zu-Band-Kontinuum konnte in linearer Spektroskopie bisher nicht

nachgewiesen werden. Mit hochemp�ndlicher di�erentieller Transmissi-

onsspektroskopie gelingt es aber, durch die Injektion freier Ladungstr�ager

(Abb. 6.2 rechts) die stark wechselwirkende exzitonische Polarisation auszud�am-

pfen und den gro�en Untergrund der transmittierten photonischen Komponente

abzutrennen. Im Pump-Probe-Spektrum tritt dann das Interferenzmuster deut-

lich hervor.

Bevor di�erentielle Transmissionsspektren an GaAs-Schichten unterschiedli-

cher Dicke pr�asentiert und unter verschiedensten Gesichtspunkten analysiert

werden, sollen zun�achst wegen ihrer zentralen Bedeutung die gekoppelten

Exziton-Photon-Zust�ande eingehender behandelt werden.
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Abb. 6.2: Links: Polaritondispersionen in GaAs: die drei Zweige sind mit P (photonar-

tig), Xlh (leichtlochexzitonartig) und Xhh (schwerlochexzitonartig) bezeichnet.

F�ur �Uberschu�energien von wenigen meV wird die Periode der spektralen Oszillationen

nur von der parabolischen Dispersion der exzitonartigen Moden bestimmt. Rechts: Der

intensive Pumpimpuls zerst�ort die Phase der exzitonischen Polarisation. Die Di�erenz

der transmittierten Spektren (oben und unten) ergibt die �uberlagerten Signale von Xlh

und Xhh.

6.2.1 Koh�arente Kopplung von Polarisation und

Lichtfeld: Exziton-Polaritonen

Gew�ohnlich berechnet man die Absorption im Halbleiter nach Fermis Goldener

Regel aus den �Ubergangsmatrixelementen der beteiligten Zust�ande unter der Vor-

aussetzung, da� die Energie des angeregten Zustandes sehr schnell dissipiert wird

und seine Polarisation schnell zerf�allt [Ell57]. In Kap. 7.2 werden wir sehen, da�

diese Annahme f�ur Kontinuumszust�ande mit Dephasingzeiten von wenigen 100 fs

gerechtfertigt ist. Eine ganz andere Situation liegt f�ur schwach ged�ampfte, gebun-

dene Elektron-Loch-Paare vor, bei denen die koh�arente Wechselwirkung der lang-

lebigen oszillierenden Exziton-Polarisation (i.d.R. einige ps) mit dem Strahlungs-

feld ber�ucksichtigt werden mu�. Den Kopplungszustand von elektromagnetischen

und Polarisationswellen, die in unserem Fall mit den elektrischen Dipolmomenten

der Exzitonen verkn�upft sind, bezeichnet der Terminus Polariton. Da die Oszil-

latorst�arken h�oherer gebundener Zust�ande schnell sehr klein werden, gen�ugt hier

die Behandlung des Mischzustands aus Photonen und 1s-Exzitonen [Com91]. In
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diesem Bild wird ein auf eine Halbleiterschicht einfallendes elektromagnetisches

Feld in eine Polaritonwelle umgewandelt, die sich bei Vernachl�assigung anderer

Wechselwirkungen unged�ampft bis zur anderen Grenz�ache hin ausbreitet. Dort

wird ein Teil der Polaritonen ins Medium zur�uckreektiert, w�ahrend der andere

in Photonen umgesetzt wird und die Probe verl�a�t. Absorption ist nur m�oglich,

wenn Polaritonen unelastisch, z.B. an Phononen, gestreut werden.

Die neuen Eigenzust�ande PK des mit der zum �Ubergangsmatrixelement propor-

tionalen Konstante gK gekoppelten Exziton-Photon-Systems ergeben sich aus der

Diagonalisierung von

H =
X
K

�
EK B

+
K BK + �h!K p

+
K pK � i �h gK (B+

K pK � cc)
�
: (6.6)

Die nur f�ur Zweiband-Halbleiter angeschriebene Gleichung 6.6 l�a�t sich leicht auf

mehrere B�ander erweitern. B+
K (BK) sind ann�ahernd bosonische Exzitonen-, p+K

(pK) Photonerzeuger (-vernichter). Die Quasiteilchenzust�ande haben die Form

PK = uK BK � vK pK; mit juKj2 + jvKj2 = 1: (6.7)

Die Exziton- bzw. Photonartigkeit uK und vK entscheidet dar�uber, ob und in

welchem Ma� Polaritonen an bestimmten Streuprozessen teilnehmen (Abb. 6.3).

Die zwei L�osungen der Diagonalisierung gehen durch Vertauschen von u und v

ineinander �uber. Aus der S�akulardeterminante ergeben sich die Energieeigenwerte

Re (wave vector)  (106 cm-1)

0.27 0.29 0.31 0.33

10-3

10-2

10-1

100

|u|2

|v|2

kcrossing

Abb. 6.3: Nach [Mat84] berechnete exzitonische (u) und photonische (v) Beimischungen

der Schwerlochexziton-Polaritonwellenfunktion.
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implizit in K zu:

�h2c2K2=E2 = "(E;K) =

= "st

�
1� ELT; h

E � Eh � �h2K2= 2Mh + i�h
� ELT; l

E � El � �h2K2= 2Ml + i�l

�
(6.8)

Die Dispersionsrelation 6.8 ergibt sich auch nach dem klassischen Lorentzschen

Modell gekoppelter harmonischer Oszillatoren. Dabei sind die zweiten und drit-

ten Terme in der Klammer die Polarisierbarkeiten, Mj = mj + me die Massen,

�j die D�ampfungsbreiten und Ej die energetischen Positionen der Schwer- bzw.

Leichtlochexzitonen (j = h; l). 1 Zwischen � und den Exziton-Streuraten  oder

-Dephasingzeiten T2 besteht der Zusammenhang: �j = �hj=2 = �h=T2; j. Die ener-

getische Aufspaltung zwischen der Frequenz der longitudinalen Schwingungsmode

("(!L) = 0) und der Exziton-Grundzustandsenergie ELT; j =�h!L -Ej ist propor-

tional zur Oszillatorst�arke des Exziton�ubergangs und damit zum Betragsquadrat

von Dipolmatrixelement und Exzitonwellenfunktion am Ursprung. In GaAs gilt

wegen des gr�o�eren �Ubergangsmatrixelements f�ur Schwerlochexzitonen [Fis77]:

ELT; h = 0:08meV = 3ELT; l (6.9)

Abb. 6.4 zeigt die mit GaAs-Parametern berechnete hhX-Polariton-Dispersion.
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Abb. 6.4: Mit Materialparametern von GaAs berechnete hhX-Polaritondispersion

(Eh=1.5078 eV) ohne D�ampfung (links) und mit doppelter kritischer D�ampfung

(rechts). Vom Ursprung aus nach rechts ist jeweils der Realteil des Wellenvektors auf-

getragen, nach links sein Imagin�arteil.

1Im folgenden werden die Begri�e Schwer- und Leichtlochexzitonen mit hhX bzw. lhX

abgek�urzt.
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Vom Ursprung aus nach links ist der Imagin�arteil des Wellenvektors aufgetragen,

nach rechts sein Realteil. F�ur verschwindende D�ampfung setzt oberhalb �h!L=EL

ein Zweig (1r) an, der mit zunehmender Energie immer mehr photonartigen Cha-

rakter annimmt und asymptotisch in die Lichtgerade �ubergeht. Unterhalb EL hat

er keine propagierende Komponente mehr; er wird stark ged�ampft (1i). Polari-

tonen des zweiten Astes (2r) k�onnen sich hingegen �uber den gesamten Energie-

bereich ungeschw�acht ausbreiten. Weit unterhalb des Exziton�ubergangs Eh=ET

dominiert die photonartige Komponente. Nahe ET schl�agt das Verhalten um und

der Zweig n�ahert sich der parabolischen Exzitondispersion, wie die f�ur wenige

meV �Uberschu�energie geringe Photonbeimischung (Abb. 6.3) erwarten l�a�t. Ty-

pisch f�ur das anticrossing zweier schwach koppelnder, sich kreuzender Niveaus

spalten die beiden �Aste (1r und 2r) bei ET um ELT auf. Oberhalb EL existieren

zwei unged�ampfte Moden mit unterschiedlichem Brechungsindex. Schr�ag einfal-

lendes Licht wird, je nachdem welcher Polaritonast angeregt wird, in verschiedene

Richtungen gebrochen. Dieses nicht mit der Doppelbrechung zu verwechselnde

Ph�anomen wird r�aumliche Dispersion genannt und beruht auf der nichtlokalen,

d.h. wellenvektorabh�angigen Antwort des Mediums. Bei der kritischen D�amp-

fung [Mat84]

�crit; j =

�
8ELT; jE

2
j "st

Mjc2

�1=2

; (6.10)

die f�ur hhX- und lhX-Polaritonen nahezu den gleichen Wert �crit= 0.26meV be-

sitzt, ber�uhren sich die beiden Dispersions�aste. F�ur ���crit (Abb. 6.4 rechts)

verschwindet das anticrossing, Ast 1 ist �uber den gesamten Energiebereich pho-

tonisch und erf�ahrt auch unterhalb ET nur geringe Absorption.

Interessant ist auch die Abh�angigkeit der Absorptionseigenschaften des funda-

mentalen Exzitons von der Dephasierungsrate [Akh81]: Solange ���crit nehmen

mit steigender Dissipation sowohl die integrale Absorption �uber die Exzitonli-

nie als auch die maximale spektrale Absorption zu, w�ahrend sich die Linie ver-

schm�alert. Oberhalb der kritischen D�ampfung bleibt die integrierte Absorption

der sich verbreiternden, mehr und mehr lorentzf�ormigen Linie mit abnehmendem

Maximum konstant [Sch�a97].
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6.3 Experimentelle Ergebnisse

und theoretisches Modell

6.3.1 Exziton-Polaritonen mit gro�em Schwerpunkts-

impuls in 500 nm und 200 nm dicken GaAs-Filmen
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Abb. 6.5: Spektral aufgel�oste Transmissions�anderungen zur Verz�ogerungszeit

tD=10 ps nach der Injektion hei�er Ladungstr�ager in GaAs-Filme der Dicke

500 nm (a) und 200 nm (c) (TL=20K). Die Dichten der freien Ladungstr�ager sind

Npump=3�1015 cm�3 (a) und Npump=5�1015 cm�3 (c). In (b) und (d) sind theoreti-

sche di�erentielle Transmissionsspektren dargestellt (Parameter siehe Text).
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In Abb. 6.5 (a) sind die pumpinduzierten Transmissions�anderungen in der 500 nm

Probe bei einer Gittertemperatur von TL=20K gegen die Energie der Abtastpho-

tonen aufgetragen. Sie wurden aufgenommen zur Verz�ogerungszeit tD=10ps nach

der Anregung einer Elektron-Loch-Dichte von 3� 1015 cm�3 durch einen intensi-

ven, 80 fs kurzen Pumpimpuls bei 1.7 eV. Zum Abtasten wurde ein 17 fs-Impuls

von 10-mal geringerer Intensit�at nach dem Durchgang durch die h100i-GaAs-
Schicht in einem Doppelmonochromator mit 0.6meV Au�osung analysiert.

Unterhalb der Bandkante ist um den Faktor 2000 verkleinert das stark nichtli-

neare Signal der Schwer- und Leichtlochexzitonen mit K =0 bei 1.508 eV und

1.510 eV zu sehen. Eine leichte Verspannung der Probe hebt die Entartung der

Exzitonlinien auf. Im nichtangeregten hochreinen Halbleiter ist die D�ampfung un-

terkritisch. Nach Injektion von Ladungstr�agern wird �>�crit und die Absorption

im Zentrum der Exzitonlinie sinkt unter das bei �crit angenommene Maximum

(vgl. voriger Abschnitt). Die simultane Zunahme der Linienbreite und der inte-

gralen Absorption ergibt das beobachtete Ausbleichsignal mit lokalem Maximum

in der Linienmitte [Sch�a97].

Im Absorptionskontinuum sind in den Polaritonoszillationen, deren Periode �E

der parabolischen Dispersion gem�a� proportional zur Wurzel der kinetischen

Energie Ekin ansteigt,

�E = h
p
2Ekin=MX= l (6.11)

(MX : Exzitonmasse, l : Schichtdicke) deutlich zwei Komponenten zu unterschei-

den: Eine hochfrequente, dem 1s-hhX-Polariton zugeordnete Mode, deren Am-

plitude oberhalb der Energie EXh+ELO innerhalb weniger meV verschwindet;

und eine �uberlagerte zweite, langsamer oszillierende Komponente, die von 1s-

lhX-Polaritonen stammt und keinen stufenf�ormigen Verlauf aufweist. Das glei-

che au��allige Schwellenverhalten ist im di�erentiellen Transmissionsspektrum der

200 nm Probe zu beobachten, das durch Injektion von 5� 1015 freien Ladungs-

tr�agerpaaren je cm3 gewonnen wurde. Hier kann aus den Polaritoninterferenzen

die lhX-Dispersion sogar bis an die Durchstimmbarkeitsgrenze des Lasers bei

1.8 eV verfolgt werden.

Schon in den zu fester Verz�ogerungszeit aufgenommenen di�erentiellen Trans-

missionsspektren ist eine F�ulle von Informationen �uber Schwer- und Leichtloch-

exzitonen enthalten: Die Exzitonmassen legen die Oszillationsperioden fest, die

Dephasierung der exzitonischen Polarisation durch St�o�e an Phononen und freien

Ladungstr�agern entscheidet �uber die Amplitude der Oszillationen und die Reek-

tivit�at der Ober�ache f�ur Exzitonen nimmt Einu� auf die Form und Sch�arfe der

Strukturen. Im folgenden wird eine Theorie entwickelt, die die oben genannten

Parameter aus den Messungen zu bestimmen gestattet.
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6.3.2 Transfermatrixformalismus f�ur E- und B-Felder

Da die untersuchten GaAs-Schichten immer in weitere d�unne Halbleiter- und di-

elektrische Schichten eingebettet sind (siehe Anhang A), berechnet man die opti-

schen Eigenschaften am besten �uber TransfermatrizenM . Sie verkn�upfen E- und

B-Felder an vorderen (�l=2) und hinteren (l=2) Schichtober�achen miteinander�
E(l=2)

B(l=2)

�
=M�1

�
E(�l=2)
B(�l=2)

�
(6.12)

und sind f�ur ein System aus n Schichten multiplikativ: M =
Q

i=1::nmi. In der

allgemeinen Geometrie von Abb. 6.6 erh�alt man f�ur den Transmissions- (t) bzw.

ReexionskoeÆzienten (r):

t =
Et

Ei
=

2n1
M11n1 +M12n1n2 +M21 +M22n2

(6.13)

r =
Er

Ei
=
M11n1 +M12n1n2 �M21 �M22n2
M11n1 +M12n1n2 +M21 +M22n2

(6.14)

Die Transfermatrix m eines nichtabsorbierenden Mediums der Dicke l mit Bre-

chungsindex n ist:

m =

 
cos� � i

n
sin�

�i n sin� cos�

!
; � =

!

c
n l (6.15)

In einem Medium wie GaAs, in dem r�aumliche Dispersion zur Ausbildung dreier

Moden bei der gleichen Frequenz f�uhrt, setzt sich das elektromagnetische Feld

aus photonartigen (p), lhX-artigen (l) und hhX-artigen (h) Beitr�agen zusammen:

� � � �� � �

� 0

� /
� �

� �
� �

	 � , � � � � � � � � � � � �

Abb. 6.6: Aus der Transferfunktion M des Gesamtsystems, die sich als Produkt der

Transfermatrizen mi der einzelnen Schichten schreiben l�a�t, berechnet man mit den

Maxwellschen Anschlu�bedingungen an den beiden Grenz�achen die Reexions- und

TransmissionskoeÆzienten.
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E(z) =
X

j=p;h; l

�
E+

j e
i kj z + E�

j e
�i kj z

�
; B(z) =

X
j=p; h; l

nj
�
E+

j e
i kj z � E�

j e
�i kj z

�
An Grenz�achen st�o�t man mit dieser im Volumenmaterial abgeleiteten Beschrei-

bung jedoch auf das Problem der zus�atzlichen Randbedingungen (siehe

n�achster Abschnitt): Die Maxwellschen Stetigkeitsbedingungen f�ur das elektri-

sche Feld und seine erste r�aumliche Ableitung liefern nur zwei Beziehungen f�ur

die vier Unbekannten Ej (j = p; h; l; r). Mit r ist die reektierte Komponente

indiziert. Es fehlen Bestimmungsgleichungen, die die Aufteilung der Anregung

auf die drei Polaritonzweige beschreiben, weshalb man auf weitere, mikrosko-

pisch begr�undbare Randbedingungen (Gl. 6.25) angewiesen ist, die meist f�ur die

exzitonische Polarisation formuliert werden

Pi(z) =
X

j=p;h; l

�j

�
E+

j e
i kj z + E�

j e
�i kj z

�
; i = h; l; �j =

c2

!2
k2j � "st: (6.16)

Vernachl�assigt man bei Berechnung der Eigenzust�ande des gekoppelten Exziton-

Photon-Systems Bandmischungse�ekte, d.h. betrachtet man die exzitonartigen

Polaritonen als Mischung von photonischen Wellenfunktionen und nur jeweils

einer Exzitonspezies, was f�ur �Uberschu�energien von wenigen meV gerechtfer-

tigt ist, kann man die zus�atzlichen Randbedingungen getrennt auf die lhX- und

hhX-Polarisationen an den Ober�achen �l=2 und l=2 anwenden. Man erh�alt eine

Beziehung der Form: �
E+

i

E�
i

�
= Qi

�
E+
p

E�
p

�
; i = h; l: (6.17)

Qi ergibt sich aus den zus�atzlichen Randbedingungen 6.25 zu

Qi = ��p
�i

C�1
i Di (6.18)

Ci =

�
��i ((1� u)k+i + (1 + u)ki) �+i ((1� u)k+i � (1 + u)ki)

�+i ((1� u)k+i � (1 + u)ki) ��i ((1� u)k+i + (1 + u)ki)

�
(6.19)

Di =

�
��p ((1� u)k+i + (1 + u)kp) �+p ((1� u)k+i � (1 + u)kp)

�+p ((1� u)k+i � (1 + u)kp) ��p ((1� u)k+i + (1 + u)kp)

�
(6.20)

��i = e�i ki l=2; k+i =
p
2Mi (E � Ei + i�i)=�h: (6.21)

Mit den oben eingef�uhrten Abk�urzungen lautet die Transfermatrix f�ur ein Medi-

um mit drei Polariton�asten:

A�
j =

�
��j ��j
nj �

�
j �nj ��j

�
(6.22)

M =
�
A+
p + A+

h Qh + A+
l Ql

� �
A�
p + A�

h Qh + A�
l Ql

��1
(6.23)
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6.3.3 Zus�atzliche Randbedingungen

und exzitonfreie Randschicht

R�aumlich dispersive Medien besitzen bei der gleichen Frequenz und Polari-

sation erstaunlicherweise mehrere anregbare Moden. Bei Einstrahlung von

Licht auf die Halbleiterober�ache kann die Frage nach der Aufteilung der Energie

auf die einzelnen Zweige jedoch nicht mit den Maxwellschen Stetigkeitsforderun-

gen an die transversalen Komponenten von E und H allein beantwortet werden

[Pek58a]. Zur Festlegung der vier Verh�altnisse Er=Ei, Ep=Ei, Eh=Ei und El=Ei

an der Grenz�ache sind zwei weitere Randbedingungen erforderlich.

Dieses Dilemma tritt nicht auf bei einer konsequenten quantenmechanischen

Behandlung. Dazu m�ussen Schr�odinger- und Maxwellgleichung in Halbraum-

geometrie selbstkonsistent gel�ost werden, ohne da� wie im unendlichen Kri-

stall eine Reduktion der Berechnung auf eine Einheitszelle m�oglich wird. We-

gen des gro�en Rechenaufwands gibt es bislang eine strenge L�osung nur im Ge-

biet diskreter Zust�ande [Tig00]. Im Kontinuum f�uhrt derzeit der einzige Weg

zur Berechnung des Aufteilungsverh�altnisses �uber zus�atzliche Randbedingun-

gen, die seit Ende der f�unfziger Jahre bis heute kontrovers diskutiert werden

[Pek58b, Gin58, Bir75, Tin75, Hal82, Hal84, Hen98]. Aus einem einfachen Mo-

dell f�ur die Reexion von Exzitonen an einer Grenz�ache, dessen physikalischer

Gehalt von sp�ateren detaillierteren Theorien best�atigt wird, leiten Zeyher et al.

folgende Form f�ur die Suszeptibilit�at �(z; z0) ab ([Bir79] und dortige Referenzen):

�(z; z0) = �0 Æ(z � z0) + �1(z � z0) + u�1(z + z0); �1(z) � ei k
+
j jzj

(k+j )
2
: (6.24)

Der erste Term auf der rechten Seite ist die lokale Antwort des Mediums, w�ahrend

die n�achsten beiden Terme die nichtlokale Suszeptibilit�at des unendlich ausge-

dehnten Mediums und die nichtlokale Suszeptibilit�at eines mit der Amplitude u

an der Grenz�ache reektierten Exzitons darstellen. F�ur die koh�arente Reexion

des Exzitons m�ussen Elektron und Loch ihre Relativbewegung beibehalten, in-

dem sie
"
starr\ mit dem induzierten

"
Bild-Exziton\ jenseits der Ober�ache wech-

selwirken. Dieser Proze� ist bevorzugt eng gebundenen Elektron-Loch-Paaren

{ Frenkel-Exzitonen { m�oglich, f�ur die sich ein Knoten der Eigenfunktion der

Schwerpunktsbewegung an der Grenz�ache und Totalreexion mit u = �1 erge-

ben [Pek58b].

Mit der Berechnung der Wellenfunktion eines Wannier-Exzitons vor einer un-

endlich hohen Potentialschwelle setzen Ting et al. an [Tin75]. Im Unterschied

zu den Frenkel-Exzitonen verschwindet die Schwerpunktsbewegung hier nicht an

der Ober�ache, wohl aber durch evaneszente Ober�achenterme die Gesamtwel-

lenfunktion. Benutzt man diese zur Bestimmung der Suszeptibilit�at im Kristall,
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so wird man wieder auf die Form von Gleichung 6.24 gef�uhrt mit einem Ree-

xionskoeÆzienten u = +1. u = �1 (Pekar) bzw. u = +1 (Ting) bedeuten das

Verschwinden der exzitonischen Polarisation bzw. des Flusses der exzitonischen

Polarisationswellen an der Ober�ache. Unabh�angig vom Wert von u bleibt die

Polaritondispersion 6.8 g�ultig.

Es liegt nahe, Grenz�achen realistischer durch Verallgemeinerung von u auf das

Gebiet innerhalb des komplexen Einheitskreises zu beschreiben [Hal84], also eine

beliebige Phasen�anderung bei der Reexion zuzulassen und Dissipation an der

Ober�ache einzuf�uhren. Aus der allgemeinen Form der Suszeptibilit�at in Gl. 6.24

kann man mit einer Integralgleichungsmethode, die eine Beziehung zwischen ein-

fallendem Feld und erzeugter nichtlokaler Polarisation im endlichen Medium her-

stellt [Bir79], folgende zus�atzlichen Bedingungen an den R�andern der Halbleiter-

schicht bei z = �l=2 und z = l=2 ableiten [Hal84]:

i k+j (1� u)Pjj�l=2 + (1 + u) @zPjj�l=2 = 0

i k+j (1� u)Pjj l=2 � (1 + u) @zPjj l=2 = 0
(6.25)

j = l; h

Bei neutraler Ober�ache k�onnen elektromagnetischer und mechanischer Energie-

u� ohne D�ampfung im Medium nur f�ur u = �1 erhalten werden [Sol88]. F�ur eine
verlustbehaftete Ober�ache scha�t die Energieerhaltung einen Zusammenhang

zwischen Betrag und Phase des ReexionskoeÆzienten und erzwingt juj �! 1 f�ur

Photonenergien weit gr�o�er als EL. Diese Beschr�ankung wird aufgehoben mit

der Konstruktion einer di�usen Ober�ache durch Einf�uhrung von charakteristi-

schen, induzierten magnetischen Dipoldichten und Ober�achenstr�omen [Mon80].

Der ReexionskoeÆzient u wird in diesem energieerhaltenden Modell durch die

Ober�achendipoldichte festgelegt und umgekehrt.

Die Theorie ist in der Lage, das lange ungekl�arte Maximum bei EL in Polariton-

Reexionsspektren von GaAs zu reproduzieren [Mon80], wobei zus�atzlich zur dis-

sipativen Ober�ache eine exzitonfreie Randschicht ber�ucksichtigt werden mu�.

Damit tr�agt man der im semiklassischen Bild vernachl�assigten Tatsache Rech-

nung, da� im Abstand von einem Bohrradius und weniger von der Grenz�ache

die exzitonische Wellenfunktion und Polarisation stark abfallen sollte. Die Dicke

der Schicht ist gegeben durch die L�ange, auf der das exzitonische Ober�achen- und

Bildladungspotential unter die Aufspaltung EL -ET abf�allt [Bals81]. Je geringer

die Oszillatorst�arke oder je kleiner die Exzitonmasse, desto ausgedehnter wird die

sogenannte dead layer. Meist kann sie durch den Bohrradius selbst angen�ahert

werden. Nach Rechnungen, die eine adiabatische �Anderung des ober�achenna-

hen Potentials voraussetzen und auf den Bereich Ekin�EB beschr�ankt sind, ist
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eine Abnahme der Randschichtdicke mit steigender kinetischer Energie der Exzi-

tonen zu erwarten [Bals81, Bas93]. Dieser E�ekt wird besonders in Proben von

nur wenigen Bohrradien Dicke wichtig (siehe Kap. 6.3.7). Um einen Eindruck zu

vermitteln, wie sich die durch u beschriebene Qualit�at der Ober�ache in den Pola-

ritoninterferenzspektren �au�ert, wurde in Abb. 6.7 die di�erentielle Transmission

ausschlie�lich f�ur Schwerlochexzitonen in einer 190 nm dicken GaAs-Probe mit

verschiedenen ReexionskoeÆzienten berechnet. Als D�ampfung wurde in Anwe-

senheit des Pumpimpulses �=5meV und in seiner Abwesenheit �=0.15meV

verwendet. W�ahrend die Birman Randbedingungen u = 0 [Bir75] ein glat-

tes Muster ergeben (c), besitzen die nach den Pekarschen Randbedingun-

gen u = �1 [Pek58b] gewonnenen Polaritonoszillationen gr�o�ere Amplituden

und eine Unterstruktur (a). Bei Reexion ohne Phasensprung (u = +1, Ting

Randbedingungen) nimmt die Oszillationsamplitude stark ab (e). Je mehr die

Exzitonen koh�arent an den Halbleiterober�achen gestreut werden, desto deutli-

cher treten in den Polaritonspektren die unterliegenden Strukturen zutage, deren

spektraler Verlauf von Probendicke und Wellenl�ange der einfallenden Photonen

abh�angt (vgl. Kap. 6.3.7).

Der ReexionskoeÆzient hat - wie gesehen - auch Einu� auf die Amplitude der

Oszillationen, weist aber keinen Frequenzgang auf: Der kontinuierliche Abfall des

probe photon energy (eV)
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Abb. 6.7: Mit verschiedenen ReexionskoeÆzienten u berechnete hhX-Polariton-

interferenzspektren: Pekarsche ABC u = �1 (a), u = �0:5 (b), Birman ABC u = 0 (c),

u = 0:5 (d) und Ting ABC u = 1 (e).
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Signals in Abb. 6.7 zu h�oheren Energien hin ist vielmehr eine Folge des abneh-

menden Photongehalts (vgl. Abb. 6.3) und der schw�acheren Anregung des exzi-

tonartigen Zweigs, da selbst beliebig scharfe Grenz�achen f�ur die Wellenvektoran-

passung in immer geringerem Ma�e r�aumlich hochfrequente Fourierkomponenten

zur Verf�ugung stellen. Die Diskontinuit�at der Oszillationen in den Spektren (a)

und (c) der Abb. 6.5 mu� also durch die Wechelwirkung der Exzitonen im Volu-

menmaterial zu erkl�aren sein, wof�ur wegen der niedrigen St�orstellenkonzentration

nur die im folgenden behandelten Streuprozesse mit Phononen in Frage kommen.

6.3.4 Polariton-Phonon-Wechselwirkung

Die hier betrachteten Polaritonen streuen �uber ihre exzitonischen Komponenten

an Phononen. Der Wechselwirkungs-Hamiltonoperator

HX�ph =
X

q;K; n; n0

I n0;K+q
n;K (q)B y

n0;K+qBn;K aq + cc (6.26)

beschreibt �Uberg�ange von Exzitonen der Hauptquantenzahl n in das Band n0

unter Absorption bzw. Emission von Phononen mit Wellenvektor q. Der Sum-

mationsindex aller m�oglichen Phononmoden ist in Gl. 6.26 nicht mit angeschrie-

ben. Nach Transformation der Exziton-Operatoren B auf Polariton-Operatoren

P [Mat84] erh�alt man
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Abb. 6.8: Schematische Darstellung der phononassistierten Intra- und Interbandstreu-

ung von Leicht- (Xl) und Schwerlochexzitonen (Xh). Die schwach geneigten (horizon-

talen) Schnitt�achen geben die Emission akustischer (optischer) Phononen wieder.
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HP�ph =
X

q;K; n; n0

Ln0;K+q
n;K I n0;K+q

n;K (q)P y
n0;K+q Pn;K aq + cc (6.27)

Ln0;K+q
n;K =

1

2
uK+q uK

�
1 +

EX; n(K)EX; n0(K+ q)

En(K)En0(K+ q)

�
(6.28)

enth�alt neben einem Term mit dem Verh�altnis von Exziton- und Polariton-

Dispersion das intuitiv erwartete Produkt der Exzitonartigkeit von Anfangs- und

Endzustand. Bereits wenige meV oberhalb EL kann L jedoch in guter N�aherung

gleich eins gesetzt werden (vgl. Abb. 6.3).

Mit den Elektron- und Lochkoordinaten re bzw. rh, den wechselwirkungsspe-

zi�schen Kopplungskonstanten Cq; e (h) aus Kap. 5.5.1 und den Exziton-Wellen-

funktionen 	 berechnet man f�ur das Matrixelement

I n0;K+q
n;K (q) =

Z
dre drh	

�
n0;K+q

�
eiq re Cq; e � eiq rh Cq;h

�
	n;K: (6.29)

F�ur Streuung zwischen Zust�anden der gleichen Exzitonspezies kann das Matrix-

element als mit den Formfaktoren S gewichtete Summe von Elektron- und Loch-

beitr�agen geschrieben werden:

I n0;K+q
n;K (q) = Cq; e S

n0

n (pe q)� Cq;h S
n0

n (�ph q) (6.30)

S n0

n (q) =

Z
dr��

n0(r) eiq r�n(r) (6.31)

pe (h) =
mh (e)

mh +me

(6.32)

�n(r) ist dabei der von den Relativkoordinaten abh�angige Anteil von 	, also

�1(r) = 1=
p
� a31 e

�r=a1 usw. Die Fouriertransformierte Sn
n(pe (h) q) der Ladungs-

tr�agerverteilung des Elektrons (Lochs) bei der inneren Bewegung um den Schwer-

punkt bestimmt die E�ektivit�at der Kopplung an Phononen mit Wellenvektor q.

F�ur 1s-Intrabandstreuung erh�alt man das wichtige Ergebnis

S1s
1s(q) =

1

(1 + (q a1=2)2)2
: (6.33)

Weitere Formfaktoren f�ur �Uberg�ange aus dem 1s-Niveau in 2s- und 2p-B�ander

des gleichen Typs und in Kontinuumszust�ande sowie f�ur die Streuung zwischen

Leicht- und Schwerloch-Exzitonb�andern sind im AnhangB zusammengestellt.

Aus der Struktur der Formfaktoren kann man erkennen, da� bei der Wechsel-

wirkung Phononen mit Wellenvektoren von der Gr�o�e des inversen exzitonischen

Bohrradius bevorzugt werden und Streuprozesse in h�ohere gebundene Zust�ande

immer bedeutungsloser werden. Oberhalb der Energie EX+ELO ist - wie im

Fall freier Ladungstr�ager - der schnellste Relaxationsmechanismus f�ur Exzito-

nen die von der polar-optischen Wechselwirkung vermittelte Emission von LO-

Phononen. Im Bild 6.9 (a) sind die bei TL=20K berechneten 1s-hhX-Streuraten
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in Zust�ande der gleichen Serie (1shh, 2shh, 2phh und Kontinuum) und ins 1s-

lhX-Band (1slh) dargestellt. Mit 5 ps�1 ist die 1s-hhX-Intrabandstreuung etwa

so schnell wie die polar-optische LO-Emission von Leitungsbandelektronen in

GaAs (vgl. Kap. 5.5.1). Die LO-Emission wird haupts�achlich vom Loch getra-

gen. Der E�ekt der gr�o�eren Zahl der Endzust�ande (MXh>me) wird durch den

kinetic energy (meV)
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Abb. 6.9: (a) Polar-optische Streuung von 1s-Schwerlochexzitonen der Masse

Mhh=0.51m0 in die Zust�ande 1shh, 2shh, 2phh, in Kontinuumszust�ande und in 1s-

Leichtloch-Exzitonzust�ande (1slh), berechnet f�ur eine Gittertemperatur von TL=20K

und die lhX-MasseMlh=0.19m0. (b) Elektron- und Lochbeitr�age f�ur einen der schnell-

sten Relaxationskan�ale, der 1s-hhX-Intrabandstreuung: Die Streurate wird �uberwiegend

vom Lochterm im Matrixelement 6.30 bestimmt.

Formfaktor wieder kompensiert. Wegen der gleichen Kopplungskonstante von

Elektron und Loch an das LO-Polarisationsfeld zeigt das Matrixelement der

Fr�ohlich-Wechselwirkung von Exzitonen ein bemerkenswertes Verhalten: es ver-

schwindet beim Wellenvektor q=0. In diesem Fall ist das makroskopische elektri-

sche Feld der LO-Phononen r�aumlich konstant; die Wechselwirkungsenergie mit

dem neutralen Exziton mu� verschwinden. F�ur gro�e q wechselt das LO-Phonon-

Feld �uber den Bohrradius mehrfach das Vorzeichen, w�ahrend die Ladungsver-

teilung von Elektron oder Loch nahezu unver�andert bleibt. Auch hier geht das

Wechselwirkungs-Matrixelement gegen Null. Bei einer nahe beim Bohrradius gele-

genen Phonon-Wellenl�ange ist die Wechselwirkung am st�arksten. Im Vergleich mit

der vom Lochanteil dominierten Fr�ohlich-Wechselwirkung von Schwerlochexzito-

nen bietet sich f�ur Leichtlochexzitonen ein ganz anderes Bild:Wegenme'mlh und

der von der Art der Ladungstr�ager unabh�angigen Fr�ohlich-Kopplungskonstante

treten im Matrixelement 6.30 deutliche Interferenzen zwischen Elektron- und
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Lochbeitr�agen auf (Abb. 6.10 (b) und (c)). Der physikalische Hintergrund hier-

von ist die Reduktion der polar-optischen Wechselwirkungsenergie der lhX mit

LO-Phononen vom Wellenvektor q aufgrund der ann�ahernd gleichen Ladungsver-

teilung von Elektron und Loch um den gemeinsamen Schwerpunkt. W�ahrend freie

kinetic energy (meV)
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Abb. 6.10: (a) Polar-optische Streuung von 1s-Leichtlochexzitonen der Masse

Mlh=0.19m0 in die Zust�ande 1slh, 2slh, 2plh, in Kontinuumszust�ande und in 1s-

Schwerloch-Exzitonzust�ande (1shh), berechnet f�ur eine Gittertemperatur von TL=20K

und eine hhX-MasseMhh=0.51m0. Gestrichelt ist die optische Deformationspotential-

Streuung des 1s-lhX ins 1s-hhX-Band eingezeichnet. (b) und (c): Elektron- und Loch-

beitr�age bei der polar-optischen 1s-lhX-Intraband- bzw. -Interbandstreuung in 1s-hhX-

Zust�ande: Die Interferenz im Matrixelement 6.30 f�uhrt zur Reduktion der Intraband-

LO-Streurate auf weniger als 0.3 ps�1 und der Interbandrelaxationsrate auf 1.5 ps�1.
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leichte L�ocher ultraschnell durch polar-optische Wechselwirkung mit dem Gitter

relaxieren, verlangsamt sich dieser Proze� stark f�ur Leichtlochexzitonen:Die mini-

male Streuzeit von lhX ins hhX-Band liegt mit 700 fs fast zwanzigmal h�oher als die

Interbandstreuzeit leichter L�ocher [Scho95]. Obwohl �Uberg�ange mit sehr kleinem

Impuls�ubertrag m�oglich sind, kompensieren Formfaktor und �Uberlapp-Integrale

viel st�arker als bei freien leichten L�ochern die Divergenz des KopplungskoeÆzi-

enten (Gl. 5.26). Auch die lhX-Intrabandstreuzeit von 3 ps ist um den Faktor 20

gr�o�er als die polar-optische Leichtloch-Intrabandrelaxationszeit.

6.3.5 Diskussion der station�aren Messungen

Vor diesem Hintergrund ist die Interpretation des bei der LO-Emissionsschwelle

unstetigen Verlaufs der hhX-Polaritonoszillationen klar: Die freie Wegl�ange f�ur

Schwerlochexzitonen mit zur Emission von LO-Phononen ausreichender Energie

betr�agt nur 20 bis 30 nm und ist damit viel kleiner als die Propagationsl�angen

in den Proben (a) und (b) (Anhang A): die hhX-Komponente verliert ihre Phase

vollst�andig und erreicht die zweite Grenz�ache nicht. Im Gegensatz dazu liegt

die Streul�ange der lhX wegen ihrer abgeschw�achten Polaronkopplung und h�ohe-

ren Phasengeschwindigkeit mit �uber 100 nm im Bereich der Schichtdicken: lhX-

Polaritonen bleiben auch oberhalb von EX+ELO beobachtbar.

In Abb. 6.5 (b) und (d) sind di�erentielle Transmissionsspektren nach dem in

den vorigen Abschnitten entwickelten Modell berechnet. Polaritonzust�ande des

Exziton-Kontinuums bewirken im nichtlinearen Spektrum zwar keine oszillatori-

schen Signale, jedoch ein Ausbleichen, das die anregungsinduzierte Absorptions-

zunahme im photonartigen Zweig gerade kompensiert [Mul00]. Dieser E�ekt wird

durch eine konstant gehaltene D�ampfung im photonartigen Zweig ber�ucksichtigt.

Auch im nichtangeregten Halbleiter werden 1s-Exzitonen gestreut, n�amlich an

St�orstellen und an vom Probeimpuls selbst erzeugten freien Ladungstr�agern. In

der 500 nm dicken Schicht wird diese Hintergrundd�ampfung, die die maximal er-

Parameter

GaAs-

Schicht

Reexions-

koeÆzient

hhX-

Masse (m0)

lhX-

Masse (m0)

hhX-c-Streu-

rate (meV)

lhX-c-Streu-

rate (meV)

500 nm -0.5 0.52 0.19 0.6 0.5

200 nm -0.4 0.51 0.20 0.7 1.0

Tabelle 6.1: An die di�erentiellen Transmissionsspektren aus Abb. 6.5 angepa�te

Theorieparameter.
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reichbare Oszillationsamplitude festlegt, f�ur hhX gleich 0.2meV und f�ur lhX auf

0.6meV gesetzt; in der 200 nm Probe wird f�ur beide Exzitonen ein Wert von

0.6meV gew�ahlt. In Tabelle 6.1 sind die aus den Messungen gewonnenen Werte

f�ur die ReexionskoeÆzienten, die hhX- bzw. lhX-Massen und die Streuraten der

Exzitonen mit dem pumpinjizierten Elektron-Loch-Plasma zusammengefa�t.

Da die Polaritonoszillationen �uber viele Perioden beobachtbar sind, k�onnen ins-

besondere die Exzitonmassen sehr genau bestimmt werden. Die f�ur die beiden

Probendicken 200 nm und 500 nm ermittelten hhX-Massen von 0.51m0 bzw.

0.52m0 weichen kaum von der aus der Literatur bekannten Summe (0.47m0)

der Elektron- und Lochmassen in h100i-Richtung ab [Sko76] { ein Anzeichen

daf�ur, da� Schwerloch- und hhX-B�ander im betrachteten Energieintervall in gu-

ter N�aherung parabolisch verlaufen. F�ur die lhX-Massen ergibt sich Ml=0.19m0

bzw. Ml=0.20m0. Da bei gen�ugend gro�en Schwerpunktswellenvektoren die Va-

lenzbandmischung vernachl�assigt werden kann [Kan75] und die Exzitonmassen

als Summe der e�ektiven Elektron- und Lochmassen darstellbar sind, legen die

vorigen Messungen im Bereich kinetischer Energien von 10 : : : 100meV eine e�ek-

tive Leichtlochmasse von m
h100i
lh =0.125m0 nahe, entsprechend den Luttingerpa-

rametern 1=5.10 und 2=1.45. Diese Leichtlochmasse pa�t gut zu Photostrom-

experimenten an GaAs/AlGaAs-Vielfachquantentr�ogen [Yam75] und zu Pseudo-

potentialrechnungen f�ur Zinkblendestrukturen [Bow69], die beide mlh=0.12m0

ergeben. Sie ist jedoch deutlich gr�o�er als die mittels Zyklotronresonanz bestimm-

te Leichtlochmasse mlh=0.082m0 [Sko76]. Bei Probe-Photonenenergien �uber

1.70 eV verlangsamt sich der Anstieg der Oszillationsperiode in den Polariton-

Interferenzspektren. Dies ist ein deutlicher Hinweis auf die Nichtparabolizit�at des

lh-Bands (vgl. Abb. 2.2).

Aus der Form der Oszillationen wird in der 500 nm-Probe der ReexionskoeÆzi-

ent u zu -0.5 bestimmt. Dissipation und teilweise inkoh�arente Reexion an den

Grenz�achen sind in der st�arker verspannten 200 nm-GaAs-Schicht, in der hhX

und lhX um etwa 5meV getrennt liegen, o�enbar noch ausgepr�agter. Die gr�o�ere

Rauhigkeit spiegelt sich in dem geringeren ReexionskoeÆzienten u = �0:4 und

in einer gr�o�eren inhomogenen Verbreiterung (1.5meV) wider { Werte, mit de-

nen bis auf die etwas zu kleine Amplitude recht gute �Ubereinstimmung zwischen

Theorie und Experiment erzielt wird.

In der letzten Spalte der Tabelle sind die pumpinduzierten D�ampfungsbreiten

eingetragen. Ihre Werte zwischen 0:4 : : : 1meV orientieren sich an den experi-

mentellen Daten aus Kap. 6.3.7. Danach streuen hochenergetische Exzitonen an

freien Ladungstr�agern bei N =5� 1015 cm�3 innerhalb von etwa einer Pikosekun-

de. In Abb. 6.5 (b) und (d) wurde eine scharfe Schwelle f�ur die LO-Emission der

Polaritonen verwendet. Genaugenommen setzt die polar-optische Streuung aber

wegen der abnehmenden Exziton-Artigkeit der unteren Polaritonzweige nicht ab-



Hochenergetische Exzitonen in GaAs 63

rupt ein, sondern n�ahert sich erst 1meV oberhalb EX+ELO den in Abbn. 6.9

und 6.10 berechneten Werten. Die Ber�ucksichtigung dieses Details erkl�art die

untersch�atzte hhX-Amplitude bei 1.545 eV in Abb. 6.5 (b).

6.3.6 Bedingungen f�ur die Sichtbarkeit

der Polaritonoszillationen

Um die Interferenzen zwischen den verschiedenen Polaritonmoden nachweisen

zu k�onnen, m�ussen folgende von Kiselev [Kis75] zuerst formulierten Bedingun-

gen an die Ober�ache und an das Volumenmaterial erf�ullt sein: Zum Einen

m�ussen die zus�atzlichen Randbedingungen eine ausreichende Anregung der exzi-

tonartigen Zweige erlauben. Daneben darf die intrinsische Streuung die kritische

D�ampfung nicht �ubersteigen. Selbst wenn in der Halbleiterschicht St�orstellen-

und Phononstreuung vernachl�assigbar sind, wechselwirken die Polaritonen immer

untereinander �uber ihre exzitonischen Komponenten. Da die Exziton-Exziton-

Streuung langsam ist im Vergleich zur Streuung von Exzitonen an freien La-

dungstr�agern [Schu86], wurde in Kurzzeitexperimenten unterhalb der Bandkante

zur Untersuchung der Polaritonpropagation nur ein schwacher Einu� der Impuls-

probe photon energy (eV)
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Abb. 6.11: Di�erentielle Transmissionsspektren der 500 nm-GaAs-Schicht f�ur verschie-

dene probegenerierte Elektron-Loch-Dichten N zur Verz�ogerungszeit tD=10 ps. �Ubrige

Parameter wie in Abb. 6.5 (a).
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intensit�at auf die Dephasingszeit festgestellt [N�us97, Fr�o91]. Oberhalb von EG je-

doch kann man zur Beobachtung der Polaritondynamik nur Probeimpulse von ge-

ringer Intensit�at benutzen, um die Selbstd�ampfung der exzitonartigen Komponen-

ten durch probegenerierte freie Ladungstr�ager zu vermeiden. Abb. 6.11 zeigt, wie

in der 500 nm-Probe die Polaritoninterferenzen bei verschiedenen Dichten N des

probeinjizierten Elektron-Loch-Plasmas ausgepr�agt sind. F�ur N � 1� 1014 cm�3

wird das selbstinduzierte Dephasing bedeutungslos; dann bestimmen nur die Hin-

tergrundd�ampfung und die Ober�acheneigenschaften die maximale Oszillations-

amplitude. Mit steigender Ladungstr�agerdichte nimmt die Amplitude ab, bis sie

schlie�lich bei �uberkritischer D�ampfung (N � 1� 1016 cm�3) verschwindet.

6.3.7 Zeitaufgel�oste Polaritonpropagation

Die Zuordnung des Interferenzmusters der 500 nm-Probe aus Abb. 6.5 zu drei Mo-

den wird best�atigt durch eine Untersuchung der Dynamik des angeregten Wellen-

pakets zu verschiedenen negativen Verz�ogerungszeiten tD, d.h. wenn der Probeim-

puls vor dem Pumpimpuls an der vorderen Grenz�ache eintri�t (Abb. 6.12). F�ur

tD� 0 erfahren sowohl lhX- als auch hhX-Polaritonen eine eÆziente D�ampfung, da

beide mit geringerer Gruppengeschwindigkeit vG als die photonartige Komponen-

te des Pumpimpulses propagieren und �uber die gesamte Schichtdicke an pumpge-

nerierten freien Elektron-Loch-Paaren gestreut werden. Unterhalb von EX+ELO

tritt deshalb eine spektrale Schwebung zwischen den lhX- und hhX-Komponenten

auf. Wird der Probeimpuls 1.75 ps vor der Injektion von Streupartnern auf die

Probe eingestrahlt, so ist in der gleichm�a�igen, an der LO-Emissionsschwelle en-

denden Oszillationsstruktur nur noch die hhX-Komponente enthalten. Die lhX-

artige Mode mit vG> 500 nm/1.75 ps=2.9� 107 cm/s=1� 10�3 c verl�a�t die

Probe noch vor der Generation freier Ladungen durch den Pumpimpuls. Bei tD'
-3.5 ps werden die Schwerlochexziton-Polaritonen erst am Ende ihrer Propagation

durch den Film ged�ampft und die di�erentielle Transmission geht gegen Null. In

den zu drei fr�uhen Verz�ogerungszeiten aufgenommenen di�erentiellen Transmis-

sionsspektren nahe der Bandkante (Diagramm links oben in Bild 6.12) kann man

die dephasierende Wirkung eines pumpinjizierten Elektron-Loch-Plasmas auf die

Polarisation des fundamentalen hhX sch�on erkennen. Nach der Anregung durch

Probephotonen emittiert die weiteroszillierende hhX-Polarisation ein elektromag-

netisches Feld (freier Induktionszerfall [Jof88, Hau96]). Dieser je nach Reinheit

der Probe mehrere Pikosekunden dauernde, koh�arente Proze� wird durch Streu-

ung an injizierten Ladungstr�agern stark ged�ampft. Das Fourierspektrum des im

Zeitraum abgeschnittenen, exponentiell abfallenden Signals oszilliert um die Ener-

gie EXh mit einer zu fr�uhen Verz�ogerungszeiten kleinen Periode, die f�ur t! 0
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Abb. 6.12: F�ur verschiedene Verz�ogerungszeiten tD aufgenommene di�erentielle Trans-

missionsspektren der 500 nm-GaAs-Probe im Energiebereich nahe EX+ELO. Pump-

und Probeintensit�aten wie in Abb. 6.5. Aus dem Vergleich der Spektren zu tD=0 und

tD=-1.75 ps kann man zwei unterschiedlich schnell propagierende Exzitonmoden er-

kennen. Das di�erentielle Signal am Exziton (Inset links oben) zeigt den f�ur die D�amp-

fung der exzitonischen Polarisation (tD< 0) typischen gest�orten freien Induktionszerfall.

Aus dem zeitlichen Verlauf der Oszillationsamplitude bei 1.533 eV und 1.548 eV (grau

markierte Energieposition) kann man die Durchgangszeit von hhX und lhX durch die

GaAs-Schicht ermitteln (rechtes Inset).
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gegen 1 geht. Aus der Auftragung der Oszillationsamplitude gegen die Verz�oge-

rungszeit f�ur eine bestimmte Probe-Photonenergie kann man aus dem Abszissen-

abschnitt die Propagationszeit der jeweiligen Exzitonmode durch die Halbleiter-

schicht ablesen (Inset rechts oben). Oberhalb von EXh+ELO bei 1.548 eV leitet

man aus der 1.7 ps kurzen Transitzeit eine Exzitonmasse von 0.19m0 ab { konsi-

stent mit der lhX{Masse aus Abschnitt 6.3.5. Genauso stimmt die e�ektive Masse

der sich langsamer ausbreitenden Komponente, f�ur deren Gruppengeschwindig-

keit bei 1.533 eV vG=1.3� 107 cm/s=4.4� 10�4 c gemessen wird, mit der hhX-

Masse 0.52m0 �uberein. Neben dem einfach zu interpretierenden Achsenabschnitt

kann man aus zeitabh�angigen Messungen weitere wertvolle Informationen zur

Exzitondynamik gewinnen:

Streuung hochenergetischer Exzitonen an einem Elektron-Loch-Plasma

Wegen der kurzen Transitzeit photonartiger Polaritonen durch die 500 nm-Probe

erfolgt die Ladungstr�agerinjektion in der gesamten Schicht innerhalb der Dauer

des Pumpimpulses, die deutlich kleiner als die Durchgangszeit f�ur die exziton-

artigen Moden ist. Durch Variation der Verz�ogerungszeit tD kann man deshalb

einstellen, auf welcher Strecke die langsameren exzitonartigen Moden des Ab-

tastimpulses zus�atzlich zur Hintergrundstreuung durch das injizierte Elektron-

Loch-Plasma ged�ampft werden. Die von tD abh�angige Oszillationsamplitude spie-

gelt direkt die Dephasierung der exzitonischen Polarisation wider. In Abb. 6.13

ist die zeitliche Entwicklung der Oszillationsamplitude der hhX-Polaritonen bei

der Probe-Photonenergie 1.533 eV f�ur verschiedene Dichten N der pumpgenerier-

ten freien Ladungstr�ager dargestellt. Allen Transienten ist der Achsenabschnitt

bei 3.8 ps gemeinsam. Das pumpinduzierte Dephasing f�uhrt bei geringen Plas-

madichten N =6� 1014 cm�3 : : : 2� 1015 cm�3 ((a) und (b)) zu einer ann�ahernd

linearen Abnahme der koh�arenten hhX-Polarisation mit tD. Ab tD=0 m�ussen die

X-Polaritonen ein auf der gesamten L�ange gepumptes Halbleitervolumen durch-

laufen; die D�ampfung und die Oszillationsamplitude in den di�erentiellen Spek-

tren bleiben konstant. Erh�oht man die Pumpdichte bis auf 1� 1016 cm�3 ((c) und

(d)), so �uberschreitet wie im Fall der Selbstd�ampfung (Abschnitt 6.3.6) die Pro-

bendicke die mittlere freie Wegl�ange der Exziton-Ladungstr�ager-Streuung. Schon

f�ur kleine Wechselwirkungsl�angen, d.h. fr�uhe Verz�ogerungszeiten werden die ex-

zitonartigen Polaritonen stark geschw�acht und die Oszillationsamplitude s�attigt.

Aus der Steigung der Transienten kann man die Zeitkonstanten f�ur die Exziton-

Ladungstr�ager-Streuung ableiten. Anpassungen f�ur einen exponentiellen Polari-

sationszerfall sind in Abb. 6.13 als durchgezogene Linien eingetragen. Die zu-

geh�origen D�ampfungsraten im angeh�angten Diagramm steigen im betrachteten

Dichtebereich in guter N�aherung linear von 0.3 ps�1 bei N =6� 1014 cm�3 auf
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Abb. 6.13: Amplitude der spektralen Oszillationen bei der Photonenergie 1.533 eV

in Abh�angigkeit der Verz�ogerungszeit tD f�ur verschiedene pumpinduzierte freie La-

dungstr�agerdichten N : 6� 1014 cm�3 (a), 2� 1015 cm�3 (b), 5� 1015 cm�3 (c) und

1� 1016 cm�3 (d). Restliche experimentelle Parameter wie in Abb. 6.5. Kleines Dia-

gramm: von der pumpgenerierten Ladungstr�agerdichte N abh�angige D�ampfungsrate

der hhX-artigen Polaritonen bei 1.533 eV.

1.2 ps�1 bei N =1� 1016 cm�3. Mit den vorliegenden Messungen ist es erstmals

gelungen, die Dephasierung von Exzitonen mit gro�em Wellenvektor durch St�o�e

an freien Ladungstr�agern zu untersuchen. Den Anschlu� im Bereich sehr niedri-

ger kinetischer Exzitonenergien (K ' 0) bilden Vierwellenmischexperimente von

Schultheis et al. [Schu86], bei denen die Streurate des fundamentalen Exzitons in

Abh�angigkeit der Dichte N eines 20 ps zuvor injizierten, thermalisierten Plasmas

untersucht wurde. In der linearen N�aherung der Streurate = 0+ �N fanden sie

mit �=1.6� 10�3 cm3 s�1 einen fast zwanzigmal gr�o�eren KoeÆzienten als er sich

hier f�ur Exzitonen mit 25meV �Uberschu�energie ergibt (�=9.5� 10�5 cm3 s�1).

Die Abnahme des Streuquerschnitts mit steigender kinetischer Energie ist auf

den geringeren von Exzitonen und freien Ladungstr�agern geteilten Phasenraum

und schw�achere Austausche�ekte zur�uckzuf�uhren [Schm85]. Eine theoretische Be-

handlung der elastischen wie inelastischen Exziton-Streuung an einer nichtther-

mischen Ladungstr�agerverteilung, die f�ur die folgenden d�unneren Proben sehr

interessant w�are, steht noch aus.
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Polaritonpropagation im 200 nm GaAs-Film

Anhand der Serie zu verschiedenen Verz�ogerungszeiten aufgenommener, di�e-

rentieller Transmissionsspektren (Abb. 6.14) an der 200 nm-GaAs-Schicht k�onnen

wieder zwei exzitonische Polaritonkomponenten unterschieden werden. Wegen

des gro�en vom Probeimpuls �uberdeckten Spektralbereichs ist auch das leicht

rotverschobene Ausbleichsignal der Kontinuumszust�ande nahe der Pumpenergie

1.645 eV bei tD=0 fs zu sehen [Lei96a]. Es wandert mit den relaxierenden Lei-

tungsbandelektronen innerhalb weniger Pikosekunden zur Bandkante. Trotz der

geringeren Propagationsl�ange werden keine hhX-artigen Polaritonen mit Energien

pobe photon energy (eV)
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Abb. 6.14: F�ur verschiedene Verz�ogerungszeiten tD aufgenommene di�erentielle Trans-

missionsspektren der 200 nm-GaAs-Probe bei TL =20K. Das Signal am Exziton ist um

den Faktor 200 verkleinert dargestellt. Die vom Pumpimpuls (gestrichelt) mit zentraler

Photonenergie 1.645 eV generierte Elektron-Loch-Dichte N =7� 1015 cm�3 ist zehnmal

gr�o�er als die probeinjizierte.
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oberhalb EX+ELO transmittiert. Knapp unterhalb der LO-Emissionsschwelle

ben�otigt ein hhX-Polaritonwellenpaket etwa 1.5 ps f�ur den Durchgang durch die

GaAs-Schicht; die schnelleren lhX-Polaritonen entkommen schon innerhalb von

700 fs. Beide Transitzeiten sind konsistent mit der aus Messung 6.5 bestimmten

Dispersionsrelation.

Zeitaufgel�oste di�erentielle Spektren an der 50 nm GaAs-Schicht

Noch tiefere Einsicht in grundlegende Polaritoneigenschaften und in die mikro-

skopische Elektrodynamik an Grenz�achen gewinnt man bei der Untersuchung

der spektralen Dynamik des di�erentiellen Transmissionssignals der nur 50 nm

d�unnen GaAs-Probe. Dort durchqueren die exzitonartigen Polaritonen die Halb-

leiterschicht schneller als die pumpinjizierten Ladungstr�ager relaxieren. Man kann

deshalb die Streuung von Exzitonen an einer Nichtgleichgewichts-Ladungstr�ager-

verteilung beobachten. In der vorliegenden Probe ist die Dicke des GaAs-Films

im Bereich des exzitonischen Bohrradius; auch Phasen�anderungen der exzitonar-

tigen Polaritonwellen durch die vorausgesagte Energieabh�angigkeit der e�ektiven

Propagationsl�ange [Sta81, And90] erhalten in d�unnen Proben gr�o�eres Gewicht

im Vergleich zur dispersionsabh�angigen Phase: k Æl=l Æk steigt mit abnehmender

Schichtdicke l. Damit k�onnen Gr�o�e und Verlauf der exzitonfreien Randschicht in

Abh�angigkeit der kinetischen Exzitonenergie analysiert werden. Ganz allgemein

spielen grenz�achennahe Ph�anomene wegen des wachsenden Verh�altnisses Ober-

�ache/Volumen eine wichtigere Rolle als in den vorangegangenen Abschnitten.

Abb. 6.15 zeigt zu verschiedenen Verz�ogerungszeiten di�erentielle Transmissions-

spektren der 50 nm-GaAs-Schicht f�ur ein bei 1.541 eV injiziertes, 3� 1016 cm�3

dichtes Elektron-Loch-Plasma (Nprobe=6� 1015 cm�3). Die Relaxation der

Schwerlochexzitonen durch LO-Phonon-Emission reicht nun, da Streu- und

Propagationsl�ange etwa gleich sind, nicht mehr zur Ausd�ampfung der hhX-

Polaritonoszillationen oberhalb EXh+ELO. Aus sp�ater zu besprechenden

Gr�unden k�onnen keine lhX-Polaritonen nachgewiesen werden; das Signal wird

von hhX-Beitr�agen dominiert. Nahe der Pump-Photonenergie ist bei tD' 0 das

Ausbleichsignal Pauli-geblockter Interband�uberg�ange zu sehen.

Vergleicht man die zu negativen Verz�ogerungszeiten tD ermittelten Propagations-

zeiten mit denen der 500 nm-Probe bei der gleichen kinetischen Exzitonenergie,

z.B. 250 fs gegen�uber 3.8 ps bei Ekin=25meV, und setzt eine f�ur alle betrachte-

ten Schichtdicken konsistente hhX-Masse (0.52m0) voraus, so ist die gemessene

Transitzeit nur durch eine e�ektive Propagationsl�ange von etwa 30 nm erkl�arbar.

Genau diesen Wert erh�alt man, wenn man an beiden Grenz�achen eine exziton-

freie Randschicht von einem hhX-Bohrradius (11.5 nm) einf�uhrt. Neu sind bei

den di�erentiellen Spektren dieser Probe auch eine Art Nebenmaxima, die sich
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in fr�uheren Rechnungen (Abb. 6.7) mit dem Betrag nach gro�en Reexionskoef-

�zienten angedeutet hatten. Sie entstehen unter nachfolgend abgeleiteten Bedin-

gungen und sind Ausdruck der durch den Einschlu� in der Schicht quantisierten

Schwerpunktsbewegung der Exzitonen [Kis77, Kis85, Ada94, Tre93], f�ur die die

Wellenvektoren Kz auf diskrete Werte beschr�ankt sind: Kz=� n=l (n: nat�urli-

probe photon energy (eV)
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Abb. 6.15: Di�erentielle Transmissionsspektren der 50 nm-GaAs-Probe f�ur verschie-

dene Verz�ogerungszeiten tD nach der Injektion einer Elektron-Loch-Dichte von

N =3� 1016 cm�3 durch einen bei E=1.541 eV zentrierten Pumpimpuls (graues

Spektrum ganz unten). Die vom Abtastimpuls generierte Ladungstr�agerdichte ist

N =6� 1015 cm�3. Um das achtmal verkleinerte Exzitonsignal herum ist die Abszisse

gestreckt.
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che Zahl). Das Con�nement der Elektronen und L�ocher spielt im vorliegenden

Schichtdickenbereich keine Rolle, da die Quantisierungsenergien noch deutlich

kleiner als die Exzitonbindungsenergie sind. TuÆgo et al. [Tuf88] konnten f�ur

Dipol�uberg�ange der Exzitonen mit ungeradem bzw. geradem n Parit�atsauswahl-

regeln angeben und damit die Strukturen in den Polaritonspektren begr�unden:

Demnach sind Zust�ande mit (un)geradem n, also mit Parit�at -1(+1), dipol aktiv,

wenn das Produkt aus Photonwellenvektor im Medium kph und Schichtdicke l ein

ungeradzahliges (geradzahliges) Vielfaches von � ergibt. Wegen der von Kiselev

et al. [Kis77] gezeigten �Aquivalenz des obigen Ansatzes und des Modells aus Ab-

schnitt 6.3.2 sind die E�ekte in den Gleichungen 6.23 und 6.25 voll enthalten.

In den Spektren der 500 nm-Probe sind die zus�atzlich neben den Exzitonen mit

Parit�at +1 wegen kph l=4.4� etwas schw�acheren Beitr�age der Exzitonen mit

Parit�at -1 aufgrund der beschr�ankten spektralen Au�osung nicht beobachtbar.

F�ur die 200 nm-Probe gilt kph l=1.8�, weshalb { wie im Experiment gefunden {

probe photon energy (eV)
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Abb. 6.16: F�ur verschiedene Werte des Produkts aus Wellenvektor des Photons kph
in der GaAs-Schicht und Propagationsl�ange d berechnete di�erentielle Transmissions-

spektren f�ur hhX-Polaritonen. Abgesehen von u = �0:7 und pump=4meV sind die

Parameter die gleichen wie in Abb. 6.5 (b). Ist kph d ein ganzzahliges Vielfaches von �,

treten nur Exzitonen mit gerader oder ungerader Wellenfunktion der Schwerpunktsbe-

wegung auf.
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haupts�achlich die mit ungeradem n quantisierten Exzitonen in den Interferenz-

spektren auftreten. Um den Sachverhalt zu veranschaulichen, sind in Abb. 6.16

f�ur verschiedene Probendicken berechnete hhX-Polaritonoszillationen dargestellt.

Bis auf u = �0:7 und eine willk�urliche pumpbedingte D�ampfung von 4meV wer-

den die gleichen Parameter wie f�ur Abb. 6.5 (b) verwendet. Bei ungeradzahligen

Vielfachen von �=2 verdoppelt sich die Periode der Oszillationen. Geht man von

der oben n�aherungsweise bestimmten e�ektiven Schichtdicke von 30 nm f�ur die

d�unne Probe aus, ergibt sich kph l'�=4. In guter �Ubereinstimmung mit den Spek-
tren aus Abb. 6.15 zu positiven Verz�ogerungszeiten sind die Polaritoninterferenzen

asymmetrisch mit langsamerem Abfall auf ein Nebenmaximum an der niederener-

getische Flanke. Eine Anpassung zweier ausgew�ahlter Spektren zeigt Abb. 6.17.

F�ur tD=1ps wird das hhX-Polaritonwellenpaket durch das hochdichte Plasma

eÆzient dephasiert. Mit der hhX-Masse 0.52m0, der Position des fundamenta-

len hhX bei 1.5078 eV, einem ReexionskoeÆzienten u=-0.5, der Hintergrund-

D�ampfungsbreite 0.3meV und einer pumpinduzierten D�ampfung von 4meV wird

das experimentelle Signal (a) bis auf die etwas zu geringe Amplitude befriedi-

gend wiedergegeben (b). Die exzitonfreie Randschicht, die bei EXh gleich dem

doppelten Bohrradius gew�ahlt wurde und mit zunehmender kinetischer Exzi-

tonenergie leicht abnimmt, f�uhrt auf die im kleinen Diagramm eingef�ugte ef-

fektive Propagationsl�ange. Zu fr�uhen Zeiten, hier tD=-60 fs (c), durchlaufen die

Polaritonen ein relativ gro�es ungepumptes Halbleitervolumen. Das di�erenti-

elle Transmissionssignal ist deshalb weniger auf D�ampfungs- als vielmehr auf

Grenz�achene�ekte sensitiv. Sie bestehen v. a. in der Abschirmung der Elektron-

Loch-Wechselwirkung und damit der Vergr�o�erung des Exzitonradius und der

Ver�anderung des Ober�achenpotentials bzw. des ober�achennahen, ionisierenden

elektrischen Feldes (vgl. Kap. 6.3.3) [Jaz88]. Beides verringert die e�ektive Propa-

gationsl�ange der Polaritonen, was in den Rechnungen durch eine pumpinduzierte

Zunahme der exzitonfreien Randschicht um 3nm simuliert wurde (d). Im Spek-

trum, das man sich aus der Di�erenz des unteren Graphen in Abb. 6.16 und eines

weiteren, bei dem wegen des kleineren Werts von kph l das Nebenmaximum noch

geringer ausf�allt, vorstellen kann, tritt die Komponente mit geradem n st�arker

hervor. Die gute Reproduktion (d) der experimentellen Spektren (c) st�utzt die

Interpretation der Daten f�ur tD< 0 als die von der Theorie vorausgesagte ul-

traschnelle Vergr�o�erung der exzitonfreien Randschicht [Bis97].

Einige Pikosekunden nach der Ladungstr�agerinjektion kann man an der Ampli-

tude der di�erentiellen Transmission sowohl am fundamentalen Exziton als auch

bei den h�oherenergetischen Polaritonen ein Nachlassen der D�ampfung beobach-

ten (Abb. 6.15). W�ahrend das Ausbleichen bei 1.508 eV nach 40 ps fast vollst�andig

zur�uckgegangen ist, nimmt das Polaritonsignal wieder an St�arke zu. Dabei �andert

sich nicht nur die Phase der Oszillationen, sondern �uberraschend nimmt auch
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Abb. 6.17: Aus Abb. 6.15 entnommene di�erentielle Transmissionsspektren zu den

Verz�ogerungszeiten tD=1ps (a) und tD=-60 fs (c). (b) und (d) zeigen um den Fak-

tor zwei vergr�o�erte, berechnete Signale f�ur dominante pumpinduzierte D�ampfung

bzw. vorherrschende pumpinduzierte Vergr�o�erung der exzitonfreien Schicht; Details

im Text. Im kleinen Diagramm ist der Verlauf der angepa�ten e�ektiven Propagations-

l�ange dargestellt.

die Amplitude mit gr�o�eren Probephotonenergien kaum ab. Thermische E�ekte

oder Brechungsindex�anderungen der umgebenden Schichten w�urden den gesam-

ten Spektralbereich in vergleichbarer Weise beeinussen und k�onnen deshalb f�ur

das Verhalten nicht verantwortlich sein. Eventuelle Modi�kationen der Grenz-

�acheneigenschaften bleiben spekulativ. Einen vielversprechenden Erkl�arungsan-

satz bietet die Bildung von Exzitonen mit K' 0: nach Elkomoss [Elk81] ist der

Wirkungsquerschnitt f�ur elastische Exziton-Exziton-St�o�e bei hohen Relativge-

schwindigkeiten v n�aherungsweise konstant in der Gr�o�enordnung des quadrati-

schen X-Bohrradius. F�ur die Streurate ergibt sich dann ein linearer Anstieg pro-

portional zu v bzw. Ekin, der eine schnellere pumpinduzierte Dephasierung h�oher-

energetischer Polaritonen bedeutet. Diese Energieabh�angigkeit �ubertr�agt sich auf

die Oszillationen im di�erentiellen Transmissionsspektrum.

Die vergleichsweise geringe Oszillatorst�arke der Leichtlochexzitonen wirkt sich

hier in zweierlei Hinsicht schm�alernd auf das lhX-Polariton-Signal aus: Einerseits
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mindert der kleinere Photongehalt des lhX-artigen Dispersionsastes die Amplitu-

de des Interferenzmusters; auf der anderen Seite w�achst nach Kap. 6.3.3 die dead

layer mit abnehmender Aufspaltung ELT. Bei der vorliegenden Probe kann die ef-

fektive Propagationsl�ange bereits unter 20 nm sinken, so da� wegen der verl�anger-

ten Oszillationsperiode (vgl. Gl. 6.11) lhX kaum identi�ziert werden k�onnen.

6.3.8 Experimente zur Polariton-Phonon-Streuung

Die Polaritoninterferenzen in den drei unterschiedlich dicken GaAs-Proben wur-

den auch in Abh�angigkeit der Gittertemperatur untersucht (Abb. 6.18). Aus den

bei tD=10ps aufgenommenen Transmissionsspektren der 500 nm-Probe ersieht

man, wie die LO-Emissionsschwelle f�ur Schwerlochexzitonen gemeinsam mit der

Bandl�uckenenergie (nicht abgebildet) mit steigender Temperatur rotverschoben

wird. Gleichzeitig geht die Amplitude der Oszillationen zur�uck, bis sie bei et-

wa 100K wegen der eÆzienten D�ampfung der hhX-Polarisation durch Exziton-

Phonon-St�o�e ganz verschwindet. Da� wie beim fundamentalen Exziton in Quan-
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Abb. 6.18: Spektral aufgel�oste Transmissions�anderungen in der 500 nm dicken GaAs-

Probe zur Verz�ogerungszeit tD=10 ps f�ur verschiedene Temperaturen des Kristall-

gitters TL. Die von Pump- und Probeimpulsen injizierten Ladungstr�agerdichten sind

Npump=5� 1015 cm�3 bzw. Nprobe=1� 1014 cm�3.
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tentr�ogen [Lee86] die Deformationspotential-Streuung an akustischen Phono-

nen bis etwa 100K den schnellsten Dephasierungs-Mechanismus darstellt, soll

mit Rechnungen zu temperaturabh�angigen Streuraten f�ur verschiedene Kopp-

lungen der hhX an das Phononbad belegt werden (Abb. 6.19). �Uberg�ange ins

lhX-Band sind wegen des geringeren Phasenraums und des kleineren �Uberlapp-

integrals der Wellenfunktionen langsamer und deshalb hier nicht dargestellt. F�ur
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Abb. 6.19: Theoretische Streuraten f�ur Schwerlochexzitonen mit einer kinetischen

Energie von 25meV in Abh�angigkeit der Gittertemperatur TL. In (a) sind mit

Parametern aus Kap. 5.5.1 berechnete Raten f�ur akustische Deformationspotential-

Streuung in 1shh-, 2shh-, 2phh-Zust�ande und ins Kontinuum von schweren L�ochern

und Leitungsbandelektronen dargestellt; (b) zeigt entspechende Rechnungen zur polar-

optischen Streuung, die bei Temperaturen �uber 120K zum schnellsten Relaxationskanal

wird. Die piezoelektrische Streuung ist im gesamten Temperaturbereich vernachl�assig-

bar langsam (c).
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Schwerlochexzitonen mit 25meV kinetischer Energie sind in (a) mit Parame-

tern aus Kap. 5.5.1 die Deformationspotential-Streuraten in verschiedene hhX-

Zust�ande gegen TL aufgetragen. Die phononassistierte Dissoziation in freie Elek-

tronen und schwere L�ocher (continuumhh) wurde nach Toyozawa [Toy59] berech-

net. Erst bei TL> 120K �uberwiegt die schneller mit der Temperatur zunehmende

polar-optische Dissoziation der 1s-hhX (Abb. 6.18 (b), berechnet nach [Rud90]).

Aus Abb. 6.19 (c) sieht man, da� der Beitrag der piezoelektrischen Streuung ver-

nachl�assigt werden kann. Ruft man sich das Ergebnis f�ur die zur vollst�andigen

D�ampfung der hhX-Polaritonen n�otige Streurate von 1.2 ps�1 aus Kap. 6.3.7 ins

Ged�achtnis zur�uck, und vergleicht sie mit den f�uhrenden Termen in der Sum-

me der berechneten Streuraten bei 100K, also der Deformationspotential- und

polar-optischen Streuung in den 1shh-Zustand und ins Kontinuum (�=1.5 ps�1),

so best�atigt die sehr gute �Ubereinstimmung von Experiment und Theorie die vier

oben genannten als die dominanten Dephasierungskan�ale.
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Abb. 6.20: Bei verschiedenen Gittertemperaturen TL f�ur tD=10 ps aufgenommene dif-

ferentielle Transmissionsspektren in der 200 nm-GaAs-Schicht. Die injizierten Ladungs-

tr�agerdichten sind Npump=7� 1015 cm�3 und Nprobe=8� 1014 cm�3. Entlang der ge-

strichelten Linien verschieben sich die energetischen Positionen des Exzitons und der

LO-Emissionsschwelle f�ur hhX.
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Die k�urzere Transitzeit durch die 200 nm-Schicht macht eine h�ohere Gittertem-

peratur zur Dephasierung der Polaritonen erforderlich (siehe Abb. 6.20). Durch

die Erh�ohung von TL auf 50K werden die energetischen Positionen der Schwer-

und Leichtlochexzitonen leicht unterschiedlich renormiert, was unterhalb der

LO-Emissionsschwelle das spektrale Schwebungsmuster ver�andert. W�ahrend bei

TL=100K die hhX-Polaritonen merklich ged�ampft werden, bleiben die hochener-

getischen lhX-Polaritonen wegen ihrer gro�en Propagationsgeschwindigkeit noch

bis TL=170K sichtbar. Durch die 50 nm dicke GaAs-Schicht werden die hhX-

Polaritonen selbst bei Raumtemperatur noch transmittiert, wenn auch wegen der

hohen D�ampfung in den Pump-Probe-Spektren keine Strukturen mehr auf den

Oszillationen erkennbar sind (siehe Abb. 6.21).
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Abb. 6.21: Bei Raumtemperatur gemessene Polaritonoszillationen in der 50 nm-GaAs-

Probe f�ur verschiedene Verz�ogerungszeiten tD. Die Bandkante bei 1.42 eV ist nicht

abgebildet. Leicht rotverschoben ist f�ur tD=0 das Ausbleichsignal der bei 1.565 eV

injizierten Ladungstr�ager der Dichte Npump=6� 1016 cm�3 zu sehen. Die probegene-

rierte Paardichte betr�agt Nprobe=3� 1015 cm�3.
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6.4 Exziton-Phonon-Resonanz

im Absorptionskontinuum von GaAs

Ein weiteres interessantes, bisher au�er acht gelassenes Detail der bisherigen

Messungen ist die schwache, von den Polaritonoszillationen verdeckte Struktur

an der spektralen Position von EX+ELO (siehe z.B. Abb. 6.11). Um sie m�oglichst

klar herauszuarbeiten, wird in den folgenden Untersuchungen eine 800 nm dicke

GaAs-Schicht verwendet, f�ur die die hier st�orenden Polaritoninterferenzen von

so kleiner Periode sind, da� sie bei der f�ur die Untersuchung der Exziton-

Phonon-Resonanz n�otigen spektralen Au�osung nicht mehr in Erscheinung

treten. Das di�erentielle Transmissionssignal wird zur Unterdr�uckung von

Beitr�agen relaxierter Ladungstr�ager zur schwach negativen Verz�ogerungszeit

tD=-100 fs aufgenommen (Abb. 6.22 (a)). Pump- und Probeimpulse regen in
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Abb. 6.22: Di�erentielles Transmissionsspektrum der 800 nm dicken GaAs-Probe,

100 fs vor der Injektion einer Ladungstr�agerdichte von 1.2� 1015 cm�3 durch einen

80 fs kurzen Pumpimpuls bei 1.615 eV (a). Die probegenerierte Elektron-Lochdichte

ist 8� 1014 cm�3. Zum Vergleich zeigt (b) die spektrale Form der Exziton-Phonon-

Resonanz nach Rechnungen von Zimmermann [Zim97] f�ur ein 1meV breites fundamen-

tales Exziton. Die Amplitude ist willk�urlich skaliert.
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dem auf TL=20K gehaltenen Film Elektron-Loch-Dichten von 1.2� 1015 cm�3

bzw. 8� 1014 cm�3 an. 34.5meV, also etwas weniger als eine LO-Phononenergie

�uber dem eintausendfach verkleinerten Signal der sehr scharfen Exzitonlinie, tritt

ein asymmetrisches Ausbleichsignal auf, das wie die di�erentielle Transmission

einer durch den Pumpimpuls stark ged�ampften Fanoresonanz [Fan61] auf der

h�oherenergetischen Seite von induzierter Absorption begleitet wird. Dieses

charakteristische Muster beruht nicht wie die �uberlagerten Polaritonoszillationen

auf der koh�arenten Exziton-Photon-, sondern der koh�arenten Exziton-Phonon-

Kopplung. Auf Zeitskalen, die kurz gegen�uber der Dephasingzeit von Elektronen

und L�ochern sind, k�onnen die Ladungstr�ager koh�arent mit LO-Phononen

wechselwirken. Die virtuelle Streuung in Exziton+LO-Phonon-Zust�ande ist der

Kon�gurationswechselwirkung eines in ein Kontinuum eingebetteten und mit ihm
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Abb. 6.23: Lineares Absorptionsspektrum eines eindimensionalenModells mit koh�aren-

ter Exziton-LO-Phonon-Wechselwirkung aus [Oes97]: Die f�ur gro�e Kopplungskonstan-

te und unendliche Lochmasse auftretende Fanoresonanzartige Struktur bei EX+ELO

(durchgezogene Linie in (a)) geht mit abnehmender Lochmasse (gestricheltes Spektrum)

zur�uck. In (b) ist die gleiche Situation f�ur kleinere Polaronkopplung dargestellt.
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schwach wechselwirkenden diskreten Niveaus �ahnlich [Fan61, Oes97]. W�ahrend

die Kopplung zwischen diskretem Zustand und Kontinuum bei den meisten Sy-

stemen, z.B. den genau untersuchten Magnetoexzitonen [Mar98, Bec87, Glu94],

durch Coulombwechselwirkung geschieht, erfolgt sie hier durch die polar-optische

Wechselwirkung. Der zugrundeliegende Proze� ist in Abb. 6.24 rechts dar-

gestellt. Er f�uhrt zur Renormierung der Elektron-Loch-Paarenergie [Tra93].

Unterhalb von EX+ELO entsteht ein quasi-gebundener Zustand [Pel97] mit

erh�ohter Absorption, w�ahrend auf der kurzwelligen Seite { wie beobachtet {

Zustandsdichte und Absorption abnehmen. Analog zur Fanoresonanz steigt

mit der Kopplungsst�arke zwischen diskretem Zustand und Kontinuum neben

der Bindungsenergie automatisch auch die Breite der Absorptionsbande, was

die ausgedehnte Phononseitenbande im stark polaren CdTe (Abb. 2.4) erkl�art

[Zim97]. Der gerade beschriebene Mechanismus ist nur f�ur Schwerlochexzitonen

wirksam: bei Leichtlochexzitonen verhindert die schwache Polaronkopplung

(vgl. Kap. 6.3.4) die Ausbildung einer zus�atzlichen anziehenden Wechselwirkung

zwischen Elektron und Loch. Dies wird bei eindimensionalen Modellrechnungen

von Oestreich [Oes97] deutlich (Abb. 6.23): F�ur ein monoenergetisches Exziton-

band (mh!1) und gro�e Polaronkopplung tritt eine ausgepr�agte Fanoresonanz

bei EX+ELO auf (durchgezogene Linie in (a)), die bei endlicher Lochmasse

(me=mh=0.15, gestrichelt in (a)) im linearen Absorptionsspektrum nicht mehr

ausgemacht werden kann. Wegen der parabolischen Dispersion des Exzitonbands

kann streng nicht mehr von einem diskreten Zustand gesprochen werden. Die

Kopplung von Exziton+LO-Zust�anden mit EX(q) 6=EX(0) f�uhrt zu einer intrin-

sischen Verbreiterung der resonanzartigen Struktur. Eine rigorose Behandlung

des Problems in drei Dimensionen durch Greensfunktionen ist Zimmermann et

al. gelungen. Mithilfe des aus [Zim97] entnommenen, in der Amplitude skalierten

Spektrums (Abb. 6.22, gepunktet) kann die Struktur bei 1.543 eV zweifelsfrei als

Exziton-Phonon-Quasiteilchen identi�ziert werden.

LO-Seitenbanden im Absorptionsspektrum von ionischen Isolatoren (z.B. MgO,

BeO [Wal68]) oder polaren Halbleitern (z.B. CdS [Dil68]) sind schon fr�uh

mit der Exziton-LO-Phonon-Kopplung durch die Fr�ohlich-Wechselwirkung in

Verbindung gebracht worden. Je nach Verh�altnis von Exzitonbindungs- und LO-

Phonon-Energie kann man verschiedene Regimes unterscheiden (Abb. 6.24 links):

(a) EB�ELO: In Systemen mit sehr gro�er Exzitonbindungsenergie (z.B. NaBr,

KaI) �nden nur indirekte �Uberg�ange statt, bei denen ein Exziton mit Energie

EX(�q) und ein LO-Phonon mit Impuls q erzeugt werden. Sie sind f�ur ein

lokales Absorptionsmaximum oberhalb EX(q = 0)+ELO verantwortlich [Bal69].
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Abb. 6.24: Links: Skizze der Kopplung von Null- und Ein-Phonon-Hilbertr�aumen

f�ur unterschiedliche LO-Phononenergien. Horizontale Pfeile markieren LO-assistierte
�Uberg�ange. Rechts: Zus�atzliche Elektron-Loch-Wechselwirkung nach [Sak70]. Die Re-

normierung der Kontinuumszust�ande durch virtuelle �Uberg�ange zu 1s-hhX-Zust�anden

plus einem LO-Phonon ((b) und (c) links) ergibt knapp unterhalb EXh+ELO ein lo-

kales Absorptionsmaximum. Im benachbarten h�oherenergetischen Spektralbereich ent-

steht ein lokales Absorptionsminimum (siehe Abb. 6.22). Wegen der schwachen Fr�ohlich-

Wechselwirkung ist die Streuung in 1s-lhX-Zust�ande vernachl�assigbar.

(b) EB'ELO: Wenn rein elektronische und gemischte Exziton+LO-Phonon-Zu-

st�ande entartet sind (z.B. ZnO, BeO, MgO), f�uhrt die resonante Fr�ohlich-

Wechselwirkung zwischen ihnen zur Bildung eines gebundenen Exziton-Phonon-

Komplexes, dessen Bindungsenergie ein Zehntel der LO-Phonon-Energie

erreichen kann [Toy68, Wal68]. Es entsteht eine Seitenbande unterhalb von

EX(q = 0)+ELO.

(c) EB�ELO: Die resonante Kopplung von Exziton+LO-Phonon- und �uberlap-

penden Kontinuums-Zust�anden (CdTe, GaAs) hat einen schw�acher gebundenen

Exziton-Phonon-Komplex zur Folge. Auch hier liegt die LO-Seitenbande unter-

halb der hhX-LO-Emissionschwelle [Dil68, Sak70, Zim97].

Abb. 6.25 zeigt die spektrale Form der LO-Bande f�ur verschiedene pro-

begenerierte Ladungstr�agerdichten bei einer Kristalltemperatur von 25K

(Npump=6� 1015 cm�3). Die Amplituden des di�erentiellen Transmissionssignals

am fundamentalen Exziton und am Exziton-Phonon-Komplex nehmen bei

Erh�ohung von N eh
probe von 3� 1014 cm�3 auf 5� 1016 cm�3 stark ab. Gleich-

zeitig gewinnen die Strukturen an spektraler Breite. Das Ausbleichsignal des

Exziton-Phonon-Komplexes, das aufgrund der Bandkantenrenormierung durch

die pumpinjizierten, nach tD=10ps thermalisierten Ladungstr�ager auf einem
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schiefen Untergrund sitzt, verliert zudem mit steigender Temperatur seine

Asymmetrie. Wegen der engen Verwandtschaft mit einer Fanoresonanz kann das

beobachtete spektrale Verhalten des Exziton-Phonon-Quasiteilchens nach einem

Modell von Marquezini et al. [Mar98] diskutiert werden. Im Unterschied zu

[Fan61] wird hier die Linienbreite  des diskreten Niveaus nicht gegen�uber der

Fanolinienbreite �, die allein durch die Diskret-Kontinuum-Kopplung gegeben

ist, vernachl�assigt. Dieser Aspekt ist im vorliegenden Fall sicher von Bedeutung,

da die spektrale Breite des 1s-Exzitons nicht viel kleiner als die des Quasi-

teilchens ist. Auf eine genaue Anpassung der di�erentiellen Spektren wird im

folgenden verzichtet, weil der Anteil der intrinsischen, von der Exzitondispersion

bedingten Verbreiterung (s.o.) des Exziton-Phonon-Komplexes nicht bekannt

ist. Stattdessen wird das Signal qualitatitv anhand der Variation der beiden

freien Parameter  und � in den Absorptionsspektren von Abb. 6.26 diskutiert.

Wie man an der nach links unten verlaufenden Sequenz sieht, �ubertr�agt sich

eine Verbeiterung der diskreten Linie zwar auf die resonanzartige Struktur. Die

Zunahme der Absorption auf der h�oherenergetischen Seite kann damit aber nicht

erkl�art werden. Dazu ist vielmehr die Verringerung des Kopplungsparameters
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Abb. 6.25: Spektrale Form der Exziton-Phonon-Resonanz in Abh�angigkeit der probe-

injizierten Elektron-Loch-Dichte N eh
probe. Die di�erentiellen Spektren wurden mit Pump-

impulsen, die bei einer zentralen Photonenergie von 1.62 eV eine Ladungstr�agerdichte

von 6� 1015 cm�3 anregten, zur Verz�ogerungszeit tD=10 ps aufgenommen.
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γ Γ

Abb. 6.26: Allgemeine spektrale Form einer Fanoresonanz nach [Mar98]. Links: zuneh-

mende Verbreiterung  des diskreten Niveaus. Rechts: Abnahme der Kopplungsst�arke

zwischen diskretem Zustand und Kontinuum.
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Abb. 6.27: Lineares Absorptionsspektrum von GaAs (durchgezogene Linie) mit Ber�uck-

sichtigung der koh�arenten LO-Phonon-Wechselwirkung nach [Oes97]. Strichpunktiert:

Exzitonen mit geringer Dispersion (me=mh=0.01). Das zu niedrigeren Energien ver-

schobene Spektrum ohne Polaronwechselwirkung ist gestrichelt dargestellt.
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notwendig (Sequenz nach rechts unten). Formgebend f�ur die Spektren in Abb. 6.25

sind also zwei Mechanismen:

Probeinjizierte Ladungstr�ager dephasieren das zusammen mit LO-Phononen ans

Kontinuum koppelnde, (quasi-)diskrete Exziton; sie erh�ohen durch St�o�e und

Abschirmung seine homogene Linienbreite. Dar�uberhinaus schirmen sie auch die

f�ur die Ausbildung der zus�atzlichen Elektron-Loch-Anziehung wesentliche polar-

optische Wechselwirkung ab.

Beachtung verdient auch das Abknicken des di�erentiellen Transmissionssignals

an der Stelle EX+ELO bei N eh
probe=5� 1016 cm�3, das nicht von der glatt verlau-

fenden Bandkantenrenormierung hervorgerufen werden kann. Berechnungen von

Zimmermann et al. bzw. Oestreich [Zim97, Oes97] sagen solch einen durch die

koh�arente Wechselwirkung mit LO-Phononen begr�undeten Wechsel in der Stei-

gung der linearen Absorption an genau dieser Position voraus (siehe Abb. 6.27).

M�oglicherweise wird dieser E�ekt hier durch die Schw�achung der Polaronkopp-

lung in nichtlinearer Spektroskopie sichtbar.



Kapitel 7

Nichtentartetes

Vierwellenmischen

7.1 Motivation

Mithilfe des Zweistrahl-Vierwellenmischens (VWM) kann die Dynamik der durch

einen fs-Lichtimpuls in die Halbleiterprobe eingebrachten Interbandpolarisation

genau studiert werden. Nichtlinearit�aten dritter Ordnung erzeugen ein in eine un-

tergrundfreie, phasenangepa�te Richtung abgebeugtes VWM-Signal, das auf ver-

schiedenste Weise analysiert werden kann (zeitlich integriert, zeitlich oder spektral

aufgel�ost). Durch Variation der zeitlichen Verz�ogerung zwischen den zwei Impul-

sen erh�alt man Informationen �uber den Verlust der mikroskopischen Phase bei

der Streuung von Ladungstr�agern an Elementaranregungen.

Bei Anregungsdichten kleiner als 1016 cm�3 tritt das st�arkste VWM-Signal am

fundamentalen Exziton auf [Loh93]: In einfachster N�aherung ist die integrierte

VWM-Intensit�at proportional zum Quadrat der Dephasierungszeit T2 und zur

sechsten Potenz des Dipolmatrixelements dcv [Sha96]. Lohner et al. l�osten neben

dem VWM-Signal am Exziton auch den Beitrag des Kontinuums bei modera-

ten Anregungsdichten (' 1016 cm�3) zeitlich auf. Am Exziton, das �Ahnlichkeit

mit einem isolierten Zweiniveausystem besitzt, konnte der f�ur homogen verbrei-

terte �Uberg�ange typische freie Induktionszerfall nachgewiesen werden, w�ahrend

man das Bandsignal als Photonecho identi�zierte { charakteristisch f�ur ein in-

homogen verbreitertes Ensemble. Au�erdem wurde festgestellt, da� die Signal-

intensit�at beim VWM an Kontinuumszust�anden schneller mit der angeregten

Ladungstr�agerdichte anw�achst als am Exziton.

In weiteren Experimenten [Cun94, Koc92, Rap93b, Rap94] wurde speziell f�ur
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das VWM-Signal am Exziton die Bedeutung der Coulombkopplung von exzito-

nischer und Kontinuumspolarisation sowie die dephasierende Wirkung besetzter

Zust�ande erkannt. Vielteilchene�ekte wie das mit der Anregung von Elektro-

nen und L�ochern eingebrachte Dephasing der Polarisation durch Ladungstr�ager-

Ladungstr�ager-Streuung (sog. excitation induced dephasing, EID) und die Renor-

mierung des lokalen Feldes (Lorenzfeld) durch Beitr�age angeregter Dipole im Me-

dium (local �eld e�ects, LFE) f�uhren unerwartet zu einem VWM-Signal auch zu

negativen Verz�ogerungszeiten. In diesem Fall ist kein elektrisches Feld des abfra-

genden Impulses mehr im Halbleiter vorhanden. EID und LFE vermitteln jedoch

die Abbeugung der verbliebenen Polarisation des zweiten Impulses. Sie erzeugen

auch einen VWM-Beitrag, der etwa um T2 verz�ogert nach dem Abfrage-Impuls

auftritt. Schon bei niedrigen Anregungsdichten ergibt das anregungsinduzierte

Dephasing durch Exziton-Exziton-St�o�e eine komplizierte exzitonische VWM-

Dynamik [Sch�a93]. Bei h�oheren Dichten beschleunigen Interferenzen Coulomb-

gekoppelter exzitonischer und Kontinuumspolarisationen den Zerfall des VWM-

Signals [Rap93b, Rap94]; diese Kopplung von Polarisationen bewirkt selbst dann

ein Signal am Exziton, wenn der erste Impuls dort wegen fehlenden spektralen
�Uberlapps keine Polarisation anregt [Cun94].

Reicht die spektrale Breite eines der Impulse vom Exziton bis zur Emissions-

schwelle von LO-Phononen durch Elektronen, mu� der Einu� des Bads op-

tischer Phononen ber�ucksichtigt werden. Bei kleiner Exziton-Bindungsenergie

EB und kleiner Polaronkopplungskonstante oszilliert die VWM-Intensit�at in

Abh�angigkeit der Verz�ogerungszeit wegen LO-assistierter Polarisationsstreuung

mit !LO=2� (1 +me=mh) [Ban95], bei gro�em EB mit !LO=2� [Wog00]. Wegener

et al. konnten durch Verwendung eines phasengekoppelten Impulspaars anstelle

nur eines anregenden Impulses im zeitintegrierten VWM-Signal den Polarisations-

transfer vom Exziton auf die LO-Seitenbande im Kontinuum besonders deutlich

herausarbeiten und bei bestimmter Wahl der Anregungsparameter diese Wechsel-

wirkung quasi an- und abschalten (koh�arente Kontrolle) [Weh98]. Erh�oht man

die Anregungsdichte �uber 1016 cm�3, so treten Interferenzen mit nichtlinearen

Beitr�agen der n�achsth�oheren Ordnung (�(5)-Prozesse) auf [Weg90]. Bandsigna-

le bei Dichten zwischen 1.5� 1017 cm�3 und 7� 1018 cm�3 wurden von Becker

et al. aufgenommen und mithilfe der optischen Blochgleichungen ausgewertet.

Die ermittelten Dephasingzeiten nahmen dabei von 40 fs auf 14 fs ab. Dieses Mo-

dell ist jedoch im Kontinuum wegen oben genannter E�ekte nicht angemessen.

Zus�atzlich m�ussen nun auch Ged�achtnise�ekte bei Coulombstreuprozessen in die

theoretische Beschreibung aufgenommen werden, die sich in dichteabh�angigen

Seitenbanden im Spektrum der VWM-Transienten �au�ern sollen [Vu97]. Auch in

diesem Zusammenhang konnten Wegner et al. mit koh�arent kontrollierten VWM-

Experimenten Signaturen f�ur eine nur im Rahmen der Coulomb-Quantenkinetik
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[Hau92, Hau96] auftretende Elektron-Plasmon-Koh�arenz gewinnen, bei der an-

ders als oben nicht Phononen, sondern Plasmonen als Bad fungieren [Vu00].

S�amtliche bisherigen experimentellen Ergebnisse k�onnen auch mit dem um einen

Freiheitsgrad reicheren Dreistrahl-VWM gewonnen werden. Es gestattet �uber-

dies die Untersuchung reiner Populationsdynamik im Fall verschwindender Zeit-

verz�ogerung zwischen erstem und zweitem Impuls (siehe Kap. 7.4).

In den folgenden Abschnitten werden Zweistrahl-VWM-Messungen vorgestellt

und analysiert, die sich durch die freie Wahl der Zentralwellenl�angen und Dau-

ern der Impulse (nichtentartetes VWM) und niedrigste Anregungsdichten hoch

im Kontinuum von bisherigen Experimenten unterscheiden. Vorteilhaft kann die

unabh�angige Abstimmung der spektralen Eigenschaften der Impulse zur Her-

vorhebung bestimmter Aspekte der Interbandpolarisationsdynamik ausgenutzt

werden. Bei geringer Anregungsdichte dephasiert die Polarisation von Kontinu-

umszust�anden am schnellsten durch LO-Phonon-Emission von Elektronen; bei

hoher Dichte freier Elektron-Loch-Paare k�onnen die vom Exziton her bekannten

Mechanismen EID und LFE im Kontinuum beobachtet und Hinweise auf Polari-

sationsstreuung und Coulomb-Quantenkinetik gewonnen werden.

7.2 Vierwellenmischen nahe der Bandkante:

Experiment und Theorie

In Zweistrahlanordnung (siehe Abb. 7.1) werden VWM-Transienten in der Abbeu-

gerichtung 2k2 -k1 in einem Doppelmonochromator mit 4meV Au�osung analy-

siert. Als Probe wird eine 400 nm dicke GaAs-Schicht verwendet, die beidseits

in Al0:33GaAs-Barrieren eingebettet und mit SiN antireexbeschichtet ist. Sie

be�ndet sich auf einem transparenten Saphirsubstrat und wird in einem Kryo-

staten auf TL=20K gek�uhlt. Der linear polarisierte Impuls 1 besitzt mit einer

zentralen Photonenergie von 1.599 eV und einer FWHM-Breite von 22meV (ent-

sprechend einer Impulsdauer �p von 80 fs) keinen �Uberlapp mit dem Exziton

bei 1.509 eV. Auch das Spektrum des zum ersten parallel polarisierten Impul-

ses 2 mit Maximum bei 1.553 eV und Breite 50meV (�p=36 fs) hat nur sehr

schwache Frequenzkomponenten unterhalb der Bandkante. Beide Impulse regen

jeweils eine Elektron-Loch-Dichte von 8� 1015 cm�3 an. Mit diesen Parametern

aufgenommene VWM-Spektren sind f�ur verschiedene Verz�ogerungszeiten t21 in

Abb. 7.2 (a) dargestellt. Das zu negativen Verz�ogerungszeiten strukturlose Spek-

trum entwickelt bei t21=0 fs zwei Bereiche deutlich erh�ohter VWM-Intensit�at,

die durch ein Minimum bei 1.554 eV getrennt sind. W�ahrend das Maximum bei
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Abb. 7.1: Experimenteller Aufbau zur spektral und zeitlich aufgel�osten, nichtentarte-

ten 2-Strahl-Vierwellenmischung. Das Pinhole (PH) dient der Streulichtunterdr�uckung.

Weitere verwendete Abk�urzungen: Unterbrecherr�ader (C1/2), variable Verz�ogerungs-

strecke (VD), Kryostat (Cr), Spektrometer (Spec), Photomultiplier (P).

1.57 eV etwa in der Faltung der beiden Impulse { I(!) � I1(!) � (I2(!))
2 {

liegt, tritt das zweite Maximum bei 1.545 eV an einer spektralen Position fern

der Komponenten des anregenden Impulses auf. F�ur zunehmende Verz�ogerung

von Impuls 2 verringert sich zun�achst das Signal bei 1.545 eV, sp�ater das bei

1.57 eV. Bei 1.52 eV setzt trotz sehr kleinen �Uberlapps durch Impuls 2 ein starkes

exzitonisches VWM-Signal ein.

Um die zeitliche Entwicklung und die spektralen Besonderheiten dieser erstma-

lig im Kontinuum durchgef�uhrten nichtentarteten VWM-Experimente besser zu

verstehen, wurden die optischen Blochgleichungen f�ur ein Ensemble nicht wech-

selwirkender Zweiniveausysteme bei obiger Impulskonstellation gel�ost. Beitr�age

des Leichtlochbandes wurden wegen der Proportionalit�at der VWM-Intensit�at zur

sechsten Potenz des Dipolmatrixelements dcv und dcv; lh=
p
1=3 dcv; hh gegen�uber

dem Schwerlochsignal vernachl�assigt.

Zun�achst bringt man die optischen Blochgleichungen unter der Annahme gleicher
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Abb. 7.2: (a) Spektral aufgel�ostes VWM-Signal (durchgezogen) zu verschiedenen

Verz�ogerungszeiten t21 zwischen Impuls1 (kurz gestrichelt) und Impuls 2 (lang ge-

strichelt) bei einer Anregungsdichte von N =2� 8� 1015 cm�3. Das starke Signal am

Exziton (EX=1.509 eV) setzt am linken Rand ein. Deutlich sind zwei bei der LO-

Emissionsenergie von Leitungsbandelektronen getrennte Bereiche mit unterschiedlicher

Dynamik zu sehen. (b) F�ur die experimentelle Impulskonstellation auf Basis der opti-

schen Blochgleichungen berechnetes VWM-Signal (Details siehe Text).
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Relaxationszeiten von oberem und unterem Niveau auf die Form [Yaj75]:

@tf = �2i
�h
(E�p� E p�)� 1=T1(f � f0) (7.1)

@t p =
i

2�h
dcv Ef � (1=T2 + i!0) p=dcv: (7.2)

Dabei ist f = ne +nh die kombinierte Elektron-Loch-Besetzung, !0 die Frequenz

des betrachteten �Ubergangs im Ensemble und

E =
1p
2�

Z �
E1(!) e

i(k1r�!t) + E2(!) e
i(k2r�!t)

�
d! + cc

die elektrische Feldst�arke der einfallenden Laserimpulse. Wichtig ist an dieser

Stelle zu bemerken, da� Gl. 5.15 im Gegensatz zu Rechnungen nach Fermis Gol-

dener Regel einen retardierten Generationsproze� beschreibt. Dabei f�uhrt die

Energie-Zeit-Unsch�arfe zur Anregung einer breiteren Besetzungs- und Polarisati-

onsverteilung als man es nach einer inkoh�arenten Betrachtung erwartet [Kuh92].

Zu sp�ateren Zeiten verschm�alert stimulierte Rekombination diese Verteilung wie-

der. Die beiden Gleichungen iteriert man, beginnend mit f = f0, bis zur dritten

Ordnung in den Feldst�arken, wobei nur nahresonante Terme betrachtet werden

(rotating wave approximation). Anschlie�end integriert man �uber die verschie-

denen �Uberg�ange des inhomogenen Ensembles unter der Voraussetzung wur-

zelf�ormig mit der �Uberschu�energie �uber der Bandkante ansteigender Zustands-

dichte und erh�alt f�ur die in Richtung 2k2 -k1 abgebeugte Polarisation:

P (3)(!; t21) �
Z 1

EG

d!0

Z 1

�1

d!1

Z 1

�1

d!2 d
3
cv(!0) e

i !1 t21

p
�h!0 � EG E

�
1(!1)E2(!2)E2(! � !2 + !1)

1

1=T1(!0) + i (!1 � !2)

1

1=T2(!0) + i (!0 � !)�
1

1=T2(!0) + i (!0 � !2)
+

1

1=T2(!0) + i (!1 � !0)

�
(7.3)

Longitudinale und transversale Relaxationszeiten sind abh�angig vom zugeh�origen

Zweiniveausystem im Ensemble mit �Ubergangsenergie �h!0.

F�ur Elektron-Loch-Dichten kleiner als 1016 cm�3 liegen nach [Col93] die

Ladungstr�ager-Ladungstr�ager-Steuraten unter 1 ps�1. Oberhalb der Emissi-

onsschwelle von LO-Phononen f�ur Elektronen bei einer �Ubergangsenergie

Ethr
e;LO=EX+EB+�h!LO (1+me=mh)= 1.554 eV betr�agt die Streurate etwa 4 ps�1

(siehe Kap. 5.5.1). Die LO-Schwelle f�ur L�ocher liegt weit h�oher bei �Ubergangs-

energien von 1.795 eV. Dieses Schwellenverhalten der Relaxationsraten sollte sich



Nichtentartetes Vierwellenmischen 91

auch auf die Dephasingraten der Polarisation �ubertragen. Aus diesem Grund wur-

de folgender Verlauf von T2 gew�ahlt:

T2 = 500 fs; �h!0 < Ethr
e;LO

T2 = 130 fs; �h!0 > Ethr
e;LO:

F�ur T1, das f�ur wechselwirkungsfreie Zweiniveausysteme kaum Einu� auf die

Dynamik des VWM-Signals hat, wurde die gleiche Energieabh�angigkeit verwen-

det. Rechnungen mit konstantem dcv sind in Abb. 7.2 (b) den gemessenen VWM-

Spektren gegen�ubergestellt. Die �Ubereinstimmung ist erstaunlich gut in Anbe-

tracht der Einfachheit des Modells. Bei niedrigen Dichten scheinen Vielteilchen-

e�ekte im Kontinuum anders als am Exziton also nur eine untergeordnete Rolle

zu spielen. Das Blockieren von �Uberg�angen durch das Pauli-Verbot ist die domi-

nante Nichtlinearit�at. Der Sprung von T2 ergibt bei E
thr
e;LO destruktive Interferenz

im Spektrum des VWM-Signals. Unterhalb Ethr
e;LO f�uhrt die l�angere Dephasingzeit

zu einer h�oheren VWM-Intensit�at; oberhalb { im �Uberlappbereich der Spektren

1 und 2 { erscheint ein weiteres Signalmaximum. Auch das fr�uhere Auftreten

spektraler Komponenten unterhalb Ethr
e;LO wird durch die Theorie gut wiederge-

geben. Diese Abfolge ist nicht nur durch die unterschiedlich langen Dephasingzei-

ten, sondern insbesondere, wie weitere Rechnungen ergaben, wegen der Mischung

von Frequenzen aus Spektrum 1 und 2 durch die energetische Lage der beiden

Impulse festgelegt. Besonders deutlich l�a�t sich der Sprung der Dephasingzei-

ten in nichtentartetem VWM mit einem hoch �uber Ethr
e;LO positionierten Anre-

gungsimpuls zeigen, was zu einer ausgepr�agten Doppelpeakstruktur f�uhrt (siehe

Abb. 7.3 rechts). Im Gegensatz dazu war es in bisherigen nichtentarteten VWM-

Experimenten nur schwer m�oglich, die unterschiedlich schnelle Dephasierung dies-

und jenseits der LO-Schwelle Ethr
e;LO selbst im st�arker polaren InP [All99], bei dem

der E�ekt viel ausgepr�agter sein sollte, eindeutig nachzuweisen (Impuls etwa bei

Ethr
e;LO zentriert, Abb. 7.3 links).

Bei genauer Betrachtung fallen einige kleine Unterschiede zwischen den expe-

rimentellen und simulierten VWM-Spektren auf: Unterhalb 1.53 eV weicht die

Theoriekurve vom gemessenen VWM-Signal wegen der N�ahe zur starken Nichtli-

nearit�at am Exziton ab. Andeutungen von lokalen Felde�ekten lassen sich aus der

Di�erenz der Signalmaxima bei t21=30 fs ablesen: Sie erh�ohen nach [Sch�a93] zu

schwach positiven Verz�ogerungszeiten die VWM-Intensit�at. Eine kleine zus�atz-

liche Spitze mit nur wenigen meV Breite ist zu t21=0 fs bei 1.545 eV zu sehen,

das ist die spektrale Position des Exzitons plus einer LO-Phonon-Energie. Sie

kann dem Exziton-Phonon-Quasiteilchen zugeschrieben werden, einem Zustand,

bei dem sich Exziton und Phonon gemeinsam durch den Kristall bewegen und ei-

ne schwache Bindung aneinander ausbilden (siehe Kap. 6.4) [Zim97, Tra93]. Dabei

erh�oht sich die Oszillatorst�arke des zugeh�origen optischen �Ubergangs.
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Abb. 7.3: Sichtbarkeit des schwellenartigen Verlaufs der Dephasingzeit an der LO-

Schwelle f�ur Elektronen bei verschiedenen zentralen Photonenergien des anregenden

Impulses (kurz gestrichelt). Spektrale Charakteristik f�ur Anregung bei Ethr
e;LO (links)

bzw. 50meV �uber Ethr
e;LO (rechts).

7.3 Vierwellenmischen hoch im Absorptions-

kontinuum

Um den Einu� von Coulomb-E�ekten auf Band-VWM-Signale isoliert von der

nahezu diskreten Exzitonresonanz und vom stufenf�ormigen Verlauf der Depha-

singrate untersuchen zu k�onnen, wurden die Spektren der Impulse 1 und 2 zu

1.580 eV (durchgezogene Linie in Abb. 7.4) bzw. 1.621 eV (gestrichelte Linie) ver-

schoben. Ihre Impulsdauern wurden beibehalten.

F�ur die niedrige Anregungsdichte von 5� 1015 cm�3 je Impuls sind in (a) punk-

tiert VWM-Spektren zu verschiedenen Verz�ogerungszeiten t21 aufgetragen. Bei

t21=-20 fs liegt das Maximum des abgebeugten Signals im �Uberlappbereich der

Spektren 1 und 2. Mit zunehmender Zeitverz�ogerung verschm�alert sich das VWM-

Spektrum leicht, sein Schwerpunkt wandert um wenige meV zu niedrigeren Pho-

tonenergien. Nach t21=140 fs ist die VWM-Intensit�at erst auf die H�alfte abgefal-

len.

Viel ausgepr�agter ist die Dynamik des in (b) gepunktet dargestellten, spek-

tral aufgel�osten VWM-Signals bei der vierzigmal h�oheren Anregungsdichte

(2� 1017 cm�3 je Impuls): Zu negativen Verz�ogerungszeiten erscheint die ma-

ximale spektrale VWM-Intensit�at stark blauverschoben bez�uglich der Zentralwel-

lenl�ange des Abtastimpulses. Das Signal besitzt gleichzeitig eine doppelt so gro�e

energetische Breite wie der anregende Impuls 1. Zu sp�ateren Verz�ogerungszeiten

t21 verschiebt sich das VWM-Spektrum um etwa 40meV in das beiden Impulsen

gemeinsame Energieintervall hinein und verliert dabei an spektraler Breite. Die

Polarisation zerf�allt rasch irreversibel: Schon bei t21=75 fs ist die Intensit�at des
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VWM-Signals auf ein Drittel abgesunken.

Nach der Anpassung der bandkantennahen Niedrigdichtemessungen (Abb. 7.2)

sollte das verwendete Modell auch h�oher im Band zur Beschreibung des VWM-

Signals in (a) geeignet sein. In der Tat werden die Spektren recht gut von einer

Simulation mit einer Dephasingzeit von 250 fs reproduziert (durchgezogene Linie

photon energy (eV)

1.59 1.64

0.5

1.0

0.5

1.0

0.5

1.0

1.59 1.64
0.0

0.5

1.0

(a) (b) 

t21 = -20 fs

t21 = 40 fs

t21 = 100 fs

t21 = 140 fs

t21 = -15 fs

t21 = 15 fs

t21 = 45 fs

t21 = 75 fs

N
D

F
W

M
-s

ig
na

l (
no

rm
al

iz
ed

)

Abb. 7.4: Spektral aufgel�oste VWM-Signale (gepunktet) zu verschiedenen Verz�oge-

rungszeiten t21 zwischen den Impulsen 1 und 2, bei Anregungsdichten von

N =5� 1015 cm�3 (a) und N =2� 1017 cm�3 (b). Die Gittertemperatur betr�agt

TL=20K. Berechnete VWM-Spektren sind durchgezogen eingetragen.

in Abb. 7.4 (a)) { ein wegen der geringeren Anregungsdichte gr�o�erer Wert als in

7.2. Die hier auch zu 250 fs gew�ahlte longitudinale Relaxationszeit T1 ist unkri-

tisch. Die Verschiebung des VWM-Spektrums und das zeitliche Verhalten seiner

Breite lassen sich also alleine durch Frequenzmischung beider Impulse verstehen:
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Beim zeitlichen �Uberlapp der Impulse t21' 0 fs entsteht das VWM-Signal durch

die prompte Abbeugung von Impuls 2 an den verschiedenen phasengleichen Un-

tergittern des Ensembles im spektralen �Uberlappbereich der beiden Impulse. Es

werden nicht nur Komponenten innerhalb dieses gemeinsamen Spektralbereichs,

sondern mit nachlassender EÆzienz auch spektrale Anteile von Impuls 2 au�er-

halb davon abgebeugt. Die AbbeugeeÆzienz verstimmter Frequenzen nimmt da-

bei mit wachsender homogener Linienbreite (� 1/T2) zu. Zu sp�ateren Delayzeiten

entsteht neben dem schw�acher werdenden prompten Signal, das dem freien Induk-

tionszerfall �ahnelt und das wegen der endlichen spektralen Breite des anregenden

Impulses immer auftritt [Sch�a93], ein relativ st�arkeres photonechoartig verz�oger-

tes Signal. Die f�ur das Zustandekommen des Echos n�otige Rephasierung kann nur

von den spektralen Komponenten aus Impuls 2 bewirkt werden, die minimal ge-

gen die Zentralfrequenz von Impuls 1 verstimmt sind (�k' 0, vgl. Kap. 5.4). Aus

diesem Grund folgt das abgebeugte nichtentartete VWM-Signal eines inhomo-

gen verbreiterten Ensembles zu fr�uhen Zeiten mehr der spektralen Charakteristik

des zweiten Impulses, w�ahrend es zu sp�ateren Zeiten im gewichteten spektralen
�Uberlapp I1(!)� (I2(!))

2 der beiden Impulse zu liegen kommt.

Die bei hoher Dichte gemessenen VWM-Spektren sind dominiert von Vielteilchen-

e�ekten. Ihnen kann man in den Simulationen n�aherungsweise Rechnung tragen

durch mit steigender Elektron-Loch-Dichte abnehmende Relaxationszeiten. Im

einfachsten Fall kann man ein mittleres, zeitlich konstantes T2 annehmen, das ein

Ma� f�ur das anregungsinduzierte Dephasing durch Ladungstr�ager-Ladungstr�ager-

Streuung abgibt. Damit �uber(unter-)sch�atzt man zu fr�uhen (sp�aten) Zeiten das

EID und die spektrale Breite des VWM-Signals leicht. F�ur eine transversale Re-

laxationszeit von T2=35 fs und eine longitudinale von T1=50 fs, deren Wert oh-

ne merklichen Einu� um einige 10 fs ver�andert werden kann, erh�alt man die

in Abb. 7.4 (b) dargestellten Spektren (durchgezogene Linien). Die berechneten

spektralen Intensit�aten stimmen in den entscheidenden Punkten wie der { ver-

glichen mit (a) { st�arkeren anf�anglichen Blauverschiebung, der spektralen Einen-

gung zu sp�aten Verz�ogerungszeiten und in den Amplitudenverh�altnissen befriedi-

gend mit den Messungen �uberein: Die anregungsinduzierte Vergr�o�erung der ho-

mogenen Linienbreite ist also das bestimmende Element f�ur die Breite des VWM-

Signals.

Die Abweichungen der Theorie von den experimentellen VWM-Spektren ha-

ben ihre Gr�unde in der Vernachl�assigung folgender Terme der Halbleiter-Bloch-

Gleichungen:
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(1) Die in den optischen Bloch-Gleichungen nicht ber�ucksichtigten lokalen

Felde�ekte renormieren das elektrische Feld im Halbleiter durch Dipolbei-

tr�age angeregter �Uberg�ange. Mathematisch gesprochen bedeutet dies, da� die

Polarisation dritter Ordnung nun zus�atzlich zum �au�eren Feld noch durch

die Polarisation erster Ordnung getrieben wird, die bei entsprechend gro�er

Phasenrelaxationszeit deutlich l�anger als das �au�ere Feld wirken kann [Sha96].

Damit ist das in den Experimenten bei t21=45 fs im Vergleich zur Rechnung

sp�ater angenommene Signalmaximum zu erkl�aren (vgl. Kap. 7.1). LFE koppeln

dar�uberhinaus Zust�ande mit verschiedenem Wellenvektor (siehe Gl. 5.15).

Dadurch werden zum Anregungsimpuls nichtresonante Polarisationen erzeugt,

die f�ur die zu t21=-15 fs beobachtete gro�e Blauverschiebung des spektralen

Maximums des VWM-Signals verantwortlich sein k�onnen.

(2) Die genauere Behandlung der Coulombstreuung von Ladungstr�agern

bei hohen Dichten und auf sehr kurzen Zeitskalen ergibt ein �uber das an-

regungsinduzierte Dephasieren und die vorher besprochene Kopplung von

Polarisationen hinausgehendes, komplexeres Bild (Coulomb-Quantenkinetik): Ein

Elektron-Loch-Plasma der Dichte n kann eine eingebrachte, �uber das Coulomb-

potential wechselwirkende St�orung erst etwa nach der inversen Plasmafrequenz

1=!pl (!pl=
p
4�e2n="0�) abschirmen [ElS94a]. F�ur gr�o�ere Zeiten ist die

N�aherung der komplizierten Vielteilchendynamik durch die Einf�uhrung eines

e�ektiven Zweiteilchenpotentials mit dynamischer Abschirmung nach Lindhard

[Lin54] gerechtfertigt. Die bei der Ableitung gemachten Annahmen gelten

jedoch nicht mehr f�ur sehr kurze Zeiten verglichen mit 1=!pl. Die Berechnung

der Ladungstr�agerdynamik durch die Boltzmann-Gleichung scheitert, da das

nichtabgeschirmte Coulombpotential divergente Streuraten liefert. Diese unphy-

sikalischen Ergebnisse treten nicht auf, wenn man die bei aufeinanderfolgenden

Streuprozessen teilweise erhaltenen Phasen der beteiligten Wellenfunktionen

ber�ucksichtigt. Aus einem zweizeitigen Greensfunktionen-Formalismus konnten

El Sayed et al. [ElS94b] f�ur vernachl�assigbare Abschirmung und vernachl�assigbare

Energieerhaltung bei einzelnen St�o�en die f�ur die Halbleiter-Bloch-Gleichungen

resultierenden Kollisionsterme angeben:
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Sie beschreiben einen teilweise koh�arenten Proze�, der im Gegensatz zur

Boltzmanndynamik nicht lokal in der Zeit ist und einen koh�arenten Polari-

sationstransfer zwischen Zust�anden mit verschiedenem Impuls vermittelt. Im

Langzeitlimit m�unden die obigen Gleichungen wegen Interferenzen der Po-

larisationsterme wieder in die Markovsche Beschreibung der Ladungstr�ager-

Ladungstr�ager-Streuung. Wegen des kontinuierlichen Spektrums der Sto�partner

ist die Coulomb-Quantenkinetik komplizierter als die LO-Phonon-Quantenkinetik

(!LO' const.). Rechnungen von Vu et al. lassen f�ur kleine Verz�ogerungszeiten ein

blauverschobenes VWM-Signal mit einer schw�acheren h�oherenergetischen Bande

erwarten, was die gr�o�ere Verschiebung des spektralen Maximums im Experiment

erkl�art. Zu sp�ateren Verz�ogerungszeiten sollte sich das Dephasing verlangsamen.

Dieser E�ekt kann zur h�oheren VWM-Intensit�at bei t21 = 45 fs f�uhren.

7.4 Untersuchung der Populationsdynamik

in GaAs und CdTe:

Drei-Impuls-Vierwellenmischen

Verschiedenste Aspekte sowohl koh�arenter als auch inkoh�arenter Ladungs-

tr�agerdynamik werden von Mehrfarben-VWM-Experimenten erschlossen, bei de-

nen bestimmte �Uberg�ange selektiv angeregt werden. Unabh�angig davon kann bei

anderen �Ubergangsenergien der Besetzungs- und Polarisationszustand abgefragt

werden.

In den bislang einzigen derartigen Messungen in Dreistrahl-Geometrie von Kim et

al. wurden zuf�allige Koinzidenzen von Impulsen aus zwei fs-Lasern zur Aufnahme

von VWM-Signalen verwendet [Kim98]. Zwei gleichzeitig auf die Halbleiterprobe

gekreuzt eingestrahlte Impulse erzeugten eine r�aumliche Modulation der exzitoni-

schen Besetzung, an der ein weiterer Impuls abgebeugt werden konnte. An diesem

aus der koh�arenten �Uberlagerung von Schwer- und Leichtloch-Exziton-Zust�anden

bestehenden Populationsgitter wurden Quantenschwebungen nachgewiesen. Auch

weit gegen die Exzitonresonanz verstimmte Impulse konnten an dem Gitter ab-

gebeugt werden. Das VWM-Signal besa� dann die gleiche spektrale Form wie der

dritte Impuls.

7.5 Experimentelles Prinzip

Unser hochrepetitiver Zweifarbenlaser gestattet es, entsprechende Messungen im

Absorptionskontinuum durchzuf�uhren, d.h. ein Abbeugungsgitter im schw�acher
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nichtlinear reagierenden Band-zu-Band-Kontinuum zu erzeugen. Im Mittelpunkt

steht die Untersuchung des Relaxationsverhaltens von Leitungsbandelektronen in

GaAs und im st�arker polaren CdTe im Regime dominanter LO-Phonon-Emission.

Verglichen mit der ebenfalls zu diesem Zweck verfolgten di�erentiellen Transmis-

sionsspektroskopie bietet das Drei-Impuls-VWM den Vorteil, das Signal in einer

untergrundfreien Richtung beobachten zu k�onnen und bei der Detektion nicht

durch das Schrotrauschen des transmittierten Abtastimpulses begrenzt zu sein.

Der experimentelle Aufbau ist in Abb. 7.5 dargestellt. Zur Erzeugung einer de-

�nierten Elektronen- und L�ocherverteilung dient der spektral schm�alere Impuls.

Ein Strahlteiler spaltet ihn in zwei parallel polarisierte Komponenten mit Wel-

lenvektoren k1 und k2 auf, die zeitgleich auf der Probe �uberlagert werden. Der

Kreuzungswinkel ist mit 5Æ gro� genug gew�ahlt, um eine kleine Gitterkonstante

f�ur hohe AbbeugeeÆzienz zu ergeben, und klein genug, um die Zeitau�osung nicht

zu beeintr�achtigen. Der breitbandige um tD verz�ogerte Impuls mit Wellenvektor
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Abb. 7.5: Experimenteller Aufbau beim 3-Strahl-Vierwellenmischen. Abk�urzungen wie

in Abb. 7.1. Mit der Verz�ogerungsstrecke VD1 wird die zeitliche Koinzidenz der beiden

vom Strahlteiler BS2 abgeleiteten Impulse aus dem Laserzweig 1 eingestellt. Den Zeit-

punkt, zu dem der abfragende Impuls aus Zweig 2 einf�allt, gibt man mithilfe von VD2

vor.
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k3 ist senkrecht zu den anregenden Impulsen linear polarisiert, um koh�arente

E�ekte abzuschneiden und in Verbindung mit einem nachfolgenden Polarisator

Streulicht zu unterdr�ucken. Er besitzt zum Abtasten eines Bereichs m�oglichst

gleichm�a�iger Modulation nur den halben B�undeldurchmesser der anregenden

Impulse. Nach der Abbeugung in die Phasenanpassungsrichtung k3+k2 -k1 wird

in einem Fokus hinter der Probe mit einer kleinen Blende der Raumwinkel f�ur von

der Probenober�ache gestreutes Licht minimiert. In einem Doppelmonochroma-

tor (Au�osung: 4meV) wird das VWM-Signal spektral aufgel�ost und mit einem

Photomultiplier nachgewiesen. Die Modulation der Gittererzeugenden und des

Abtaststrahls mit Unterbrecherr�adern und die anschlie�ende Demodulation des

Signals in zwei Lock-In-Verst�arkern sorgt f�ur zus�atzliche Streulichtunterdr�uckung.

Um ein Ma� f�ur die spektrale AbbeugeeÆzienz zu erhalten, wird das Signal durch

die eingestrahlte spektrale Intensit�at des dritten Impulses geteilt.

7.6 Spektral aufgel�ostes Drei-Impuls-VWM

an GaAs

Zun�achst wird die Eignung des Verfahrens zur Abbildung von Elektron-Loch-

Verteilungsfunktionen in GaAs demonstriert. Die Probe ist im AnhangA (a) cha-

rakterisiert. Die gittererzeugenden Impulse (gestrichelte Linien in Abb. 7.6) von

90 fs Dauer sind bei 1.680 eV zentriert und regen eine mittlere Elektron-Loch-

Dichte von 7� 1015 cm�3 an. Um eine Gr�o�enordnung weniger freie Ladungstr�ager

werden vom breitbandigen Abtastimpuls erzeugt, mit dessen Hilfe der Bereich

von der Exzitonenergie EX=1.509 eV bis zu 1.70 eV untersucht werden kann.

Im linken Teil der Abb. 7.6 ist die abgebeugte zeitintegrierte VWM-Intensit�at

f�ur verschiedene Verz�ogerungszeiten tD aufgetragen. Bei tD=0 fs gibt das VWM-

Spektrum gut die angeregte Ladungstr�agerverteilung wieder. Das Ausbleichma-

ximum bei 1.67 eV ist zur Anregwellenl�ange leicht rotverschoben (vgl. Kap. 5.3).

Das Signal bei 1.60 eV kommt zustande durch die Pauli-Blockade von �Uberg�angen

aus dem Schwerlochband in Leitungsbandzust�ande, die von aus dem Leichtloch-

band erzeugten Elektronen besetzt sind (siehe Abb. 7.6 rechts). 100 fs nach der

Injektion der Nichtgleichgewichts-Ladungstr�ager wird das Minimum zwischen den

beiden Komponenten aufgef�ullt durch Elektronen, die aus dem Schwerlochband

heraus generiert worden sind und ein LO-Phonon emittiert haben. Innerhalb ei-

niger hundert Femtosekunden relaxieren die Ladungstr�ager zu einer thermischen

Verteilung. Aus den abgebeugten Spektren kann man ersehen, da� die r�aumli-

che Modulation der Probeneigenschaften haupts�achlich auf Besetzungse�ekten

beruht. Schwache lokale Felde�ekte verschieben das Signal um 10meV zu niedri-
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geren Photonenergien. Das zu sp�aten Verz�ogerungszeiten abgebeugte strukturlose

VWM-Signal wird von Bandkantenrenormierung und spektralen Ausl�aufern des

exzitonischen Gitters verursacht. Es bildet sich trotz nichtresonanten Pumpens

im Band aufgrund der Abschirmung der Elektron-Loch-Anziehung durch die ein-

gebrachten Ladungstr�ager und kann selbst weit entfernte Spektralkomponenten

abbeugen (siehe Einleitung).

Das abbeugende Gitter kann also als Amplitudengitter verstanden werden, das

selektiv auf Pauli-geblockte �Uberg�ange wirkt. Das nach den Kramers-Kronig-

Relationen energetisch nahe der Absorptions�anderung auftretende Phasengitter

ist von geringer EÆzienz. Dies ergibt sich aus dem im Vergleich zum Anregungs-

spektrum kaum verbreiterten VWM-Signal.
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Abb. 7.6: Links: Spektral aufgel�ostes Vierwellenmischsignal in GaAs f�ur verschiedene

Verz�ogerungen tD= t3 - t1 zwischen dem abtastenden dritten Impuls und den zwei koin-

zidenten gekreuzten 90 fs-Impulsen (gestrichelt). Rechts: Pumpgenerierte Elektronen-

und Lochverteilungen im Leitungs- (c), im Leichtloch- (lh) bzw. Schwerlochband (hh).

Neben �Uberg�angen bei der Pumpenergie werden auch die nebenstehenden ausgebleicht:

h�oher- bzw. niederenergetische �Uberg�ange aus dem Band der leichten bzw. schweren

L�ocher in Zust�ande, die von aus dem Schwer- bzw. Leichtlochband heraus erzeugten

Elektronen blockiert sind.
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7.7 LO-Phonon-Emissionszeiten von Leitungs-

bandelektronen in GaAs und CdTe

Wie im vorigen Abschnitt gezeigt, ist nichtentartetes Drei-Impuls-Vier-

wellenmischen ein hervorragendes Instrument zur Beobachtung der fs-Dynamik

von Nichtgleichgewichts-Ladungstr�agerverteilungen. Um gezielt die LO-Phonon-

Emissionszeiten hochenergetischer Leitungsbandelektronen in GaAs und CdTe zu

bestimmen, kann man bei niedrigsten Anregungsdichten an zwei verschiedenen

Photonenergien abtasten:

(1) Ein rein elektronisches Signal ohne Lochbeitr�age erh�alt man, wenn man die

aus dem Schwerlochband erzeugten Elektronen �uber das Leichtlochband abfragt

(Abb. 7.6 rechts). Dieser �Ubergang ist relativ zur Anregung blauverschoben und

wegen der st�arkeren Kr�ummung des Leichtlochbandes spektral verbreitert. F�ur

GaAs ist er leicht auÆndbar. In CdTe wird das Signal jedoch wegen der viel

schnelleren Relaxation schwach und spektral unscharf. Man mu� deshalb

(2) die VWM-Transienten bei der Anregwellenl�ange aufnehmen. Auch dort

ist das Signal fast ausschlie�lich elektronischen Ursprungs: Nach der Anregung

des Schwerloch-�Ubergangs besitzen nur die Leitungsbandelektronen, die 90%

der �Uberschu�energie aufnehmen, eine zur LO-Phonon-Emission ausreichende

Energie. Der �uberraschende, semiklassisch verbotene, rein quantenkinetische

Relaxationskanal f�ur L�ocher unterhalb der LO-Schwelle [Bet00] sollte f�ur die im

folgenden nur halb so gro�e Schwerlochenergie (verglichen mit den Anregungsbe-

dingungen in [Bet00]) schw�acher in Erscheinung treten und bei der Auswertung

der Messungen vernachl�assigbar sein. Schwere L�ocher streuen dann nur auf einer

Pikosekunden-Zeitskala an akustischen Phononen. Der Leichtloch-�Ubergang

macht wegen der geringeren Zustandsdichte nur knapp 14% des gesamten Aus-

bleichsignals aus. Wegen des abrupten Anstiegs der LO-Emissionszeit auf einen

ann�ahernd konstanten Wert �uber der Schwelle relaxieren aus dem Leichtlochband

generierte Elektronen etwa so schnell wie mit der selben Photonenergie aus dem

Schwerlochband erzeugte. Die auch am �Ubergang beteiligten leichten L�ocher

mit einem Signalanteil von nur 7% verschwinden noch w�ahrend der Dauer des

Anregungsimpulses durch polar-optische Streuung ins Schwerlochband [Scho95].

Im linken Teil der Abb. 7.7 sind VWM-Transienten in GaAs bei einer Ab-

tastenergie von 1.610 eV dargestellt. Der Pumpimpuls liegt bei 1.580 eV und

besitzt mit 16meV eine geringere Breite als die LO-Phonon-Energie (36meV),

um Streuung innerhalb der angeregten Verteilung zu vermeiden. Der biexpo-
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Abb. 7.7: Links: zeitaufgel�oste VWM-Signale in GaAs bei 1.610 eV f�ur verschie-

dene Anregungsdichten N . Die zentrale Photonenergie des Gittererzeugenden liegt

bei 1.580 eV. N =1� 1018 cm�3 (a), N =5� 1017 cm�3 (b), N =8� 1016 cm�3 (c),

N =2� 1015 cm�3 (d). Nach Abzug eines langlebigen Untergrunds kann die Zeitkon-

stante � des schnellen Zerfalls bestimmt werden. Gestrichelt: Kreuzkorrelation der

Anrege- und Abtastimpulse. Rechts: VWM-Signale in CdTe bei der Anregungsener-

gie 1.650 eV in CdTe f�ur unterschiedliche Elektron-Lochdichten: N =1� 1018 cm�3 (a),

N =4� 1017 cm�3 (b), N =3� 1016 cm�3 (c), N =5� 1015 cm�3 (d). � ist die kleinere

Zeitkonstante der biexponentiellen Anpassung.

nentielle Abfall besteht aus einer schnellen Komponente und einem im vorigen

Abschnitt erkl�arten, langsam ver�anderlichen Beitrag, der hier nicht interessiert.

Nach [Men73] ist die AbbeugeeÆzienz eines Gitters mit kleiner harmonischer



102 Nichtentartetes Vierwellenmischen

Modulation proportional zur Modulationstiefe der Absorption, weshalb die Ab-

fallskonstante des VWM-Signals direkt die Ladungstr�ager-Relaxationsrate an-

gibt. Ausgehend von 90 fs bei sehr hoher Dichte s�attigt die Relaxationszeit in

GaAs bei 240� 20 fs f�ur Elektron-Loch-Dichten kleiner als 1� 1016 cm�3, wenn

Ladungstr�ager-Ladungstr�ager-Streuung vernachl�assigbar wird [Col93]. Die auch

in hochemp�ndlicher di�erentieller Transmissionsspektroskopie [Lei96a] zu 240 fs

bestimmte LO-Phonon-Emissionszeit von Elektronen ist deutlich genauer als bis-

her mit indirekten Methoden gewonnene Werte [Kas85, Lev85]. Die Ergebnisse f�ur

eine 370 nm dicke CdTe-Probe in Abbn. 7.7 und 7.8 sind mit Pumpimpulsen von

1.650 eV und einer Breite von 16meV, die wiederum kleiner als die LO-Energie

von 21meV ist, erzielt worden. Wegen der st�arkeren Polaronkopplung erfolgt die

LO-Emission innerhalb von nur 70� 15 fs und dominiert die Relaxation schon

bei Anregungsdichten kleiner als 3� 1016 cm�3 [Bet99]. In sehr guter �Uberein-

stimmung mit dem Experiment berechnet man f�ur polar-optische Streuung die

LO-Emissionszeiten f�ur Elektronen mit �Uberschu�energien von 65meV (GaAs)

und 45meV (CdTe) zu 255 fs und 75 fs (siehe Abb. 5.5). �Uberraschenderweise

gen�ugt f�ur Elektronen in CdTe St�orungstheorie in erster Ordnung, obwohl der

Entwicklungsparameter { die Polaronkopplungskonstante �=0.33 { nicht mehr

klein gegen 1 ist und Prozesse h�oherer Ordnung an Gewicht zunehmen sollten.
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Abb. 7.8: Abfallskonstanten des VWM-Signals in GaAs und CdTe f�ur verschiedene An-

regungsdichten. Die theoretischen LO-Emissionsraten f�ur polar-optische Streuung von

Leitungsbandelektronen sind gestrichelt eingezeichnet. Durchgezogene Linien dienen

der Augenf�uhrung.



Kapitel 8

Zusammenfassung

Im Mittelpunkt der vorliegenden Arbeit steht die Untersuchung der ultraschnel-

len Dynamik von hochenergetischen gebundenen und freien Ladungstr�agern

in den Halbleitern GaAs und CdTe. Besonderes Augenmerk gilt dabei der

quantenmechanischen Phase im System und eventuellen koh�arenten Kopplungen

der angeregten Zust�ande mit Photonen oder Phononen. Die wichtigsten der mit

modernster nichtlinearer Ultrakurzzeitspektroskopie gewonnenen experimentel-

len Ergebnisse werden im folgenden knapp zusammengestellt:

An Halbleiterober�achen k�onnen anders als im Volumenmaterial, wo dieser

Proze� verboten ist, koh�arent ans Lichtfeld gekoppelte Exzitonen erzeugt wer-

den, deren Schwerpunktsimpuls den der eingestrahlten Photonen um mehr als

das Einhundertfache �ubertri�t. Bisher ist der Nachweis solcher hochenergetischer

gebundener Elektron-Loch-Paare in piezomodulierter Reexionsspektrosko-

pie nur in wenige Nanometer d�unnen Schichten von Materialien mit gro�er

exzitonischer Oszillatorst�arke gelungen [Lef97]. Hier jedoch ist es erstmals

m�oglich, Exzitonen mit kinetischen Energien von bis zu 300meV in GaAs

durch hochemp�ndliche Anrege-Abfrage-Experimente zu detektieren. Aus den

di�erentiellen Transmissionsspektren werden die e�ektiven Massen von Schwer-

und Leichtlochexzitonen in h100i-Richtung pr�azise zu 0.52 bzw. 0.19 freien

Elektronmassen bestimmt. Die Dispersion des Leichtlochexzitons wird bis zu

Energien hin erfa�t, bei denen durch das Band der abgespaltenen L�ocher

induzierte Nichtparabolizit�aten sichtbar werden. Dar�uberhinaus liefern die

station�aren Spektren gerade im Bereich hoher Exzitonenergien ein wichtiges

Entscheidungskriterium f�ur die seit �uber 40 Jahren diskutierte Frage nach den

"
richtigen zus�atzlichen Randbedingungen\. Gemeint ist damit die �Ubersetzung

der mikroskopischen Elektrodynamik an Grenz�achen von Medien, in denen

sich mehrere Moden bei gleicher Energie und Polarisation ausbreiten k�onnen,
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104 Zusammenfassung

in Gleichungen, die die makroskopischen elektrischen und magnetischen Felder

zus�atzlich zu den Maxwellschen Stetigkeitsbedingungen erf�ullen m�ussen. F�ur

Wannierexzitonen legen die Messungen die Verwendung fast Pekarscher Rand-

bedingungen nahe, die das Verschwinden der exzitonischen Polarisation an der

Ober�ache fordern. Erstmals wird die grunds�atzlich verschiedene polar-optische

Wechselwirkung von Leicht- und Schwerlochexzitonen beobachtet: W�ahrend

die LO-Phonon-Streuung f�ur Schwerlochexzitonen wie f�ur freie Ladungstr�ager

der schnellste Relaxationskanal bleibt, reduziert die destruktive Interferenz von

Elektron- und Lochbeitr�agen die Streurate f�ur Leichtlochexzitonen in einem

bestimmten Energiebereich drastisch. Ausschlaggebend f�ur dieses Verhalten

sind die von der Ladungstr�agerspezies unabh�angigen Kopplungsst�arken an

LO-Phononen und die ann�ahernd gleichen e�ektiven Massen von Elektronen

und leichten L�ochern. Die Ultrakurzzeitspektroskopie gestattet es au�erdem, die

Propagation der hochenergetischen Exzitonen durch die 50 nm bis 500 nm dicken

Proben direkt zeitlich mitzuverfolgen. Auf diesem Weg wird die Abh�angigkeit

der Exziton-Ladungstr�ager-Streurate von der Dichte eines injizierten Elektron-

Loch-Plasmas ermittelt. In der 50 nm d�unnen Probe, deren di�erentielle

Transmissionsspektren besonders emp�ndlich auf �Anderungen der e�ektiven

Propagationsl�ange reagieren, kann man nach der Ladungstr�agerinjektion die

ultraschnelle Ver�anderung der Ober�acheneigenschaften in Form der Ausdeh-

nung der exzitonfreien Randschicht beobachten. S�amtliche besprochenen E�ekte

werden von einem speziell entwickelten Modell sehr gut reproduziert.

Neben der den obigen Messungen zugrundeliegenden koh�arenten Exziton-

Photon-Wechselwirkung wird in den di�erentiellen Transmissionsspektren

noch eine weitere koh�arente exzitonische Kopplung o�enbar, n�amlich die an

LO-Phononen. Durch die Kon�gurationswechselwirkung von Kontinuums-

und koh�arenten Exziton-plus-LO-Phonon-Zust�anden bildet sich ein schwach

gebundenes Quasiteilchen, das in Materialien mit starker polar-optischer Wech-

selwirkung als spektral breite Absorptionsbande bekannt ist und hier zum ersten

Mal als schmale Fanoresonanzartige Struktur im Absorptionsspektrum des

schw�acher polaren GaAs aufgel�ost wird. Die Gegenwart freier Ladungstr�ager

f�uhrt zur Verbreiterung der Exzitonlinie und zur Abschirmung der Exziton-

Phonon-Wechselwirkung. Bei Plasmadichten �uber 5� 1016 cm�3 verschwindet

die Exziton-LO-Phonon-Resonanz.

Auch im nichtentarteten Vierwellenmischen schl�agt sich die durch den obi-

gen Proze� ins Kontinuum transferierte exzitonische Oszillatorst�arke als leicht

erh�ohtes Signal nieder. Noch interessanter ist die Dynamik der Interbandpolarisa-

tion: Bei geringer Anregungsdichte (� 1016 cm�3) k�onnen im spektral aufgel�osten

Vierwellenmischsignal nahe der Bandkante zwei Bereiche unterschiedlich schnel-

ler Phasenrelaxation getrennt werden. Anhand der energetischen Position des
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Wechsels der Dephasingzeiten und zusammen mit Simulationsrechnungen wird

die LO-Phonon-Emission durch Leitungsbandelektronen als der Mechanismus

identi�ziert, der f�ur den beschleunigten Zerfall der Polarisation h�oherenerge-

tischer �Uberg�ange verantwortlich ist. Steigert man die Anregungsdichte auf

�uber 1017 cm�3, so nimmt durch Streuung an den injizierten Ladungstr�agern

die homogene Linienbreite der Interband�uberg�ange zu, wodurch �uber einen

bemerkenswert gro�en Spektralbereich Polarisationen erzeugt und beim Vierwel-

lenmischen abgebeugt werden.

Mit einem speziellen dreistrahligen Vierwellenmischungsverfahren k�onnen

schlie�lich ohne die Schrotrauschbegrenzung der di�erentiellen Transmissions-

spektroskopie auch inkoh�arente Aspekte, insbesondere die Populationsdynamik

injizierter Nichtgleichgewichts-Ladungstr�agerverteilungen, studiert werden. Die

Zeiten f�ur die LO-Phonon-Emission von Leitungsbandelektronen werden in GaAs

zu 240� 20 fs und erstmals im st�arker polaren CdTe zu 75� 15 fs bestimmt.
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Anhang A

Die Schichtstruktur der untersuchten GaAs-Proben ist in der folgenden Abbildung

dargestellt. Die hochreinen MBE-gewachsenen Al 0:3Ga 0:7As- (nAlGaAs=3.43, EG

=1.9 eV) und GaAs-Schichten sind beidseits mit SiN antireexbeschichtet und

� � ? & � � � : 9 9 � � �

? ( � � ? & � � � � 9 9 9 � � �

� � ' - 0 � & � � & / � � / � � � � � �
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� �  � �  � +  

auf ein Saphirsubstrat (nAl2O3
=1.74) aufgebracht, im Fall (a) mit einem tieftem-

peraturgeeigneten Kleber (n=1.56) von ca. 1�m Dicke und in (b) und (c) allein

durch Adh�asion.

Anhang B

Die in Kap. 6.3.4 eingef�uhrten Formfaktoren der Elektron- und Lochterme im Ma-

trixelement f�ur 1s-Exzitonen-�Uberg�ange in gebundene und freie Zust�ande (mit

Relativ-Impuls �hk) der gleichen Spezies sind folgende Funktionen des ausge-

tauschten Wellenvektors q:

S 1s
1s (q) =

1

(1 + (q a1=2)2)2
(A.1)

S 2s
1s (q) =

16
p
2

27

�
1

(1 + (2q a1=3)2)2
� 1� (2q a1)

2= 27

(1 + (2q a1=3)2)3

�
(A.2)

S 2p
1s (q) =

i 8
p
2

27 a1 q

�
1

(1 + (2q a1=3)2)2
� 1� 3 (2q a1=3)

2

(1 + (2q a1=3)2)3

�
(A.3)

S cont
1s (k; q) = 8

r
� a3

V

1

(1 + a2 jk� qj2)2 (A.4)



Anhang 107

Bei der Streuung zwischen 1s-Schwer- und 1s-Leichtloch-Exzitonzust�anden wer-

den die Formfaktoren zus�atzlich vom urspr�unglichen Schwerpunktswellenvektor

K abh�angig:

S 1s; hh
1s; lh jh (e)(q; K) =

8 a3q
a31; hh a

3
1; lh

1

(1 + a2 jq ph (e); hh +K (pe (h); lh � pe (h); hh)j2)2

1

a
=

1

a1; hh
+

1

a1; lh

pe; j =
mh; j

mh; j +me
; ph; j =

me

mh; j +me
; j = hh; lh (A.5)

Die obige Formel ist ohne Ber�ucksichtigung spinabh�angiger �Uberlappfaktoren be-

rechnet worden. Im Fall gleicher Schwer- und Leichtlochmassen reduziert sich

Formel A.5 auf den Intraband-Formfaktor A.1 f�ur Elektron- oder Lochbeitr�age.
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