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Kapitel 1
Einleitung

Leistungsstarke kohérente Quellen und Detektoren fiir beinahe jede Wellenlénge elektro-
magnetischer Strahlung existieren seit vielen Jahrzehnten. Das Spektrum reicht dabei von
langwelligen Radiowellen, tiber Mikrowellen, dem sichtbaren Licht bis hin zu Rontgenstrah-
len. Lange Zeit klaffte aber in dem Bereich zwischen Mikrowellenstrahlung, die z.B. von
MASERn oder Gunn-Oszillatoren erzeugt werden kann, und dem Infraroten, das unter an-
derem von Lasern emittiert wird, eine Liicke, die von etwa 100 GHz bis zu einigen THz
(1 THz = 10" Hz = 33 cm™! = 4 meV) reichte. Da zahlreiche physikalisch interessante
Phinomene, wie z.B. Phononenresonanzen in Kristallen oder Rotationsiibergdnge von Mo-
lekiilen in diesem Frequenzbereich liegen, bestand groftes Interesse an der Schliefung dieser
Frequenzliicke.

Mit der Entwicklung von Kurzpulslasern, die in den letzten Jahren Pulsldngen von unter
10 fs (1 fs = 107'% ) erreichten, erdffneten sich neue Mdglichkeiten zur Generation von
THz-Strahlung. 1975 entwickelte D. Auston den nach ihm benannten optoelektronischen
Schalter, der durch die Nutzung kurzer Laserpulse kohédrente THz-Strahlung emittieren und
detektieren kann. In den nachfolgenden Jahren fand eine zunehmend schnellere Verbesse-
rung und Entwicklung neuartiger Detektions- und Emissionsverfahren von THz-Strahlung
statt, die von den schnellen Fortschritten der Femtosekunden-Lasertechnologie unterstiitzt
wurde. Die erreichten hoheren Leistungen erlaubten erste Anwendungen, wie z.B. die THz-
Time Domain Spectroscopy (THz-TDS), mittels derer inzwischen ein breites Spektrum
an Proben (Festkorper, Fliissigkeiten, Gase und auch Flammen) spektroskopiert wurde.
Da durch die kohérente Detektion des THz-Pulses sowohl die Amplituden- als auch die
Phasen-Information gewonnen werden, konnen zugleich der Absorptionskoeffizient und der
Brechungsindex der Probe direkt bestimmt werden.

Eine Erweiterung der THz-TDS besteht darin, die Probe zusitzlich optisch anzuregen
und die THz-Absorption bzw. THz-Dispersion in Abh#ngigkeit von der optischen Anregung
zu messen (z.B. mit zusitzlicher Anderung der zeitlichen Verzogerung oder der optischen
Intensitat). Diese sogenannte Ultrakurzzeit-Spektroskopie ermoglicht die Untersuchung ul-
traschneller Phinomene wie der Ladungstrigerdynamik in Halbleitern oder der Schwin-
gungsdynamik von Molekiilen in Fliissigkeiten.
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Zunehmendes Interesse erfahren bildgebende Verfahren, bei denen analog zu Réntgenauf-
nahmen aus ortlich aufgelosten spektroskopischen Informationen der THz-TDS - wie Ab-
sorption oder Dispersion - ein Bild der Probe zusammengesetzt wird. Dabei sind zahlreiche
Anwendungen in der Medizin, Qualitdtspriifung, Biologie oder Sicherheitstechnik denkbar.

In den letzten Jahren stehen durch die Entwicklung der regenerativ verstérkten Lasersy-
steme zunehmend hohe optische Intensitdten mit Spitzenleistungen iiber 10 GW zur Ver-
fiigung!. Diese hohen Pulsenergien kénnen zur Generation intensiver THz-Pulse genutzt
werden, wobei eine hohere Konversionseffizienz nichtlinearer Emissions- und Detektionsver-
fahren zu erwarten ist. Andererseits sind die intensiven THz-Pulse an sich zur Beobachtung
von nichtlinearen und Séttigungseffekten notwendige Voraussetzung. Aber auch fiir Anwen-
dungen wie bildgebende Verfahren bieten diese hohen Intensititen neue Moglichkeiten, wie
die flachige Detektion, bei der mittels einer CCD-Kamera mit nur einem Puls ein hochauf-
16sendes Bild der ganzen Probe aufgenommen werden kann.

Ziel dieser Arbeit ist der Vergleich verschiedener THz-Emissions- und Detektionsverfah-
ren im Hinblick auf die Eignung fiir das verwendete regenerativ verstérkte Lasersystem.
Weiterhin wird die Verwendbarkeit der derart optimierten Apparatur zur THz-TDS und fiir
optisch angeregte Pump-Probe-Experimente durch erste Messungen nachgewiesen.

Diese Diplomarbeit gliedert sich im wesentlichen in drei Teile: Nach einer kurzen Einfiih-
rung in die Grundlagen der THz-Emission und Detektion in Kapitel 2 wird in Kapitel 3
ein Vergleich zwischen drei etablierten THz-Emissionsverfahren (grofflichige extern vorge-
spannte Antennen, intrinsische Halbleiter und elektrooptische Emission) und einem neuar-
tigen Emitter (extern vorgespanntes Plasma) angestellt.

Der zweite Teil der Arbeit (Kapitel 4) befaft sich mit zwei gebréuchlichen Detektionsver-
fahren (Halbleiter-Antennen und elektrooptische Detektion) und priift sie hinsichtlich ihrer
Eignung fiir das Lasersystem.

Im dritten Teil (Kapitel 5) werden erste THz-TDS und optisch angeregte Pump-Probe-
Messungen mit dem entwickelten System an verschiedenen Materialien vorgestellt. Kapitel
6 falst die gewonnenen Ergebnisse zusammen und zeigt Moglichkeiten zur weiteren System-
optimierung auf.

! Addiert man die Leistung simtlicher 1995 weltweit existierenden 432 Atomkraftwerke, erhilt man eine
Gesamtleistung von 340 GW [Bri00]. Die Spitzenleistung des optischen Pulses entspricht also der Leistung
von etwa 13 Atomkraftwerken.



Kapitel 2

Grundlagen

2.1 Erzeugung von THz-Strahlung

Terahertz-Strahlung kann durch verschiedene Verfahren mittels ultrakurzer Laserpulse er-
zeugt werden. Die am hiufigsten eingesetzte Methode beruht auf der schnellen Anderung
der Ladungstrigerverteilung in Halbleitern, wie z.B. Silizium oder Galium Arsenid.

Wenn Licht auf eine Halbleiteroberfliche trifft, werden Photoladungstriager durch die Ab-
sorption von optischen Photonen generiert und der Halbleiter wird leitend. Die Wellenlénge
des Lichts muf so gewéhlt sein, daf die Photonenenergie hc/A iiber der Bandliicke des
Halbleiters liegt. Fallt kein Licht mehr auf die Oberfliche, wird durch schnelle Rekombi-
nation der Ladungstriger der urspriingliche Zustand wiederhergestellt. Auf diesem Prinzip
beruht der opto-elektronische Schalter, dessen Stromfluf durch auftreffendes Licht kontrol-
liert wird. Zuerst wurde dieses Prinzip von Auston et al. 1975 [JA75]| zur Erzeugung von
THz-Strahlung genutzt, weshalb dieser Schalter auch ,Auston-Schalter” genannt wird. Ein
Auston-Schalter besteht aus mikrometergroften lithographisch hergestellten Metallbahnen
auf einem Halbleiter, wie ihn Abb. 2.1 zeigt.

Die entscheidende Eigenschaft des Auston-Schalters, die ihn erst zum THz-Emitter macht,
ist die Zeitskala von ps (107!2 s), auf der das Schlieken und Offnen des Stromkreises ge-
schieht. Zum Schalten in diesem sub-Pikosekunden-Bereich sind Lichtpulse mit einer ent-
sprechenden Kiirze nétig. Die durch diese Pulse verursachte Anderung der Leitfihigkeit des
Halbleiters bewirkt eine entsprechende Modulation des Stromflusses der externen Strom-
quelle. Um die vollstdndige Modulation auf einer der Laserpulslinge &hnlichen Zeitskala
zu ermoglichen, ist die Verwendung von Halbleitern mit besonders schnellen Rekombinati-
onszeiten notwendig. Haufig verwendet werden ionenimplantiertes Si und low-temperature-
grown (LT-) GaAs, die durch Storstellen eine schnellere Rekombination der Ladungstriager
bewirken.

Betrachtet man vereinfachend den Auston-Schalter als elektrischen Dipol mit zeitlich
verdnderlichem Dipolmoment p(t), so kann die klassische Losung der Maxwellgleichungen
in Dipolndherung iibernommen werden. Fiir das Fernfeld eines Hertzschen Dipoloszillators
(Abstand wesentlich grofer als die Wellenlénge der emittierten Strahlung |r| > A, auch
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Terahertz
Strahlung

Halbleiter auf Substrat
z.B. SOS (silicon\fn sapphire)
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Abbildung 2.1: Schematische Darstellung eines typischen Auston-Schalters. Die Breite der
photoleitenden Liicke liegt in der Gréfenordung einiger Mikrometer.

Strahlungszone genannt) ergibt sich [Gre91]

Moty
4qp3

Das Dipolmoment kann dabei verstanden werden als Summe der Momente der einzelnen

E(r,t) «

(DXr)xr (2.1)

Ladungstriger ¢ im Abstand d. Nimmt man vereinfachend fiir d die Dipolldnge, ergibt sich
p =d)_ ¢ . Dadie Dipollinge fiir den Auston-Schalter konstant ist, erhélt man p o gd = Id
(I elektrischer Strom). (2.1) 148t sich damit fiir die Feldamplitude E vereinfachen zu

E(r 1) x 4‘% (f(t) d) (2.2)

woraus resultiert, daff der durch Schliefen und Offnen des Auston-Schalters modulierte
Strom Quelle elektromagnetischer Strahlung ist. Das abgestrahlte E-Feld dndert sich da-
her auf einer &hnlichen Zeitskala wie der Stromfluff, womit sich eine Schwingungsdauer im
Pikosekunden-Bereich und damit THz-Frequenzen ergeben.

2.1.1 Grofiflichige Antennen

Auf der Suche nach stirkeren THz-Emittern fand man, daf vor allem bei Nutzung intensiver
Laserstrahlung die Auston-Schalter nicht mit den héheren Leistungsdichten skalieren und
der Generationsprozefs ineffizienter wird. Zum Teil werden die Antennen durch die hohen
optischen Leistungsdichten sogar zerstort. Diese Sattigungseffekte lassen sich aber durch
Vergroferung der photoleitenden Liicke vermeiden, was zu grofflichigen Antennen (engl.
large aperture antenna) fiihrte.
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Diese entartete Form eines Auston-Schalters besteht aus einem grofflichigen, diinnen
Halbleiter, an dessen Seiten durch Kontaktierung, z.B. mittels Metallkontakten, eine Hoch-
spannung angelegt wird. Die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten grokflichigen Antennen
basieren auf GaAs und haben einen Elektrodenabstand von 3 cm. Die elektrische Feldstérke
der externen Vorspannung kann trotz dieses groferen Abstands in einer dhnlichen Grofen-
ordnung von kV /cm liegen, wie sie bei mikrometergrofen Antennen durch Anlegen kleinerer
Spannungen erreicht wird. Durch den grofen Abstand der Elektroden ist im Gegensatz zum
Auston-Schalter die Grofe der Antenne nicht mehr deutlich kleiner, sondern grofer als die
Wellenldnge (1 THz ~ 300 pm in Luft) der generierten Strahlung, so dat der Emitter nicht
mehr als Punktquelle betrachtet werden kann. Das Huygensche Prinzip sagt im Gegenteil
aufgrund der Ausleuchtung des Halbleiters mit einem parallelen optischen Strahl eine kolli-
neare Ausbreitung der emittierten Strahlung voraus.

2.1.2 Intrinsische Emitter

Halbleiter konnen auch ohne extern angelegtes Feld THz-Strahlung emittieren. Das Prin-
zip beruht auf der Nutzung des intrinsischen Oberflichenfelds des Halbleiters, das durch
Bandverbiegung an der Grenzschicht entsteht. Diese Bandverbiegung ergibt sich aus der
Stetigkeitsbedingung des chemischen Potentials beim Halbleiter-Luft-Ubergang und wird
auch Verarmungszone genannt. Da die Tiefe der Verarmungszone (Debey-Lénge) im allge-
meinen sehr klein ist, entstehen sehr hohe Feldstdarken, die hdufig die maximal anlegbaren
Feldstarken extern vorgespannter Antennen iibertreffen.

Erzeugt man nun an der Halbleiteroberfliche durch Licht geeigneter Wellenldnge Ladungs-
trager, so werden diese durch das Oberflichenfeld beschleunigt und es flieft ein zeitabhén-
giger Strom senkrecht zur Oberfliche. Die zeitliche Ableitung dieses Stromflusses ist analog
zum Emissionsprozef des Auston-Schalters Quelle elektromagnetischer Strahlung. Durch die
Verwendung ultrakurzer optischer Pulse kann diese im Bereich von einigen THz liegen.

2.1.3 Frequenzmischen

Nichtlineare Kristalle bieten eine weitere Moglichkeit, THz-Strahlung aus kurzen optischen
Pulsen zu generieren. Durch die endliche Lange ist in optischen Pulsen zwangslaufig nicht
nur eine Frequenz enthalten, sondern ein Frequenzspektrum um die Zentralfrequenz des La-
sers. Dieses Spektrum ist um so breiter, je kiirzer der optische Puls ist.

Der nichtlineare Effekt bewirkt einen Energieaustausch zwischen verschiedenen Frequen-
zen elektromagnetischer Felder. Dieser Effekt ist weithin bekannt durch die Nutzung zur Fre-
quenzverdopplung eines optischen Strahls. Der Prozefs kann verstanden werden als die Addi-
tion zweier Photonen gleicher Frequenz zu einem Photon doppelter Frequenz (2w = w 4+ w).
Durch das endliche Frequenzspektrum des optischen Pulses, das mehr als eine Frequenz
enthilt, ist ein weiterer Prozels moglich, die Mischung zur Differenzfrequenz ws = wy — wy.
Die Lénge des optischen Pulses bedingt, daf sich hauptsichlich Differenzfrequenzen im
THz-Bereich ergeben (siehe unten). Aufgrund der im Vergleich zu optischen Frequenzen
viel niedrigeren generierten THz-Frequenz wird dieses Emissionsprinzip auch als optische
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Gleichrichtung (engl. optical rectification) bezeichnet.

Ein alternativer Weg zur Beschreibung der Emission durch den nichtlinearen optischen
Effekt besteht in der Betrachtung der Polaristion P des Kristalls. Entwickelt man P nach
Potenzen von E erhélt man [Nol93|

Bi(E) = e (XEJI-)EJ + XSLE; By + X\ B BB + ) (2.3)

wobei die Suszeptibilitit erster Ordnung x() ein Tensor zweiten Ranges, die Suszeptibili-

5]2,1 ein Tensor dritten Ranges usw. sind und materialspezifisch vom

Kristall abhéngen. Die Suszeptibilitdten x(¥) nehmen in der Regel mit wachsendem i schnell

tét zweiter Ordnung x

ab, so daf selbst bei ultrakurzen Laserpulsen hoher Intensitiit die Entwicklung bei x(2) ab-
gebrochen werden kann.

Der Emissionsprozefs beruht auf dieser instantanen Nichtlinearitét zweiter Ordnung. Ge-
miif (2.3) ist P?)(t) proportional zu x(?)|E,(t)[?, also zu dem Intensititsprofil des opti-
schen Pumpstrahls P®)(t) oc Iy(t) = |Eopt(t)>. Aus den Maxwellgleichungen ergibt sich
direkt der Zusammenhang zwischen der Anderung der Polarisation P, der Anderung der
Stromdichte j und dem elektrischen Feld E [Nol93|

0 0P 0L
ot ot? ot?

womit das emittierte Feld in diesem einfachen Bild proportional zur zweiten zeitlichen Ablei-

E x

(2.4)

tung des optischen Intensitétsprofils ist. Aufgrund der extremen Kiirze der optischen Pulse
ergeben sich THz-Frequenzen der emittierten Strahlung.

2.2 Detektion von THz-Strahlung

2.2.1 Antennen

Der Auston-Schalter, wie er in Abschnitt 2.1 als THz-Emitter vorgestellt wurde, eignet sich
auch zum Nachweis von THz-Strahlung. Im Unterschied zu dem in Abb. 2.1 gezeigten Sche-
ma werden sowohl die zu detektierende THz-Strahlung als auch der optische Probe-Puls
auf die photoleitende Liicke der Antenne fokussiert. Anstelle der externen Vorspannung
wird der Stromkreis iiber ein Amperemeter geschlossen. Fallen optischer Probe-Puls und
THz-Strahlung exakt zeitgleich auf die photoleitende Liicke, werden durch Absorption op-
tischer Photonen Ladungstriager erzeugt, die durch das anliegende THz-Feld (analog zum
Anlegen einer externen Vorspannung) iiber das externe Amperemeter getrieben werden. Der
gemessene Strom ist in erster Naherung proportional zum anliegenden THz-Feld. Durch Va-
riation der zeitlichen Verzogerung 7 mittels einer mechanischen Verschiebestrecke zwischen
optischem Probe-Puls und THz-Feld 14t sich so die THz-Schwingung stiickweise abtasten
(Vergleiche Abb. 2.2).

Die Bandbreite der Antenne, also der Frequenzbereich, der durch ein derartiges Detek-
tionsverfahren nachgewiesen werden kann, wird primédr durch das Antwortverhalten und
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detektierter Uberlapp

Abbildung 2.2: Das gemessene Signal kann anschaulich als o< Iy (t+7) - Erp,(t) betrachtet
werden. Durch Variation der Verzigerung T zwischen optischem Probe- und THz-Strahl
kann die THz-Signalform nach und nach abgetastet werden.

die Rekombinationszeit der Photoladungstriger bestimmt. Ist die photoleitende Liicke fiir
eine im Verhéltnis zur Schwingungsperiode der THz-Strahlung vergleichbaren Zeit leitfa-
hig, mittelt sich der Stromfluf iiber die THz-Schwingung zu Null und das Amperemeter
mifst keinen Strom. Dementsprechend mufl ein Halbleiter verwendet werden, dessen Pho-
toladungstrager schnell (im sub-Pikosekundenbereich um THz detektieren zu konnen) eine
hohe Mobilitdt erreichen und wieder rekombinieren. Vor allem die Rekombinationszeiten
liegen aber typischerweise deutlich {iber dem Pikosekundenbereich, so dafs einiger Aufwand
getrieben werden mufs, um die Rekombination der Ladungstriger zu beschleunigen.

Eine Moglichkeit, die Rekombinationszeiten in Halbleitern zu beschleunigen, besteht in
der Ionenimplementation durch Einfithrung von Storstellen des Kristallgitters z.B. durch
Beschuft mit 2 MeV Ar+ Ionen, wobei die Ionen das Si komplett durchdringen und damit
keine elektrische Dotierung sondern eine Storung des Kristallgitters bewirken. Die erzeug-
ten Photoladungstriager kénnen nun sehr schnell nach ihrer Anregung in diese Storstellen
fallen, womit die photoleitende Liicke schnell (im sub-Pikosekundenbereich) wieder nicht-
leitend wird. Im Rahmen dieser Arbeit wurde ionenimplantiertes silicon-on-sapphire (SOS)
als Grundmaterial fiir die Detektorantennen verwendet, wobei Saphir als guter Isolator mit
hoher Warmeleitfihigkeit ein ideales Substrat fiir Silizium darstellt. Haufig wird, wie bei
der Emission, auch LT-GaAs als Material verwandst.

2.2.2 EO-Detektion

Die Grundidee der elektrooptischen (EO-) Detektion von THz-Pulsen liegt in der Beobach-
tung der instantanen Brechungsindexdnderung, die der THz-Puls durch den elektrooptischen
Effekt in einem geeigneten Material hervorruft. Die durch den geéinderten Brechungsindex

verursachte Verzogerung kann durch einen optischen Probe-Puls gemessen werden und er-
laubt den Riickschlufs auf die elektrische Feldstiarke E der THz-Strahlung.

Man unterscheidet gewohnlich zwischen zwei elektrooptischen Effekten: dem linear vom E-
Feld abhéngigen Pockels-Effekt und dem quadratischen Kerr-Effekt. Bei den angewendeten
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elektrischen Feldstérken der THz-Pulse ist der Kerr-Effekt und alle Terme hoherer Ordnung
aufgrund der sehr viel kleineren elektrooptischen Koeffizienten vernachldssigbar, so daff im
folgenden nur noch der lineare Term — der Pockels-Effekt — betrachtet wird. Die Anderung
des Brechungsindexes n durch den Pockels-Effekt 14t sich beschreiben als [Yar89]

A(1> S e (2.5)

n2

i =1

wobei r;; eine 6x3 Matrix ist und elektrooptischer Tensor genannt wird. Die Indizes 4, j
beziehen sich auf die Konvention 1 =z, 2 =y und 3 = z. ¢ wird weiterhin iiber die Misch-
terme 4 = yz, 5 = xz und 6 = zy indiziert. Zuséatzlich zu einer mdoglicherweise ohnehin
schon vorhandenen Anisotropie des Brechungsindexes' kann das sogenannte Index-Ellipsoid
1/n? = 1 durch das anliegende E-Feld verzerrt werden, wodurch sich unterschiedliche Bre-
chungsindizes fiir die verschiedenen Ausbreitungsrichtungen ergeben.

Fiir die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten EO-Kristalle ZnTe und GaP, die eine Zink-
blendenstruktur besitzen, ergibt sich durch Symmetrie-Uberlegungen eine deutliche Verein-
fachung. Der elektrooptische Tensor kann mittels geschickter Indizierung auf ein relevantes
Matrixelement 741 reduziert werden [Yar89, Win99|. Damit &t sich die durch den Pockels-
Effekt verursachte Brechungsindexdnderung ausdriicken als

An =ng —n, =ryn’E (2.6)

Diese Anderung des Brechungsindexes kann mittels eines optischen Probe-Strahls ge-
messen werden, der kollinear mit dem THz-Puls durch den Kristall 1&uft. Der Anteil des
optischen Pulses, der parallel zum anliegenden E-Feld des zu detektierenden THz-Pulses
polarisiert ist, erfahrt durch den gednderten Brechungsindex eine Phasenverzogerung. Der
senkrechte Anteil hingegen ,sieht“ nach wie vor den unverdnderten Brechungsindex. Diese
Phasenverzogerung bzw. Polarisationséinderung kann durch einen nachfolgenden Analysator
bestimmt werden und liefert damit einen Wert, der proportional zum anliegenden E-Feld
ist.

Analog zur Detektion mit Antennen kann nun durch Variation der Verzogerung 7 zwischen
dem optischen Puls und dem zu detektiertenden THz-Puls der zeitliche Verlauf des THz-
Feldverlaufs abgetastet werden (Vergleiche Abb. 2.2).

2.3 Versuchsaufbau

Um im Rahmen dieser Arbeit den experimentellen Vergleich der verschiedenen Emissions-
und Detektionsverfahren effizient durchfithren zu kénnen, wurde Wert darauf gelegt, einen
moglichst modularen Versuchsaufbau zu konzipieren, der einen vergleichsweise einfachen
Umbau auf einen anderen Emitter oder Detektor erlaubt. Abb. 2.3 zeigt den Versuchsauf-
bau fiir die verschiedenen Emitter und Detektoren.

'Ein doppelbrechender Kristall, wie z.B. LiTaOs3, besitzt auch ohne extern anliegendes Feld unterschied-
liche Brechungsindizes fiir die ordentliche und die auferordentliche Ausbreitungsrichtung
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Abbildung 2.3: Experimenteller Aufbau der vier verschiedenen THz-Emitter und zweier
Detektionsverfahren. Wie gezeigt, ist der THz-Strahldurchmesser des EO-Emitters zwar
kleiner, wird aber aufgrund der Kollinearitdt auch durch den Parabolspiegel in den Detektor
fokussiert.

Der optische Laserpuls wird zunéchst durch einen Strahlteiler zu 80 % in Pump- und 20 %
Probe-Strahl aufgeteilt. Durch einen mit der halben Laserrepetitionsrate laufenden mecha-
nischen Licht-Zerhacker wird nur jeder zweite Puls des Pumpstrahls durchgelassen, wobei
durch eine Phase-Locked-Loop sichergestellt ist, daf jeder Puls entweder ganz geblockt oder
durchgelassen wird. Nach dem Licht-Zerhacker besitzt der Pump-Strahl nur noch die halbe
optische Leistung, aber dieselbe Pulsenergie, da die Pulse nun nur noch eine Repetitionsra-
te von 500 Hz haben. Anschlieffend wird der Pump-Puls fiir den Emissionsprozefs genutzt,
wobei die vier in dieser Arbeit verglichenen Emitter als Modul in Abb. 2.3 gezeigt sind.
Der Plasma-Emitter stellt ein neuartiges, erst in Abschnitt 3.4 vorgestelltes Verfahren zur
Generierung von THz-Pulsen dar [LJR00|. Eine detailliertere Diskussion, insbesondere der
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Emissioncharakteristik aller Emitter, erfolgt in dem nachfolgenden Kapitel. Der generierte
THz-Strahl wird von allen vier Emittern kollinear emittiert und durch einen nachfolgenden
Parabolspiegel auf den Detektor fokussiert.

Folgt man dem Strahlengang des Probe-Strahls nach der Aufteilung durch den Strahl-
teiler, so wird er zunéchst durch eine variable Apertur auf einen kleineren Strahldurchmes-
ser abgeschwicht. Nachfolgend wird der Probe-Puls derart iiber einen mechanischen Ver-
schiebetisch gefiihrt, dafs er in der Nullposition des Verschiebetisches exakt zeitgleich mit
dem THz-Pumppuls auf den Detektor-Kristall des EO-Detektors bzw. auf die Antenne des
Antennen-Detektors trifft. Durch Variation der Verzogerungsstrecke kann die beschriebene
Abtastung des THz-Puls erfolgen (siehe auch Abb. 2.2).

Zur Messung sowohl des Stroms der Detektor-Antenne als auch des Differenzsignals der
Photodioden des EO-Detektors wird ein Lockin-Verstirker genutzt. Als Referenzsignal fiir
den Lockin dient dabei das 500 Hz-Triggersignal des mechanischen Licht-Zerhackers. Da
der Lockin damit nur die Differenz zwischen dem Detektorsignal mit THz und ohne THz
mifst, wird ein konstanter Offset und die Messung von Fluktuationen vermieden, die nicht
von den Emittern herriihren. Die Photodioden des EO-Detektors, dessen Funktionsprinzip
ausfithrlich in Abschnitt 4.2 beschrieben wird, sind mit dem Differenzeingang (A-B) des
Lockin verbunden, so daf dem Prinzip der ,balanced detektion“ entsprechend nur die An-
derung ohne Offset gemessen wird. Schlieflich kontrolliert ein PC wéhrend der Messung die
Verzogerung des Probe-Strahls durch Ansteuerung des Verschiebetisches und nimmt fiir die
verschiedenen Zeitverzogerungen die Mefswerte des Lockin-Verstirkers auf.

Typische Einstellungen fiir den Lockin-Verstérker, wie sie im Rahmen dieser Arbeit ge-
nutzt wurden, sind - soweit nicht anders vermerkt - Integrationszeiten von 30 ms des Lockin-
Verstarkers pro Messpunkt. Der Verschiebetisch wird kontinuierlich mit einer Geschwindig-
keit derart verfahren, daft in 100 ms eine Strecke durchlaufen wird, die der gewiinschten
minimalen Auflésung von typischerweise 0,2 ps entspricht.

2.4 Lasersystem

Zur Erzeugung und Detektion von THz-Strahlung wurde ein kommerzielles Femtosekunden-
Lasersystem der Firma Clark-MXR mit der Typenbezeichnung CPA-2001 verwendet. Es
handelt sich dabei um einen regenerativen Titan:Saphir-Verstéirker, der von einem Nd:YAG-
Laser gepumpt wird.

Das in Abb. 2.4 dargestellte Grundprinzip dieses regenerativen Lasersystems besteht in
der zeitlichen Pulsaufweitung des vom Seed-Laser kommenden Pulses, gefolgt von einer Ver-
stirkung und einer Pulskompression. Die Verstirkung um einen Faktor 10° wird erzielt durch
den Abbau der vom regenerativen Verstérker bereitgestellten Besetzungsinversion durch den
Pump-Puls bei mehrfachem Durchlaufen der resonanten Cavity. Die Besetzungsinversion des
Kristalls wird durch den Nd:YAG-Laserpuls wiederhergestellt.

Die erzielten Spitzenleistungen im generierten Laserpuls von bis zu 10 GW erweisen sich
als problematisch, da ein Kristall bei diesen Intensititen seine Transparenz verlore und
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Abbildung 2.4: Funktionsprinzip eines regenerativen Verstirker-Lasersystems.

Pulsenergie > 800 pd
Pulslénge < 150 fs
Wellenldnge 775 nm

Repetitionsrate 1 kHz
Energiestabilitit | < 2%
Ausgangsleistung | > 800 mW

Tabelle 2.1: Zusammenfassung der wichtigsten Daten des verwendeten Lasersystems.

zerstort wiirde. Das verwendete Lasersystem arbeitet daher nach dem Prinzip der Chirped-
Puls-Amplification (CPA): Der vom Seed-Laser generierte Puls wird zunéchst im sogenann-
ten Stretcher zeitlich aufgeweitet, wodurch die Intensitdt vermindert wird. Anschliefsend
kann dieser ns-Puls ohne Zerstérung des Titan:Saphire-Kristalls verstirkt werden. Im fol-
genden Puls-Kompressor wird dieser verstirkte Puls wieder auf 150 fs komprimiert und
besitzt nun eine Energie von 1 mJ/Puls mit einer Pulslinge von 150 fs. Tabelle 2.1 zeigt
eine Zusammenfassung der wichtigsten Laserdaten.

2.5 Optische Bandbreite

Der Prozefs der EO-Emission kann wie beschrieben als Frequenzmischung zwischen Photo-
nen des pumpenden Laserlichts betrachtet werden: Zwei Photonen der Frequenz w; und wo
mischen sich zu einem Photon der Differenzfrequenz ws = wy — wo. Dabei kann wy als —wq
betrachtet werden, da nur der Realteil des komplexen E-Felds physikalische Relevanz hat
und damit E~%? = (E“2)* (siehe auch [Yar89]). Es wird deutlich, daf fiir die emittierte
THz-Bandbreite die Bandbreite des optischen Pumpstrahls von entscheidender Bedeutung
ist, denn je mehr Photonenpaare eine Differenzfrequenz in der Grofienordnung THz haben,
um so mehr THz-Leistung dieser Frequenz wird emittiert.
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Abbildung 2.5: Halblogarithmische Darstellung der im optischen Pumppuls enthaltenen Dif-
ferenzfrequenzen relativ zum Grenzwert fiir niedrige Frequenzen. Fiir einen idealen, verlust-
freien EO-Kristall mit optimaler Phasenanpassung fiir alle Frequenzen entspricht dies dem
emittierten Frequenzspektrum eines EO-Emitters.

Die relevante Grofe fiir den Emissionsprozef ist die Autokorrelation C(ws) des optischen
elektrischen Feldes [GG99|. In Anhang B wird C(ws3) unter der Annahme eines gaufsférmigen
Intensitédtsprofils hergeleitet. Damit lassen sich nun die in Abb. 2.5 gezeigten, im optischen
Puls enthaltenen Differenzfrequenzkomponenten berechnen. Sie kénnen als Obergrenze fiir
die in der Frequenzmischung erreichbaren THz-Frequenzen angesehen werden. Durch zahl-
reiche weitere Faktoren (siehe Abschnitt 3.3) wie Phasenfehlanpassung, Absorption etc.
kénnen diese hohen Frequenzen aber nicht erreicht werden.

Fiir die von dem hier verwendeten Lasersystem erzeugten 150 fs Pulse ist der Differenz-
frequenzanteil fiir 7,3 THz auf 10% zuriickgegangen. Die Bandbreite héngt nicht nur von
der Halbwertbreite ab, sondern auch sehr stark von der Pulsform, so dafs schon kleine Ab-
weichungen von der angenommenen Gaufsschen Pulsform zu deutlich anderen Ergebnissen
fithren.
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2.6 Fokussierung von THz-Strahlung

Eine fiir die THz-Detektion, aber auch fiir Spektroskopie und bildgebende Verfahren wichtige
Grofe ist die Fokus-Flache A der THz-Strahlung. Da sowohl bei der EO-Detektion als
auch bei der Detektion mittels Halbleiter-Antennen das gemessene Signal proportional zum
elektrischen THz-Feld ist, wird bei kleinerer THz-Fokusfliche im Detektor ein groferes Signal
gemessen. Dies ist unmittelbar einsichtig, wenn man bei gleichbleibender THz-Leistung im
THz-Puls das elektrische Feld mittels des Poyntingschen Theorems berechnet

2T, \/ 2Pru.
E = = 2.7
Th= \/ ceg Acey (2.7)

Iry, ist die Intensitit mit der Dimension |W/m?| und Prp, die Leistung mit der Dimensi-

on [W]. Durch das grofsere gemessene Signal bei kleinerem Fokus ist eine Verbesserung des
Signal-Rausch-Verhéltnisses zu erwarten, die linear von dem Fokus-Durchmesser abhingt.

Bedingt durch die wesentlich grofere Wellenldnge der THz-Strahlung unterscheidet sich
das Ausbreitungsverhalten im Vergleich zu optischer Strahlung deutlich. THz-Strahlung
divergiert schneller und 1dft sich aufgrund des wellenldngenabhingigen Beugungslimits nicht
dhnlich hart fokussieren. Die Justage ist daher sehr kritisch, die sichtbare optische Strahlung
kann nur als grobe Anndherung dienen.

Da das THz-Strahlprofil analog zum optischen Pumpstrahl als gaufformig angenom-
men werden kann, laft sich die Propagation der THz-Strahlung durch den ABCD-Matrix-
Formalismus beschreiben [Jep96, Yar89|, der eine einfache Behandlung der Propagation
durch einen komplexen optischen Aufbau erlaubt. Das elektrische Feld eines Strahls mit
gaulsformigen Profil 14t sich schreiben als

2,y,2) = Bo—% exp [ —i(kz —n(z)) — (a? 2 ! ik
Blo,2) = Bl exp (—ithe =) - @+ (a5 + g ) ) @9

r2(z) = 1 (1 + (Wignf) =21+ z—§> (2.9)
R(z) = =z <1 + <7r:in > =2 <1 + z_[%) (2.10)

n(z) = arctan( Aj ) = arctan <i> (2.11)
Trgn 20

2
= 7”:\(’” (2.12)

Wie in Abb. 2.6 dargestellt, entspricht r(z) dem Strahlenradius an der Stelle z, wobei
dieser im allgemeinen als die Distanz zwischen dem Maximum und dem Abfall auf 1/e des

wobel

maximalen Wertes definiert ist. R(z) ist der Kriimmungsradius der Phasenfront an der Stelle
z. Der Phasenfaktor 7(z) beschreibt die Anderung der Phasenfront, die durch die endliche
Ausdehnung hervorgerufen wird. zy entspricht der sogenannten Rayleigh-Lénge, bei der ein
nach klassischer geometrischer Optik berechneter Strahl einen Strahldurchmesser von rg
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Abbildung 2.6: Propagation des Gaufsschen Strahlprofils. f ist die Brennweite der Linse, rg
der Radius direkt hinter dem Emitter und rr der Radius des Strahlprofils im Fokus.

A B
Element Nr. c D Beschreibung der optischen Komponente
1 d . . .
1 0 1 Ein homogenes Medium der Linge d.
1 0 . .. . .
2 -1y Eine diinne Linse der Brennweite f.
Ea

Tabelle 2.2: Liste der fiir den hier verwendeten Aufbau relevanten ABCD-Matrizen in der
entsprechenden Reihenfolge. Der verwandte Parabolspiegel kann als diinne Linse beschrieben

werden.

hétte. Mit der Einfiihrung des Parameters

1 )
o(z) " R(z)  mr(2) (2.13)

lafst sich (2.8) schreiben als

W . k(22 +9%)
E(z,y,z) = EO—O exp (—z (kz —n(z)) — i T(@)

2.14
o2 (2.14)
Beziiglich einer ausfiihrlichen Herleitung dieser Resultate muft an dieser Stelle auf [Yar89]

verwiesen werden.

Die Propagation eines gaukformigen Strahls 1dft sich geméf dem ABCD-Matrix-Formalismus

beschreiben als
e Aqi+ B

q2
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Abbildung 2.7: Halblogarithmische Darstellung der Anderung des THz-Strahlradius in Ab-
héngigkeit von dem Abstand d’' hinter dem Parabolspiegel fiir verschiedene Frequenzen. Zur
Berechnung wurde ein Emitter mit einem Durchmesser von 3 cm angenommen, der in einem
Abstand von 20 cm vor einem Parabolspiegel mit einer Fokuslidnge von 12 cm steht.

wobei A, B, C und D Elemente der sogenannten Ray-Matrix sind, die die Propagation
durch eine optische Komponente beschreibt. Mittels Gleichung (2.15) erhiilt man die An-
derung von ¢; zu ¢y bei der Propagation durch die Komponente. Da die Kenntnis von ¢(z)
gemaf (2.13) unter anderem die Kenntnis des Strahldurchmessers einschlieft, kann dieser
fiir jede Position im Versuchsaufbau berechnet werden. In Tabelle 2.2 sind die hier verwen-
deten Ray-Matrizen aufgefiihrt.

Um den Strahldurchmesser nach einem Parabolspiegel?> berechnen zu kénnen, fakt man
die in Tabelle 2.2 aufgefithrten Ray-Matrizen durch Matrixmultiplikation zusammen und
setzt sie in (2.15) ein, um mittels (2.13) einen Ausdruck fiir den Strahlenradius (Abfall auf
1/e) der THz-Strahlung zu erhalten. Damit lift sich die in Abb. 2.7 gezeigte Anderung
des Strahldurchmessers in Abhéngigkeit von dem Abstand hinter dem Parabolspiegel fiir
verschiedene Frequenzen berechnen.

Es wird deutlich, daf niedrige Frequenzen sich — bedingt durch das Beugungslimit — nur
wesentlich schlechter fokussieren lassen. Wie in Anhang C gezeigt, lassen sich der Fokusradi-
us rp — also der minimale Strahlradius — und der Abstand des Fokus von dem fokussierenden
Parabolspiegel dr ausdriicken als

2 d2+z§
0D2+z3

e (2.16)

’Ein Parabolspiegel wird im Versuchsaufbau zur Fokussierung auf den THz-Detektor genutzt und kann
im ABCD-Formalismus durch eine Linse ersetzt werden, vergleiche Abb. 2.3.
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Abbildung 2.8: Berechnung der Fokusposition fiir einen Emitter mit einem Durchmesser
von (a) 5 mm und (b) 30 mm. Es sind drei verschiedene Abstidnde zwischen dem THz-
Emitter und dem fokussierendem Parabolspiegel gezeigt, wovon der 120 mm Abstand der
angenommenen Brennweite des Parabolspiegels entspricht. In (c) und (d) ist entsprechend
der Fokusradius (also der minimale Strahlradius hinter dem Parabolspiegel) in Abhéingigkeit
von der THz-Frequenz dargestellt.

D(d* + 23)
dp = ———— 2.17
F D? 4+ 22 (2.17)
mit zg = /A, D =d — (d? + 23)/f wobei f die Brennweite des Parabolspiegels und d der
Abstand Emitter-Parabolspiegel sind.

Abb. 2.8 zeigt fiir zwei verschiedene Emittergrofen die Frequenzabhéngigkeit der Fokus-
position rr und des Fokusradius dg fiir drei verschiedene Absténde zwischen Emitter und
Parabolspiegel. Es wird deutlich, dafs nur fiir einen Abstand zwischen Emitter und Para-
bolspiegel, der der Brennweite entspricht, die Fokusposition frequenzunabhéngig ist. Zwar
lassen sich die niedrigen Frequenzen durch einen davon abweichenden Abstand hérter fo-
kussieren, das dadurch gewonnene Signal-Rausch-Verhéltnis verbessert sich aber nur fiir die
Frequenz, deren Fokusposition mit der Detektorposition iibereinstimmt. Eine Verbesserung
des Signal-Rausch-Verhiltnisses fiir das gesamte Frequenzspektrum durch einen von der
Brennweite abweichenden Abstand ist nicht moglich. Dementsprechend ist nur eine Positio-
nierung des Detektors im Fokus des Parabolspiegels sinnvoll.

Geht man von einem Abstand zwischen Emitter und Parabolspiegel der Brennweite f aus,
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erhdlt man durch Einsetzen von d = f in (2.16) den Zusammenhang zwischen Emitterradius
ro und dem Fokusradius

_ 1A

rep =
rom

(2.18)

Eine Vergroferung der Emitterfliche bei gleichbleibender emittierter THz-Pulsleistung be-
wirkt also eine Verkleinerung der Fokusfliche und damit eine Vergroferung des detektierten
Signals bzw. Signal-Rausch-Verhéltnisses.

Wie gezeigt, lassen sich kleine Emitter nur schlecht fokussieren. Fiir sehr kleine Emitter
ist ein Versuchsaufbau mit zwei Parabolspiegeln deutlich besser geeignet. In diesem Fall ist
die Grofe des Bildes der Quelle nach dem zweiten Parabolspiegel proportional zur Flache
des Emitters. Fiir den hier als Beispiel angefiihrten Emitter mit einem Durchmesser von 5
mm fokussiert ein Aufbau mit einem Parabolspiegel vergleichbar hart wie ein Aufbau mit
zwei Parabolspiegeln.



Kapitel 3

THz-Emitter

Im folgenden Kapitel wird ein Vergleich zwischen drei etablierten THz-Emissionsverfahren

(grokflachige extern vorgespannte Antennen, intrinsische Halbleiter und elektrooptische Emis-
sion) und einem neuartigen Emitter (extern vorgespanntes Plasma) angestellt. Alle in die-

sem Kapitel gezeigten Daten wurden mit dem elektrooptischen ZnTe-Detektor (vergleiche

Abschnitt 4.2) und einer Lockinverstéirker-Zeitmittlung von 30 ms gemessen.

3.1 Halbleiter mit externem elektrischen Feld

In diesem Abschnitt werden die wesentlichen Aspekte der Erzeugung von THz-Pulsen durch
grokflichige THz-Antennen untersucht. Fiir das Verstdndnis der zeitlichen Form und des
Sattigungsverhaltens sind die Ladungstrigergeneration im Halbleitermaterial, die Dynamik
der Ladungstriger sowie die phasengerechte Summation der elektrischen Felder von ent-
scheidender Bedeutung. Im folgenden soll ndher auf diese Faktoren eingegangen werden.

Der hier eingesetzte THz-Emitter besteht aus einem 3x3 cm grofen GaAs-Wafer, der mit
3 cm langen Kupferelektroden in einem Abstand von 3 cm kontaktiert ist, um eine externe
Vorspannung anlegen zu kénnen. Diese Fliche wird vollkommen von dem durch ein Teleskop
aufgeweiteten optischen Strahl ausgeleuchtet, wobei ein Teil der optischen Leistung - bedingt
durch das runde Strahlprofil und den quadratischen Emitter - ungenutzt verlorengeht. Da
die Antenne sehr viel grofer ist als die Wellenléinge der erzeugten THz-Strahlung, kann die
emittierte Strahlung am besten durch ebene Wellen beschrieben werden. Im Gegensatz dazu
werden die einige mikrometergrofsen Antennen, welche in hochrepetierlichen Lasersystemen
eingesetzt werden, meist als Punktquellen betrachtet.

3.1.1 Abhéingigkeit von der Vorspannung

Abb. 3.1 zeigt eine optisch angeregte Antenne mit extern angelegter Spannung V; und resul-
tierendem elektrischen Feld E},. Der Emitter wird senkrecht zur Oberfliche vom optischen
Puls beleuchtet, die dadurch erzeugten Ladungstriager werden in die Richtung des externen
Feldes beschleunigt, und der Photostrom J; fliefit in Richtung der externen Vorspannung.
Betrachtet man nun die hierdurch erzeugten elektromagnetischen Felder, so 1aft sich mittels

19
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Abbildung 3.1: Schematische Darstellung der durch einen optischen Puls grofflichig an-
geregten und mit einer Spannung Vj, vorgespannten Antenne. Das durch die Vorspannung
hervorgerufene elektrische Feld ist als Ey, die zeitabhingige Oberflichen-Stromdichte par-
allel dazu als Js(t) dargestellt. Gezeigt werden weiterhin die relevanten elektrischen und
magnetischen Felder der erzeugten THz-Strahlung. Dabei ist Eyyy bzw Hyy das nach aufen
strahlende und E;, bzw Hj;, das in die Antenne eindringende elektromagnetische Feld. Ej,
bzw Hy, ist das schlieflich durch die Antenne transmittierte Feld.

der sogenannten Gaufschen Késtchen und des Stokesschen Satzes das Feldverhalten an den
Grenzflachen einfach finden [Nol93, JacT75|:

7t X (Bouy — Ein) = 0 3.1
ﬁx(ﬁout_ﬁin) - fs 3.2

Aus Gleichung (3.1) folgt unmittelbar
Eout = Em = ETHZ (3'3)

d.h. das reflektierte E-Feld ist an der Oberfliche genauso grof wie das in den Emitter
hinein abgestrahlte Feld. Dieses Ergebnis ist experimentell bestitigt worden [HDZ190], steht
aber im Gegensatz zu den mikrometergrofsen Dipolantennen hochrepetierlicher Systeme, bei
denen gezeigt wurde, daft das Feld in Richtung des Substrates grofer ist als das reflektierte
Feld [SANSS].

Die Maxwellgleichungen verkniipfen die abgestrahlten elektrischen und magnetischen Fel-
der durch die folgende Beziehung [DZA92]

I—_j(t)m X ﬁz = ﬁ _'in(t) (3'4)
o
B x 7l =~ Byual®) (3.5)
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Abbildung 3.2: Detektiertes THz-Peak to Peak E-Feld aufgetragen gegen die elektrische
Vorspannung des Emitters bei konstanter optischer Pumpenergie von 500 pJ.

wobei 19 = | /£2 & 1207 Q@ [JacT5] der sogenannte Freiraumwellenwiderstand ist (engl. free

space impedance). Setzt man nun Gleichung (3.4) und (3.5) in Gleichung (3.2) ein und
benutzt (3.3), so erhdlt man

Lmz—ﬁﬁlamm (3.6)

d.h. der Photostrom ist antiparallel und proportional zum emittierten E-Feld.

Aus dem Ohmschen Gesetz [Jac75] erhiilt man fiir die Oberfliichenstromdichte J, (£) einen
Zusammenhang zur Oberflachenleitfihigkeit o4(t)

Ji(t) = ou(t) (By + Bra(t)) (3.7)
Damit ergibt sich zusammen mit (3.6)

= = Os (t)770
Ery, =—E
T Po(Bo + 1+ /e

Diese Gleichung sagt einen linearen Zusammenhang zwischen der Amplitude des emittierten

(3.8)

THz-Feldes und der angelegten Vorspannung voraus. Wie in Abb. 3.2 gezeigt, stimmt dies
gut mit der gemessenen Abhéngigkeit iiberein.
3.1.2 Abhéngigkeit von der Pump-Intensitit

Das Stromstofs-Modell (engl. current surge) wurde als Mechanismus der Erzeugung von
THz-Pulsen in grokflichigen extern vorgespannten Antennen iiberwiegend anerkannt |Gri93,
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BRT94, HDZ*90]. Dabei wird angenommen, daf die Zahl der Ladungstriger im Leitungs-
band vom zeitlichen Integral der absorbierten Photonen und damit vom Integral der In-
tensitdt des optisch anregenden Pulses bestimmt wird. Der optische Puls schliefit also fiir
einen kurzen Moment den externen Stromkreis der Vorspannung und wihrenddessen fliefét
Strom. Die Mobilitdt der generierten Ladungstriger steigt meist langsamer an als die Dauer
des optischen Pulses, so dafl die Zeitabhéngigkeit beriicksichtigt werden muft. Der genaue
Zusammenhang hingt von vielen Faktoren ab, wie z.B. der externen Vorspannung und
der Photonenenergie. In einem einfachen Modell steigt die Mobilitdt exponentiell mit einer
materialspezifischen mittleren Stofzeit 74 von ihrer instantanen Mobilitdt p; bis auf ihren
Gleichgewichtswert g, an

p(t) = pae — (pae — pa) e '™ (3.9)

Fiir GaAs betriigt die Gleichgewichtsmobilitét jg. = 8500 cm?/Vs, kurz nach der optischen
Anregung mit einem 1,5 eV Puls wurde sie zu ca. p; = 1400 cm?/Vs abgeschiitzt [BRT94].

Die so erzeugten Ladungstréger rekombinieren mit einer exponentiellen Rate, abhéngig
von der Ladungstrigerlebensdauer 7.. Diese ist bei den meisten Halbleitern sehr viel grofer
als die optische Pulslidnge (z.B. GaAs ~ 500 ps). Damit 14t sich die Oberflachenleitfahigkeit
os(t) angeben als [BRT94|

_ t ,
os(t) = %/ p(t — 1) Ly (') e~/ 7e gy (3.10)

Dabei ist I,p; die optische Pumpintensitét, fiw die Photonenenergie, R die optische Reflek-
tivitdt und e die Elementarladung.

Setzt man nun (3.10) und (3.9) in (3.8) ein, so erhédlt man ein Modell fiir das Séttigungs-
verhalten des Emitters. Pat man die Parameter 75, und 7. des Modells an, so findet man
- wie in Abb. 3.3 gezeigt - eine gute Ubereinstimmung mit den gemessenen Daten. Dabei
erhdlt man fiir 7, = 140 fs und damit eine mit verdffentlichten Daten (|Gri93| 150 fs) fast
exakte Ubereinstimmung. 7. beeinflut den simulierten Sittigungsverlauf nur geringfiigig
und kann aus dem S#ttigungsfit nicht gewonnen werden. Schall et al. geben in [SJ00] iiber-
einstimmend mit den in Abschnitt 5.3 gezeigten Messungen eine Grofenordnung von ps fiir
Te an.

Es zeigt sich, daR GaAs schon fiir Intensititen < 5u J/cm? zu séttigen beginnt und
das emittierte THz-Feld ab etwa 30y J/cm? praktisch nicht mehr mit der optischen In-
tensitdt steigt. Um die Anzahl der erzeugten Ladungstriger abschétzen zu kdnnen, muf
man Annahmen {iber die Tiefe der Verarmungszone (d, = 500 nm fiir GaAs) und das
Verhiltnis der auf dieser Strecke absorbierten Ladungstriager treffen (a, = 0,5). Fiir die
maximale Pumpenergie von E = 50 u J/cm? ergibt sich dann eine Ladungstrigerdichte von
n ~ E(l—-R)a,/(hvd,) = 10'® cm™3, wobei v = 3,75 - 10* Hz die optische Pumpfre-
quenz und R der Amplitudenreflektionskoeffizient der Fresnelschen Gleichungen ist. Diese
Abschétzung zeigt, daft der Halbleiter durch die optische Anregung fiir kurze Zeit praktisch
metallisch wird.
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Abbildung 3.3: Abhéngigkeit des detektierten THz-Feldes von der optischen Pumppuls In-
tensitdt. Die durchgezogene Linie ist eine Anpassung mit dem im Text beschriebenen Modell
und den Parametern. Die Messdaten geben die maximale Signalamplitude im Zeitbereich
wieder.

3.1.3 Spektrum und zeitlicher Verlauf

Der experimentell bestimmte zeitliche Verlauf und das Frequenzspektrum des emittierten
THz-Feldes sollen im folgenden mit der im vorangegangenen Abschnitt entwickelten theore-
tischen Beschreibung verglichen werden. Da das abgestrahlte EM-Feld im Fernfeld propor-
tional zur zeitlichen Anderung des Stromflusses ist (2.2), lift sich aus (3.7), (3.9) und (3.10)
der zeitliche Verlauf der emittierten Strahlung und damit das Frequenzspektrum berechnen.
Dabei bleiben aber Propagations- sowie Beugungseffekte unberiicksichtigt. Zudem wird die
nicht perfekte Detektor-Charakteristik nicht mit einbezogen.

Um die Reflektion des generierten THz-Pulses im Emitter beschreiben zu konnen, mufs die
Propagation des an der Oberfliche generierten Pulses durch den GaAs-Wafer in Betracht
gezogen werden. Dabei erfdhrt der Puls Dispersion durch die Frequenzabhéngigkeit des
Brechungsindexes n(w) und Absorption, die vom Imaginérteil des Brechungsindexes k(w)
abhéngt (die hier verwendeten Daten sind [Pal] entnommen). Beriicksichtigt man, dafl der
Hauptpuls einmal und die Reflektion noch zusétzlich zweimal den Emitter durchlaufen,
erhélt man

E, (t) = t D(d) A(d) (r D(2d) A(2d) + 1) En(t) (3.11)

wobei r = 2/(n + 1) die Amplitudenreflektions- bzw. t = (n — 1)2/(n + 1)? die Amplituden-
durchlissigkeitkoeffizienten der Fresnelschen Gleichungen fiir den Halbleiter/ Luft-Ubergang
sind. D(z) = exp(—izwmn/c) ist die Dispersion in Abhéingigkeit von der durchlaufenen
Strecke z im Halbleiter, wobei d die Dicke des Wafers ist (im Experiment etwa 360 um).
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Abbildung 3.4: Simulation und experimentelle Daten des zeitlichen Verlaufs des vom vor-
gespannten GaAs emittierten EM-Fernfeldes. (a) zeitlicher Verlauf mit Reflektion nach ca.
8,6 ps. (b) halblogarithmische Darstellung des Fourierspektrums mit durch die Reflektion

verursachten Oszillationen.

Entsprechend ist A(z) = exp(—zw k/c) die Absorption im Halbleiter.

Das so erhaltene Modell stimmt, wie in Abb. 3.4a gezeigt, gut mit dem gemessenen zeitli-
chen Verlauf des emittierten Pulses iiberein. Die Beschreibung der komplexen Ladungstra-
gerdynamik in GaAs [LHST99] ist durch das beschriebene Modell stark vereinfacht, so daf
die Parameter 7. und 75 angepaft wurden (7. = 3,0 ps und 7, = 260 fs). Sowohl im Vergleich
zu dem zuvor erlauterten Séttigungsfit als auch mit den in [Gri93| angebenen Daten ergibt
sich fiir die mittlere Stofzeit und fiir die Ladungstrigerlebensdauer eine gute Ubereinstim-
mung. Der etwa 8,6 ps spéater ankommende negative Puls ist die beschriebene Reflektion an
der Emitter-Riickseite.

Das Frequenzspektrum des gemessenen und des simulierten Pulses (Abb. 3.4b) verdeut-
licht, daf der im Experiment gemessene Puls offenbar Energie oberhalb von 1 THz relativ zur
Simulation verliert. Da Verluste durch Beugung sich in erster Linie auf niedrige Frequenzen
auswirken, kann dieser Effekt einem ungeniigenden Frequenzverhalten des elektrooptischen
Detektors zugeschrieben werden. Die Oszillationen im Frequenzspektrum von Simulation
und Experiment mit einer Periode von etwa 110 GHz werden durch die Reflektion verur-
sacht (die sogenannte Etalon-Oszillation).

Leistungsspektrum [au]
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Abbildung 3.5: Mit 1 kV/cm extern vorgespannter GaAs-Emitter (a) Zeitlicher Verlauf
des emittierten THz-Pulses fiir verschiedene optische Pumpleistungen. (b) Berechnetes Lei-
stungsspektrum der entsprechenden Pumpleistungen. Sowohl (a) als auch (b) sind linear
dargestellt.

Betrachtet man den zeitlichen Verlauf des THz-Pulses in Abhéngigkeit von der optischen
Pumppulsleistung (Abb. 3.5), so erkennt man eine zeitliche Verzogerung des Hauptmaxi-
mums von bis zu 200 fs fiir niedrigere Pumpleistungen. Da die Anzahl der Ladungstriger
mit der Pumpleistung steigt, wird das extern angelegte Feld zunehmend abgeschirmt und
die Ladungstriger nur fiir eine kiirzere Zeit bis zur Abschirmung beschleunigt. Dadurch
wird die maximale Beschleunigung und somit das Maximum der emittierten Strahlung frii-
her erreicht. Das Frequenzspektrum wird dementsprechend fiir hohere Leistungen zu hohe-
ren Frequenzen verschoben. Dazu trigt auch die zunehmend schnellere Abbremsung durch
Ladungstriger- /Ladungstrigerstreuung bei. Fiir hohe angelegte Felder wurde auch eine si-
gnifikante Anderung der Pulsform beobachtet [LHST99], die durch einsetzende Phononen-
Streuprozesse vom [' Tal ins L Tal des Leitungsbandes herriihrt.
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Abbildung 3.6: (a) Bandstruktur nahe der Halbleiteroberfliche. In der Verarmungszone bil-
den sich durch die Bandverbiegung statische elektrische Felder aus, so dafi photoerzeugte
Ladungstrager (1a) beschleunigt werden und elektromagnetische Strahlung emittieren (1b).
Zudem gibt es nichtlineare Prozesse, die zu einer instantanen Polarisation bzw. Polarisati-
onsénderung fithren und ebenfalls emittieren (2). (b) Zusammenhang der Winkel zwischen
den Propagationsrichtungen der an der Halbleiteroberfléche generierten elektromagnetischen
Strahlung geméf den Fresnelschen Gleichungen.

3.2 Intrinsischer Halbleiter

Wie bereits im Abschnitt 2.1.2 angefiihrt, kann auch ein Halbleiter ohne externe Vorspan-
nung zur Erzeugung von THz-Pulsen genutzt werden. Im folgenden sollen die zentralen
Gesichtspunkte dieses Emissionsprozesses dargestellt werden.

Der Genererationsprozefs der THz-Strahlung im nicht vorgespannten Halbleiter kann ver-
standen werden als dynamische Elektronen-Loch-Ladungstrigerseparation in der Oberfla-
chenverarmungszone des nicht vorgespannten Halbleiters. Wie in Abb. 3.6a dargestellt, gibt
es zwei Mechanismen, die zur Ladungstriagerseparation fiithren:

e Die Absorption eines Photons aus dem optischen Anregungspuls fithrt zum verti-
kalen Ubergang zwischen Valenz und Leitungsband. Nachfolgend wird das Elektron
durch das in der Verarmungszone verbogene Leitungsband beschleunigt, so daf analog
zum Stromstof-Modell des vorangegangenen Abschnitts elektromagnetische Strahlung

emittiert wird.

e Die Absorption des optisch anregenden Photons fiihrt zum “diagonalen” Ubergang
zwischen Valenz und Leitungsband (Franz-Keldish-Effekt), so daf instantan eine ho-
rizontale Polarisation vorhanden ist. Dieser Symmetriebruch, verursacht durch das
Feld der Verarmungszone, hat zur Folge, dak x(® (siehe auch (2.3)) im Bereich der
Verarmungszone nicht Null ist und damit nichtlineare Prozesse zur Emission von THz-
Strahlung fithren.

Zunéchst wurde nur die Ladungstragerbeschleunigung des Stromstofi-Modells zur Erkla-
rung herangezogen |[ZDH90, ZHDA90|. Dieses Modell versagte aber fiir die Beschreibung
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der starken Abhéngigkeit der THz-Intensitét von der kristallographischen Orientierung des
emittierenden Halbleiters, wenn man diesen um die Achse senkrecht zur Oberfliche rotiert
|GSD'92|. Diese starke Modulation der Generationseffizienz kann aber verstanden werden,
wenn man den zweiten Mechanismus — die instantane Polarisation durch den Franz Keldish
Effekt — als nichtlinearen Generationsprozeft annimmt, wobei sich durch die Anisotropie
der Suszeptibilitit x(® im Kristall die Winkelabhéngigkeit ergibt. Man findet dabei eine
Abhéngigkeit der Form [SG93]

TFIR — (¢ + ¢y sin2¢)? + (3.12)

fiir eine (001) Oberfliche, wobei ¢ der Winkel zwischen der optischen Polarisation und der
Kristallorientierung, ¢; die Summe der Beitrige des Stromstofi-Modells und cp der Beitrag
der optischen Gleichrichtung im nichtlinearen Medium ist. Dabei héngt die relative Starke
der Modulation von der optischen Intensitit ab, so daf sich darauf schliefsen 14f5t, daf mit
steigender optischer Intensitit die optische Gleichrichtung eine immer grofere Rolle spielt.
Fiir anders gespaltene Kristalle findet man andere Winkelvielfache und Modulationstiefen
von bis zu 95% fiir optische Anregungsdichten iiber 10 pJ/cm? [SG93].

Offensichtlich miifste der gleiche nichtlineare Prozefs nicht nur die Differenzfrequenz im
THz generieren, sondern auch die Summenfrequenz. Allerdings ist die Effizienz dieses Pro-
zesses sehr viel kleiner, da die Polarisierbarkeit der Elektronen und Locher innerhalb des
Bandes mit zunehmender Frequenz abnimmt, so dafs praktisch kein blaues Licht generiert
wird [GSD*92].

Da das Stromstof-Modell, abgesehen von der kristallographischen Orientierung des Emit-
ters, den Emissionprozeft gut beschreibt, kann das elektrische Feld in Dipolndherung aus
einem Hertzschen Vektorpotential, das von oszillierenden Ladungen senkrecht zur Halblei-
teroberfliche ausgeht, berechnet werden. Dabei wird — wie im vorangegangenen Abschnitt
— das emittierte Feld mittels ebener Wellen beschrieben, was in Anbetracht der relativen
Grofe des Emitters im Vergleich zur Wellenléinge eine gute N&herung ist. Damit &£t sich
die Amplitude des nach auflen abgestrahlten Felds E7, des nach innen abgestrahlten Felds
E5 und des schlieflich transmittierten Felds E; berechnen, gemif [ZHDA90|

sin ¢
Ey = J 3.13
! 2 s cos p1 + (ng/n1) cos gz ( )
E2 = - (’rLl/TLg) E1 (314)
Et = t(LpQ) E2 (315)

wobei 79 die charakteristische Oberflichenimpedanz des Halbleiters, ¢; der Einfalls- bzw.
Reflektionswinkel und @9 der Brechungswinkel ist (siehe Abb. 3.6)b, n; der Brechungsindex
von Luft und ng der des Halbleiters. ¢(¢2) ist der Transmissionkoeffizient des Halbleiter/Luft-
Ubergangs, den man aus den Fresnelschen Gleichungen [Hec94| erhilt,

2n cos gy (3.16)

t =
((’02) N1 COS P2 + N2 COS Y1

Daraus ergibt sich ein Maximum der emittierten THz-Strahlung fiir den Brewster Winkel
von 75°. Die gezeigten Mefdaten wurden alle aufgrund des einfacheren experimentellen
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Abbildung 3.7: Sédttigungsverhalten des intrinsischen GaAs-Emitters.

Aufbaus in einem Winkel von 45° aufgenommen, bei dem nur noch etwa die Hilfte der
THz-Amplitude emittiert wird.

3.2.1 Sattigungsverhalten

Das Séttigungsverhalten des intrinsischen Emitters ist sehr &hnlich dem grofsflichiger Anten-
nen (siehe Abschnitt 3.1). Dies l&ft sich damit begriinden, daf die Unterscheidung zwischen
dem beschriebenen Stromstofs-Modell und der instantanen Polarisation in gewisser Weise
kiinstlich ist, da die emittierte THz-Strahlung die zeitliche Ableitung des Stromflusses J
bzw. die zweite Ableitung der Polarisation P ist, wobei J o< dP/dt gilt. Wenn man alle
Einfliisse beriicksichtigt, miiften beide Modelle zum gleichen Ergebnis kommen [GSD192].
Daher kann (3.8) als Séttigungsverhalten {ibernommen werden, wobei nur das Vorspan-
nungsfeld E, durch das Feld der Verarmungszone Ey ersetzt werden muf.

Ein Fit der experimentellen Daten ergibt, wie Abb. 3.7 zeigt, eine gute Ubereinstim-
mung und liefert 7. = 1,3 ps bzw. 75 = 230 fs, also dhnlich wie in Abschnitt 3.1.3 eine
mit Literaturwerten in Finklang stehende mittlere Stofzeit 75, aber eine physikalisch nicht
sinnvolle Ladungstragerlebenszeit. Dies hdngt zum einen mit der starken Vereinfachung der
Ladungstrigerdynamik von GaAs im Modell zusammen, zum anderen aber auch mit dem
nur geringen Einfluff von 7. auf das Sattigungsverhalten, denn die Hauptemission der elek-
tromagnetischen Strahlung findet beim Beschleunigen der Ladungstriger statt, nicht beim
Abbremsen durch Streuung.
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Abbildung 3.8: Intrinsischer GaAs-Emitter (a) Zeitlicher Verlauf des emittierten THz-Pulses
fiir verschiedene optische Pumpleistungen. (b) Berechnetes Leistungsspektrum der entspre-
chenden Pumpleistungen.

3.2.2 Spektrum und zeitlicher Verlauf

Betrachtet man die Anderung des zeitlichen Verlaufs der emittierten Strahlung bei Varia-
tion der optischen Pumpleistung, so féllt eine starke zeitliche Verzogerung des Hauptpeaks
von bis zu 1,1 ps bei Pumpleistung unter 20 p J/cm? auf (Abb. 3.8a). Der zeitliche Ein-
satz der Ladungstriagerbeschleunigung und damit der Emission hingegen ist konstant fiir
die verschiedenen Pumpleistungen, wobei dies fiir Leistungsdichten unter 2 p J/cm? durch
das schlechter werdende Signal-Rausch-Verhéltnis zunehmend schwerer Abb. 3.8a zu ent-
nehmen ist, durch andere Mefreihen aber bestitigt wurde. Die Dauer der nachfolgenden
Ladungstrigerbeschleunigung in der Verarmungszone des Halbleiters bis zu ihrem maxima-
len Wert bestimmt die zeitliche Lange der ersten Halbwelle der emittierten Strahlung (2.2).
Entsprechend zum zeitlichen Verlauf ist das Frequenzspektrum (Abb. 3.8b)) durch den lén-
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geren ersten Halbpuls fiir optische Anregung unter 2 p.J/ecm? zu niedrigeren Frequenzen
verschoben. Da mit zunehmender optischer Pumpleistung mehr und mehr Ladungstriger
generiert werden, wird das elektrische Feld der Verarmungszone stirker abgeschirmt, so daft
die Ladungstréger nur noch kiirzer beschleunigt werden. Der Bremsprozef durch die Streu-
ung der Ladungstriger an Phononen hingegen ist nahezu unabhéngig von der Abschirmung
des Feldes der Verarmungszone, so dafs Linge und Form der zweiten Halbwelle anndhernd
gleich bleiben und diese nur zeitlich spéter liegt. Fiir sehr hohe Pumpleistungen kann al-
lerdings Ladungstriager-/ Ladungstrigerstreuung eine zunehmende Rolle spielen und damit
wiederum zum schnelleren Abbremsen und zu héheren Frequenzen beitragen.

3.3 Elektrooptischer Emitter

In diesem Abschnitt soll der als Alternative zu Antennen bedeutendste Generationsprozefs
von THz-Strahlung diskutiert werden, die elektrooptische (im weiteren EO-) Emission. Die-
ser Ansatz zur Erzeugung von Ferninfrarotstrahlung wurde zuerst von Yang et al. 1971 be-
richtet, die einen Aufbau mit Pikosekunden-Laser und LiNbOj3 als Emissionskristall nutzten
[YRST1]. Die effiziente Erzeugung von THz-Strahlung mittels EO-Emission wurde erstmals
von Xu et al. 1992 mit Femtosekunden-Laserpulsen und ebenfalls LiNbOj3 sowie LiTaOg als
Emitterkristall demonstriert [ XZA92|.

3.3.1 Phasenanpassung

Wie in Abschnitt 2.1.3 bereits erlautert, wird durch intensive, auf einen Kristall fallende op-
tische Strahlung eine nichtlineare Polarisation P()(t) erzeugt, die dem zeitlichen Verlauf des
Intensitétsprofils |Eopt(t)|* der optischen Strahlung folgt, falls der Kristall eine nichtlineare
instantane Suszeptibilitit zweiter Ordnung x(® besitzt. Die emittierte THz-Strahlung ist
dabei geméf 2.4 proportional zu §2P2) /O0t?. Dieser ProzeR wird als optische Gleichrichtung
bezeichnet (engl. optical rectification) und soll im folgenden, angelehnt an die Herleitung
der nichtlinearen Frequenzverdopplung in [Yar89|, beginnend bei den Maxwellgleichungen,
naher betrachtet werden:

R S
VxH = J+W =]+ &(EoE-i-P) (3.17)
0
E = —— H 1
v 2 (o) 3.15)

Die Polarisation P kann in einen linearen und einen nichtlinearen Term aufgeteilt werden
P=¢xE+ Py (319)

Damit 1aft sich unter Verwendung des Ohmschen Gesetzes oE = j (o ist die Leitf&higkeit)
Gleichung 3.17 schreiben als

0 0PNy,
H=0E+ —¢E 2
V x oE + 2 + 5t (3.20)
wobei € = (1 + x1). Anwenden von Vx auf 3.18 und einsetzen von 3.20 liefert
0 0 OPnNL,
2 _ — JE— JR—
V°E = oy (UE-I— ateE—I— 5 ) (3.21)
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wobei die Identitit VxV x E = VVE — V?E und V - E = 0 benutzt wurde. (3.21) ist
eine allgemeinere Form der in [XZA92| angegebenen Differentialgleichung. Im weiteren soll
die Betrachtung beschréinkt werden auf die Ausbreitung ebener Wellen ausschliefslich in z
Richtung (0/0y = 0/0x = 0) sowie auf die drei am Prozef der THz-Photon-Generierung
beteiligten Frequenzen w; und wy des optischen Pumpstrahls, die sich zur emittierten THz-
Frequenz w3 mischen. Vernachléssigt man weiterhin die Absorption im Kristall, 14t sich die
Differentialgleichung (3.21) nach einigen Umformungen [Yar89] schreiben als

dE3; / .
?3‘7 = —w % djikEliE;keZAkz (3.22)

wobei geméfs der Benennung der Frequenzen E; und FEs> die optischen Pumpfelder sind und
FE5 das generierte THz-Feld ist. Die Indizes 4, j, k sind durch die entsprechenden kartesischen
Koordinaten z bzw. y zu ersetzen. Wie in Anhang E diskutiert, ergibt sich aufgrund der
Impulserhaltung: Ak = k(w1) — k(w; — w3) — k(ws), wobei ohne Beschrinkung der Allge-
meinheit w; > wp angenommen wurde. Der Differenzfrequenz-Suszeptibiltatstensor dj ist
iiber die Beziehung

(Pyp)e = 242372 B (3.23)
definiert und damit ein Maf fiir den linearen elektrooptischen Effekt bzw. die Polarisation
in der ¢ Richtung des Kristalls, hervorgerufen durch elektrische Felder in j bzw k& Richtung.
(3.22) lakt sich nun 16sen. Mit der Randbedingung E3(0) = 0 (kein THz-Input) und der

Kristallinge L ergibt sich
i AkL
.o . €' -1

Mittels des Poyntingschen Vektors [Hec94| laft sich nun ein Ausdruck fiir die emittierte
THz-Leistung pro Fliche angeben

Pws) 1 [e
= —,/—Es3;E3; 3.25
Flache 2\ o P (3:25)
/NO eiAkL_l e—iAkL_l
Lo 2 —2cos(Ak L)
= 2w2,/?d§jk E}E3, INE (3.27)
)
— 2 [H0 5o o oo po SN (AKL/2)

Im letzten Schritt wurde die Identitdt sin(a/2) = /(1 — cos a)/2 benutzt. Mit 2P (ws3)
/(P(w1) 4+ P(w2)) erhilt man die Konversionseffizienz des EO-Emitters. In Abb. 3.9 ist diese
unter der zusétzlichen Annahme (P(w;) + P(w2)) =konstant und unter Beriicksichtigung
von THz-Absorption in Abhéngigkeit von der Frequenz und der Kristallinge dargestellt.
Der fiir die Berechnung verwendete frequenzabhingige Brechungsindex von ZnTe wurde
aus dem experimentell durch THz-Spektroskopie gewonnenen Brechungsindex fiir den als
Emitter genutzten ZnTe-Kristall erhalten (vergleiche Abschnitt 5.2.2). In der Literatur sind
abweichende Werte fiir Absorption und Brechungsindex von ZnTe zu finden |Pal, GZM 99|,
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Abbildung 3.9: Kontur-Darstellung der von einem EO-ZnTe-Emitter pro Flidche emittierten
THz-Leistung unter Beriicksichtigung von THz-Absorption. In der Berechnung wurde die op-
tische Wellenldnge von 775 nm des in dieser Arbeit verwendeten Lasersystems angenommen.
Die verschiedenen Graustufen entsprechen jeweils einer zehnfach héheren Emissionsleistung.

was durch unterschiedliche Qualitdten der Kristalle zu erkléren ist, aber damit die Allge-
meingiiltigkeit der in Abb. 3.9 gezeigten Ergebnisse einschrénkt. Dem Resultat inhérent ist
jedoch die Eigenschaft, daf fiir dickere Kristalle zwar insgesamt mehr THz-Leistung gene-
riert wird (jede Graustufe entspricht einer Zehnerpotenz!), einige Frequenzen aber offenbar
trotz groferer Interaktionslénge zwischen optischem Pumpstrahl und THz-Strahl wieder
an Energie verlieren. Es gibt aber auch Frequenzen, deren THz-Leistung streng monoton
mit der Kristallinge steigen (hier etwa bei 0,3 THz). Diese Frequenzen besitzen eine per-
fekte Phasenanpassung (engl. phasematching) zwischen n(wrp,) und ng(wep:) (vergleiche
Anhang E). Fiir alle anderen Frequenzen stellt sich ab einer bestimmten Interaktionslange
ein Abfallen der generierten THz-Leistung ein. Fiir hohe Frequenzen (iiber 2 THz) ist dies
deutlich aus Abbildung 3.9 ersichtlich: Schon bei relativ kurzen Kristallingen nimmt die
THz-Leistung ab, anschlieffend aber wieder zu, was zu einer Oszillation in Abhéngigkeit von
der Interaktionslinge fiihrt. Ahnlich setzt auch fiir die nicht phasenangepakten Frequenzen
unterhalb von 2 THz eine Oszillation ein. Allerdings ist nur deren erste Schwingung auf
der Abbildung zu erkennen, da sie erst fiir Kristallingen oberhalb 2 mm beginnt. Betrach-
tet man nun zwei benachbarte Maxima einer Frequenz, so sind sie durch die sogenannte
Koherénzlange separiert, die sich aus (3.28) ergibt zu
27

T Ak

Die Koherénzlénge [, ist damit ein Mafs fiir die maximale Kristallinge, die noch niitzlich

le (3.29)
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Abbildung 3.10: Aus dem experimentell gefundenen Brechungsindex berechnete Kohérenz-
ldnge von ZnTe bzw. GaP. Bei 1,9 THz bzw. 5,4 THz fiir ZnTe und 11 THz fiir GaP sind
resonante optische Phononenabsorptionen die Ursache fiir die rapide Anderung der Kohé-
renzlinge.

zur THz-Generierung ist. Mit k(w) = wn(w)/c und (E.7) ergibt sich

A
le =

= (@) = Mo — ()] (3:30)

was sich mit dem in [NWH96| angegebenem Resultat deckt. Mit den in [Pal| angegebe-
nen frequenzabhéingigen experimentell gefundenen Brechungsindizes fiir Zn'Te und GaP laft
sich nun die Kohérenzlange fiir eine Zentralfrequenz des optischen Pumppulses von 775 nm
berechnen (Abb. 3.10), wie sie das in dieser Arbeit verwendete Lasersystem liefert. Beide
EO-Emitter zeigen einen rapiden Abfall der Kohérenzlinge hin zu hohen Frequenzen, bis
auf einen bis zu sehr hohen Frequenzen (>50 THz) praktisch konstanten Wert von etwa 10
pm. Die lokalen Maxima der Koherdnzlange von ZnTe bei 1,9 THz bzw. 5,4 THz und von
GaP bei 11,0 THz resultieren aus der starken Absorption durch resonant angeregte Git-
terschwingungen. Die phasenangepafit generierte THz-Strahlung bei 2 THz wird also durch
die hohe Absorption im Kristall selbst wieder zu einem groften Teil absorbiert. Wie in Ab-
schnitt 5.2.2 und in [LHSN99, GZM99] ausfiihrlich besprochen, handelt es sich bei der 1,9
THz-Resonanz in ZnTe um angeregte transversale optische Phononen bzw. bei der 5,4 THz-
Resonanz um longitudinale optische Phononen, wie auch bei der 11 THz-Resonanz in GaP.
Die aus dieser resonanten Absorption stammende anomale Dispersion und der resultierenden
Brechungsindexinderung fiihrt zu der gezeigten rapiden Anderung der Koher#inzlinge.

Unléngst wurden diese bis dahin nur theoretisch vorhergesagten hohen Bandbreiten fiir
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Abbildung 3.11: Abhédngigkeit des emittierten THz-E-Feldes vom Winkel 6 zwischen Kri-
stallorientierung und Polarisation des optischen Pumpstrahls.

diinne Kristalle experimentell bestétigt. Leitenstorfer et al. konnten die Emission von bis zu
70 THz aus einem 8 pum diinnen Kristall unter Benutzung eines 10 fs Pumppulses nachwei-
sen [LHSN99|.

3.3.2 Winkelabhingigkeit

Betrachtet man den in (3.23) eingefiihrten Suszeptibilitétstensor d;ji, so lakt sich dem Aus-
tausch von E; und Ej keine physikalische Relevanz zuschreiben, womit d;j, = d;i; folgt.
Weitere Symmetrieiiberlegungen unter der Annahme einer kubischen Kristallsymmetrie (Zn-
Te und GaP sind kubisch) und die Kontraktion der Indizes ijk zu ij liefern eine 3x6 Matrix,
deren Elemente dy4 = dos = d3s und alle anderen identisch Null sind [Yar89|. Wie zuvor
beschrieben, soll das raumfeste Koordinatensystem so definiert sein, daf z die Propagations-
richtung ist, damit « senkrecht zur Tischoberflache steht und y der Polarisationsrichtung des
optischen Pumpstrahls entspricht. Betrachtet man nun die Rotation des Emitterkristalls um
die z-Achse, so findet man eine starke Winkelabhingigkeit der emittierten THz-Leistung.
Mit der zusétzlichen Annahme, daf der Kristall parallel zur (110) Ebene gespalten ist, was
sowohl fiir den hier verwendeten ZnTe als auch GaP-Kristall zutrifft, findet man [CZ99]

E3y ~ duuEiE, (—3 cos? @ cos B sin? @ + sin? ¢ (2sin @ cosf — cos® 9)) (3.31)
Es, ~ diuEEy (cos2 @ sinf (sin2 0 — 2cos? 0) + 3 sin? ¢ sin @ cos? 0) (3.32)
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wobei ¢ der Winkel zwischen der Polarisation des optischen Pumpstrahls und der y-Achse
ist (im folgenden wird =0 angenommen). 6 ist der Winkel zwischen der y-Achse und
der kristallographischen <0,0,1> Richtung des Kristalls. Abbildung 3.11 zeigt im Vergleich
mit experimentell gefundenen Daten eine gute Ubereinstimmung. Die praktische Deckungs-
gleichheit zwischen experimentellem und theoretischem Es, deutet auf einen sehr polarisa-
tionssensitiven Detektor hin, der auf die y-Polarisation der THz-Strahlung optimiert ist.

3.3.3 Sattigungsverhalten

Bei der Herleitung von Gleichung (3.22) wurde angenommen, daf der optische Pumpstrahl
wihrend des gesamten Generationsprozesses eine konstante Energie und Frequenz besitzt.
Da aber ein Energie- und Impulstransfer vom optischen Pumpstrahl in den generierten THz-
Strahl stattfindet, mufs diese Annahme fiir hohe optische Intensitéiten fallengelassen werden,
da mit steigender Pumpintensitit auch der Generationsprozefls effizienter wird und der op-
tische Pumpstrahl versiegt. In [Yar89| ist eine Herleitung, beginnend bei Gleichung (3.21),
fiir die nichtlineare Frequenzverdopplung gegeben, der als Annahme perfekte Phasenanpas-
sung (Ak = 0) und wy = wy zur Vereinfachung der resultierenden gekoppelten nichtlinearen
Differentialgleichungen vorausgeht. Es folgt

Ay 1

= 5 (41(0) - A7) (3.33)
wobei A; = \/n;/w; Ey mit [ =1,2,3, A3 = —i A% und
Ho w% w3
k= dig (_) 1 (3:34)
€0 ning

Als Losung der Differentialgleichung (3.33) ergibt sich
A% (z) = A1(0) tanh (kA41(0)2) (3.35)

Damit 14fst sich nun die Konversionseffizienz angeben

P |As(2)]?

Por A (0)2 tanh? (1A, (0)z) (3.36)

Da der Generationsprozefs der THz-Strahlung gerade auf der Differenz zwischen w; und we
beruht, ist die Giiltigkeit der fiir diese Losung getroffenen Annahme w; = w9 hier fraglich.
Lafst man diese Annahme fallen, wird die Losung der Differentialgleichung deutlich komple-
xer und fithrt zu einem elliptischen Integral, dessen Losung sich nicht mehr in geschlossener
Form angeben ldft [She|. Eine numerische Anpassung an die experimentell gefundenen Da-
ten des ZnTe-Emitters liefert aber ein deutlich schlechteres Resultat, so daf in Abb. 3.12 die
Anpassung von Gleichung (3.35) an die experimentellen Daten gezeigt ist, wobei sowohl A
als auch x mit einem Vorfaktor gefitted wurden. Aufgrund der nahen Zerstérschwelle wurde
nur maximal die Hélfte der zur Verfiigung stehenden Pumpleistung genutzt (250 uJ). Der
verwendete Kristall hat eine Fliche von 0,25 cm? und eine Dicke von 1 mm. Fiir niedrige
optische Intensitdten ist der ohne Séttigung zu erwartende quadratische Zusammenhang
zwischen optischer und THz-Intensitit zu erkennen. Fiir hohe Pumpleistungen ist der durch
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Abbildung 3.12: Durch EO-Emission von ZnTe erzeugte THz-Feldstidrke gegen optische
Pumpleistung bei 775 nm. Die durchgezogene Linie ist eine Anpassung des theoretisch fiir
die Frequenzverdopplung mittels eines EO-Kristalls vorhergesagten Séttigungsverhaltens an
die experimentellen Daten.

(3.35) vorausgesagte lineare Zusammenhang evident.

Fiir GaP konnten keine experimentellen Daten gewonnen werden, da der Kristall bei
hohen Leistungsdichten von etwa 400 uJ/cm? zerstort wurde, die der ZnTe-Kristall auch
langfristig ohne erkennbare Schiden tolerierte.

3.3.4 Spektrum und zeitlicher Verlauf

Abb. 3.13 zeigt den zeitlichen Verlauf des von den EO-Emittern ZnTe und GaP bei 500
pJ /em? optischer Pumpleistung emittierten THz-Pulses. Beim Vergleich der beiden Emit-
ter fallt zunéchst die etwa 100-mal schlechtere Konversionseffizienz bzw. die etwa 35-mal
geringere emittierte THz-Feldstirke des GaP-Kristalls auf. Dieser Faktor ist alleine durch
den niedrigeren elektrooptischen Koeffizienten nicht zu erkléren, der nach Leitenstorfer et
al. [LHSN99| etwa um den Faktor 5 unter dem von ZnTe liegen sollte. Der hier zusétzlich
beobachtete Faktor 5 ist moglicherweise ein Indiz fiir eine frithere Sattigung von GaP, zumal
die Zerstorschwelle, wie bereits erwdhnt, deutlich unter der von ZnTe liegt und die Pump-
leistung der hier gezeigten Messung oberhalb der langfristig tolerierten Leistung lag.

Der zeitliche Verlauf des Hauptpulses der beiden Emitter zeigt zahlreiche Ubereinstim-
mungen. Geméf (2.4) wiirde man eine Pulsform erwarten, die hauptséchlich durch die zweite
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Abbildung 3.13: Zeitlicher Verlauf und daraus berechnetes Frequenzspektrum der EO-
Emitter ZnTe und GaP. Das GaP-Signal ist 35-fach vergrifert dargestellt, um den Ver-
gleich der Pulsformen zu erleichtern. Die stirkeren Oszillationen des GaP-Emitters vor dem
Hauptpuls sind bedingt durch das hohere relative Rauschniveau, wahrend die Schwingun-
gen nach dem Hauptpuls primédr durch Wasserabsorptionen verursacht sind, da nur bei der
Messung des Zn'Te-Emitters mit trockenem Stickstoff geflutet wurde. Das scheinbar glat-
tere Spektrum des GaP-Emitters resultiert aus dem zeitlich kiirzeren Mefsbereich und der
dadurch geringeren FrequenzauflGsung.

zeitliche Ableitung der Einhiillenden des optischen Pumpstrahls bestimmt ist. Der Intensi-
tatsverlauf des optischen Pulses kann hier als gaufiférmig angenommen werden, und tatséach-
lich wird auch eine volle Schwingungsperiode von beiden Kristallen emittiert im Gegensatz
zu der Halbschwingung extern vorgespannter Antennen. Zusammen mit der anndhernden
Punktsymmetrie im Ursprung (Nulldurchgang des emittierten Feldes, also Maximum des
Pumpulses) kommt dies der Ableitung einer Gauffunktion sehr nahe. Die deutlich stirkeren
Nachschwingungen des GaP-Emitters resultieren aus den Wasserabsorptionen (siehe Ab-
schnitt 5.1.3), die durch Fluten des Versuchsaufbaus mit trockenem Stickstoff bei der Emis-
sion mit ZnTe vermieden wurden. Im gezeigten Spektrum sind diese Wasserlinien aufgrund
des zeitlich nur kurzen Scans und der daraus resultierenden geringen Frequenzauflosung
stark verbreitert und daher nicht deutlich ausgepragt.

Ahnlich wie bei den auf GaAs-Wafern beruhenden Emittern der vorangegangen Abschnit-
te wird auch hier ein Teil der Strahlung an der Riickseite des Kristalls und ein zweites Mal
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Abbildung 3.14: Halblogarithmische Darstellung des berechneten und experimentell be-
stimmten Frequenzverlaufs des EO-ZnTe-Emitters. Zur Verbesserung der Ubersichtlichkeit
wurde nur jeder fiinfte Mefpunkt als Kreis dargestellt. Die Oszillationen im experimentell
gefundenen Verlauf resultieren aus Etalon-Oszillation. In der Simulation wurde die Reflek-
tion an der ZnTe-Luft-Grenzschicht nicht beriicksichtigt. Weiterhin sind deutliche, durch
Wasserdampf im Versuchsaufbau verursachte Absorptionslinien zu erkennen.

an der Vorderseite reflektiert und fallt dementsprechend etwa 18 ps spéter auf den Detek-
tor, was einem Brechungsindex von etwa 3,7 entspricht bei einer Kristalldicke von 1 mm. Im
Rahmen der Mefsgenauigkeit kann, abgesehen von der deutlich geringeren Konversionseffi-
zienz des GaP-Kristalls, kein deutlicher Unterschied im zeitlichen oder Frequenzverlauf der
emittierten THz-Strahlung der beiden EO-Emitter festgestellt werden. Dies kann zum einen
an der begrenzten Detektorbandbreite liegen, zum anderen aber auch an der dominierenden
Beschriankung durch die geringe Bandbreite des optischen Pumppulses (siehe Abschnitt 2.5),
die trotz einer theoretisch groferen Bandbreite von GaP (siehe Abb. 3.10) keine hoheren
Frequenzen zuléft.

Abb. 3.14 zeigt den Vergleich zwischen der durch (3.28) vorhergesagten Bandbreite unter
Beriicksichtigung der THz-Absorption und dem gemessenen Frequenzspektrum des ZnTe-
Emitters. Die fiir die Berechnung verwendeten Parameter entsprechen den fiir Abb. 3.9
verwendeten Werten. Die Verwendung des in [Pal| oder |GZM199| angegebenen komplexen
Brechungsindexes liefert aufgrund der geringeren Absorption eine grofere Bandbreite.

Fiir den Frequenzbereich unterhalb von 1 THz ist eine gute Ubereinstimmung zu erken-
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Abbildung 3.15: Abhéngigkeit (a) der emittierten THz-Pulsform bzw (b) des emittierten
Frequenzspektrums von der optischen Leistungsdichte. Die gezeigten Daten sind normiert
auf die gleiche Flidche unter der Pulsform bzw. dem Frequenzverlauf.

nen, hingegen ist oberhalb von 1 THz eine steigende Diskrepanz zu beobachten. Da auch fiir
den vorgespannten GaAs-Emitter ein Abfallen der experimentell beobachteten Bandbreite
im Vergleich zur Simulation zu beobachten ist (vergleiche Abb. 3.4), kann analog die Ab-
weichung durch die unzureichende Bandbreite des Detektors erklart werden.

Die in Abb. 3.15 gezeigte Abhingigkeit der Pulsform des emittierten THz-Pulses von
der optischen Pumpleistung zeigt mit steigender Pumpleistung eine deutliche Verschie-
bung des THz-Spektrums hin zu niedrigeren Frequenzen sowie ein durch die dann ldn-
gere Schwingungsperiode spéter eintreffendes Hauptmaximum. Die niedrigeren Frequenzen
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kénnen durch die mit steigender Pumpleistung nicht linear skalierbare Polarisierbarkeit ver-
standen werden, da durch das nun effektiv anliegende Feld die Ladungstréger nicht mehr so
schnell beschleunigt und niedrigere Frequenzen emittiert werden.

3.4 Plasma

In diesem Abschnitt wird ein in unserer Arbeitsgruppe entwickelter neuartiger THz-Emitter
vorgestellt, der auf Plasma-Emission aus elektrisch vorgespannter Luft beruht [LJRO00]. Die
Emission von kohérenten THz-Pulsen aus optisch generiertem Plasma wurde zuerst von
Hamster et al. berichtet [HSGF93, HSGF94].

3.4.1 Plasmaerzeugung

Durch intensive Laserstrahlung erzeugte Plasmen wurden ausfiihrlich als Quelle elektroma-
gnetischer Strahlung untersucht. Dabei wurde Strahlung von sehr hohen Harmonischen der
Laserwellenldnge - sub-Pikosekunden-Rontgenstrahlung und sogar harte Rontgenstrahlen
mit Energien {iber 1 MeV - bis hinab ins Ferninfrarote mit Wellenldngen im THz detektiert
[Ham93|. In diesen Experimenten wurde das Plasma von einem 120 fs Puls erzeugt, mit
Energien von bis zu 0,5 J und daraus resultierenden Intensitéiten von 10 W/cm?. Im Un-
terschied zu den von uns durchgefiihrten Experimenten wurde das Plasma in Edelgasen (He-
lium und Argon) erzeugt und nicht extern vorgespannt. Die elektromagnetische Strahlung
resultiert dabei aus ponderomotiven Kréften (vergleiche [Kib66]) innerhalb des Laser-Fokus,
durch die eine extrem schnelle Separation der Ladungstriger stattfindet. Durch diese La-
dungstrigerbewegung wird dhnlich wie im Stromstofi-Modell eine EM-Strahlung emittiert,
die proportional zur Beschleunigung der Ladungstréger ist (siehe Gleichung (2.2) und Abb.
3.16a und b).

Um die Intensitit, Frequenz und Abstrahlcharakteristik der emittierten Strahlung ab-
zuschitzen, kann ein hydrodynamisches Modell herangezogen werden, dessen numerische
Losungen gut mit den experimentellen Ergebnissen tibereinstimmen [Ham93, HSGF94]|. Ins-
besondere wird, wie in Abb. 3.16b angedeutet, eine um die Ausbreitungsrichtung des Laser-
strahls kegelformige THz-Abstrahlung gefunden. In Vorwirtsrichtung wird aus Symmetrie-
Griinden hingegen keine Strahlung emittiert.

Neben dieser Frequenzteilung wurde auch Frequenzvervielfachung genutzt, um hochfre-
quente Pulse aus Gasen [LLK96] und Halbleitern [HZP99] zu generieren. Dabei propagiert
eine durch den Laserpuls generierte Front, bestehend aus einer Grenzschicht aus ionisierten
und nicht ionisierten Atomen, durch eine Anordnung von elektrisch geladenen Kondensato-
ren, wobei Energie aus dem zeitlich konstanten, ortlichen ”"Wechselstromfeld” der Konden-
satoren in ein sich parallel und phasengleich mit der Wellenfront ausbreitendes Wechselfeld
konvertiert wird.

In dem hier beschriebenen Experiment wird (Abb. 3.16c) an das im Laserfokus gene-
rierte Plasma zusétzlich ein starkes statisches elektrisches Feld angelegt. Analog zu der
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Plasma (lonen +Elektronen)

Abbildung 3.16: Generationsprozefs von THz-Strahlung durch ein optisch generiertes Plas-
ma. (a) Erzeugung des Plasmas durch eine Linse kurzer Brennweite. (b) Im Fokus werden
durch die Energiedichte von bis zu 10*® W/cm? Elektronen und Ionen getrennt. Die ex-
akte Losung der Maxwellgleichungen liefert eine ponderomotive Kraft, die die Elektronen
und Ionenriimpfe beschleunigt und damit EM-Strahlung generiert. (c) Ein extern angeleg-
tes Feld beschleunigt Elektronen und Ionenriimpfe, wodurch EM-Strahlung senkrecht zum
Vorspannungsfeld emittiert wird. (d) Elektronen und Ionen rekombinieren auf der Zeitskala
von ps.

Kondensator-Anordnung ist zu erwarten, daf ein externes Vorspannen des im Laserfokus
generierten Plasmas - dhnlich einem einzelnen Kondensator - eine Steigerung der emittierten
THz-Intensitat liefert (Abb. 3.16¢). Zu beachten ist dabei, daf die Richtung des abgestrahl-
ten THz-Pulses nun parallel zur Ausbreitungsrichtung des Laserpulses ist.

3.4.2 Spektrum und zeitlicher Verlauf

Abb 3.19d zeigt den zeitlichen Verlauf des vom vorgespannten Plasma emittierten THz-
Pulses. Dabei befand sich das Plasma zwischen zwei Kupferelektroden mit einem Abstand
von 0,8 mm. Die Elektroden waren mit 850 V vorgespannt, so daf ein externes elektrisches
Feld von 10,6 kV/cm anlag. Der Hauptpuls ist gefolgt von etwa 10 ps anhaltenden Oszil-
lationen, die groftenteils durch Absorptionen der Wassermolekiile in Luft verursacht werden.

In Abb. 3.17a ist die Abhingigkeit der maximalen Signalamplitude von der angelegten
Vorspannung dargestellt. Die verbleibende Emission ohne Vorspannung entspricht der oben
beschriebenen THz-Emission durch ponderomotive Kréfte. Diese Interpretation wird ge-
stiitzt von der Beobachtung, daf die Signalform nahezu unabhéngig von der Vorspannung
ist, aufser bei niedrigen Werten (Abb 3.18a). Der ponderomotive Anteil ist dabei in Vor-
wartsrichtung nur detektierbar, da ein endlicher Raumwinkel in nicht perfekter Symmetrie
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Abbildung 3.17: Abhéngigkeit der THz-Emission von vorgespanntem Plasma von der (a)
Vorspannung (b) Pumppuls-Energie. Die experimentellen Daten (Punkte) sind linear gefittet
(Linie).

auf den Detektor abgebildet wird. Zudem sieht man ein Schieben des maximalen Wertes im
Amplitudenspekrum hin zu héheren Frequenzen fiir niedrigere Vorspannungen (Abb 3.18b).
Die Abweichung vom linearen Zusammenhang fiir hohe Vorspannungen, die nahe an der
Durchbruchspannung der Luft liegen, zeigt eine Verbesserung der Konversionseffizienz, da
schon ohne optischen Puls beinahe die Feldionisation erreicht ist.

Abb. 3.17b zeigt den praktisch linearen Zusammenhang zwischen der Pumppuls-Energie
und der detektierten EM-THz-Strahlung. Die Extrapolation der Geraden auf die Abszis-
se liefert einen unteren Grenzwert fiir die THz-Emission bei etwa 40 pJ. Dies entspricht
einer Energiedichte von etwa 10'® W/cm?, nimmt man einen 10 pm optischen Fokus an.
Im einfachen Stromstofs-Modell ist die emittierte THz-Strahlung direkt proportional zur
Anzahl der Tonen bzw. Elektronen. Unterhalb einer Energiedichte von 10'® W /cm? ist eine
Multiphotonen-Absorption zur Ionisation der Atome nétig. Dieser nichtlineare Prozefs resul-
tiert aus einem Zusammenhang hoherer Ordnung zwischen der Laserpuls-Energie und der
Anzahl der ionisierten Atome [AMSC91, LJR]. Oberhalb einer Energiedichte von etwa 10
W /cm? liegt Tunnelionisation im elektrischen Feld des Laserfeldes vor. In diesem Regime
wurde ein linearer Zusammenhang zwischen lonenzahl und Intensitdt beobachtet. Der damit
erwartete lineare Anstieg der THz-Feldstirke wurde experimenell bestétigt, wie aus Abb.
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Abbildung 3.18: (a) detektiertes THz-E-Feld fiir verschiedene Vorspannungen des Plasma-
Emitters. Die zeitliche Null ist willkiirlich gelegt. (b) korrespondierendes Amplituden-
Frequenzspektrum; der maximale Wert ist auf Eins normiert. Durch die geringe Frequenz-
auflosung verbreiterte Wasserabsorptionen bei 1,2 und 1,7 THz sind deutlich bei 0 kV/cm

zu erkennen.

3.17 ersichtlich ist. Auch scheint die Pulsform bzw. das Frequenzspektrum unabhéngig von

der Pulsenergie zu sein (Daten nicht gezeigt).

3.5 Vergleich und Ausblick

Um fiir zukiinftige Anwendungen einen moglichst guten Emitter wihlen zu kdnnen, sollen im
folgenden die vorgestellten Emitter verglichen und Mdglichkeiten zur weiteren Verbesserung
eruiert werden. Da eines der Haupteinsatzgebiete sicherlich die THz-TDS (Time Domain
Spektroskopie) sein wird, ist der Schwerpunkt auf das Signal-Rausch-Verhéltnis (engl. s/n
- signal to noise) und die zur Verfiigung stehende Bandbreite gelegt. Das angegebene s/n
bezieht sich auf eine Lockin-Zeitkonstante von 30 ms und eine zwanzigfache Wiederholung
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Abbildung 3.19: Zeitlicher Verlauf der THz-Pulsform (a) mit 1 kV /cm extern vorgespann-
tem GaAs (b) dreifach vergrifierte Pulsform eines EO-ZnTe-Emitters (c) 50-fach vergrikerte
Pulsform von intrinsischem GaAs (d) 50-fach vergrékerte Pulsform von mit 10 kV /cm vor-
gespanntem Plasma. Bei (a) und (b) wurde der Versuchsaufbau mit trockenem Stickstoff
geflutet. Die MafBstédbe der vier Graphen sind vergleichbar.

der Messung mit anschlieffender Mittelung.

3.5.1 Zeitlicher Verlauf

Vergleicht man den zeitlichen Verlauf der emittierten Pulse (Abb. 3.19), so unterscheiden
sie sich stark in der maximalen Signalamplitude. Die Vergleichbarkeit ist dabei aber etwas
durch die Tatsache eingeschrinkt, dafs die Messungen nicht in einer Mefireihe aufgenommen
werden konnten, sondern - bedingt durch den Umbau des Experiments - an verschiedenen
Tagen gemacht wurden. Durch unterschiedliche Justage, unterschiedlich gute Optimierung
des in allen hier gezeigten Messungen verwendeten elektrooptischen Detektors kann die
Detektionseffizienz schwanken. Diese Unsicherheit sollte aber in keinem Fall mehr als einen
Faktor zwei ausmachen.

Die Reflektionen sind ein weiteres fiir die Spektroskopie wichtiges Merkmal der Emitter.
Wie bereits in Abschnitt 3.1.3 erwihnt, verursachen sie Etalon-Oszillationen im Spektrum,
die den Vergleich der Referenz- und Probenmessung erschweren, wie noch ausfiihrlich in
Abschnitt 5 besprochen wird. Da der Abstand der Reflektion zum Hauptpeak durch die Dicke

Signal [au]

Signal [au]
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und den Brechungsindex des Emitters bestimmt ist, kommt die Reflektion im vorgespannten
und intrinsischen GaAs-Emitter nach 8 ps, im EO-ZnTe-Emitter nach 18 ps. Will man die
Etalon-Oszillationen durch kurze Messungen vermeiden, die die Reflektion nicht enthalten,
so wird die Frequenzauflosung dadurch auf etwa 62 GHz bzw. 30 GHz beschriankt (Nyquest
Theorem).

Zumindest fiir die beiden GaAs-Emitter gibt es eine andere Moglichkeit, die relative Stér-
ke der Reflektion zu vermindern. Baut man den Versuch so auf, daf die reflektierte statt
der transmittierten THz-Strahlung fiir die Spektroskopie genutzt wird, so erhilt man so-
gar eine grofere Signalamplitude, da - wie (3.3) zeigt - die in beide Richtungen emittierte
Strahlung die gleiche Amplitude besitzt, die transmittierte aber Absorption und Dispersion
in GaAs erfahrt. Zudem wird die transmittierte Welle in Hauptpuls und Reflektion durch
den Halbleiter-/ Luftiibergang geteilt.

3.5.2 Frequenzspektrum

Um die Frequenzspektren der Emitter zu vergleichen, bieten sich zwei Kriterien an: 1. Die
absolute emittierte THz-Leistung und, da es in der Spektroskopie hauptséchlich auf das
s/n ankommt, 2. die Leistung nach Normierung auf das Rauschniveau. Bedingt durch die
begrenzte Detektorbandbreite wird dieses fiir alle Emitter oberhalb von 3 THz erreicht
(Abb. 3.20). Die Spektren des intrinsischen GaAs-Emitters und des Plasmas zeigen starke
Wasserabsorptionen bei 1,2, 1,7 und 2,2 THz, da der experimentelle Aufbau nicht wie bei
den anderen beiden Emittern mit trockenem Stickstoff gespiilt wurde (siehe auch Abschnitt
5.1.3). Die gemessene Bandbreite der Emitter ist hauptsédchlich durch die Bandbreite des
Detektors beschréankt, was den parallelen Abfall der Spektren hin zu hohen Frequenzen
erklart. Damit 145t sich leider nur schwer eine auf experimentellen Daten basierende Aussage
iiber die maximalen Frequenzen der Emitter treffen. In der Form der Spektren zeigt nur der
extern vorgespannte GaAs-Emitter einen deutlich anderen Verlauf, mit hoheren Anteilen
bei Frequenzen unterhalb von 100 GHz.

Im Gegensatz zu den Signalamplituden, bei denen der vorgespannte GaAs-Emitter {iber
das gesamte Frequenzspektrum die hochste Leistung abstrahlt, ist der starkste Emitter hin-
sichtlich s/n der EO-ZnTe-Emitter mit einem s/n tiber 100000:1 im Leistungsspektrum (ver-
gleiche Abb. 3.20b). Betrachtet man insbesondere das s/n bei den besonders interessanten
Frequenzen oberhalb von einem THz, ist der EO-Emitter um beinahe eine Gréfenordnung
tiberlegen. Dieser Unterschied im s/n 14ft sich durch ein hoheres Rauschniveau des extern
vorgespannten GaAs-Emitters erkliren, verursacht durch die angelegten 3 kV des Hoch-
spannungsnetzteils und den im 1 kHz Takt des Lasers modulierten Photostrom. Hier konnte
theoretisch durch eine effiziente Abschirmung eine Grofenordnung im s/n gewonnen werden,
was sich in der Praxis aber als schwierig erweist. Zudem mufs fiir den Vergleich beriicksich-
tigt werden, daf der EO-Emitter aufgrund der nahen Zerstorschwelle des Kristalls nur mit
der Hilfte der optischen Pulsenergie gepumpt wurde. Die Unterschiede im Rauschniveau
der anderen Emitter sind durch die verschiedenen Lockin-Verstérker-Sensitivitdten erklar-
bar (siehe hierzu Abschnitt 4.3.1).
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Abbildung 3.20: Halblogarithmische Darstellung des spektralen Verlaufs der verschiedenen
Emitter. Zur besseren Ubersichtlichkeit wurde nur jeder fiinfte Mefpunkt im Kurvenver-
lauf als Punkt wiedergeben. Bei den Messungen des EO-Emitters und des vorgespannten
GaAs-Emitters wurde der Versuchsaufbau mit trockenem Stickstoff gespiilt. Bei 1,2, 1,7
und 2,2 THz sind starke Wasserabsorptionen zu sehen. Alle Messungen wurden mit einer
Lockin-Verstérker-Zeitkonstante von 30 ms gemessen und zusitzlich 20-mal gemittelt. (a)
Leistungsspektrum der verschiedenen Emitter auf willkiirlicher, aber vergleichbarer Skala
(b) Die Spektren sind normiert auf das Rauschniveau oberhalb von 3 THz, um die Ver-
gleichbarkeit hinsichtlich s/n herzustellen.

3.5.3 Sattigungsverhalten

Abb 3.21a zeigt das Sattigungsverhalten der Emitter. Dabei ist die maximale Signalam-
plitude jedes Emitters auf Eins normiert. In Abb 3.21b ist die Ableitung der emittierten
Feldstarke nach der optischen Pumpleistung dargestellt als ein Mafs fiir die zusétzlich ge-
wonnene Signalamplitude durch erhéhte Pumpleistung. Es wird deutlich, daf die beiden
GaAs-Emitter schon bei sehr geringen Leistungen anfangen zu séttigen und eine Erhohung
der optischen Pumpleistung von 100 pJ auf 500 pJ nicht einmal mehr eine Verdopplung
der emittierten Signalamplitude liefert. Auch der EO-ZnTe-Emitter séttigt, obgleich deutlich
weniger als die GaAs-Emitter, insbesondere wenn man in Betracht zieht, daf diese 36-mal
grofer sind und damit die Leistungsdichte 36-mal niedriger ist als beim EO-Emitter. Das
Plasma mit der hochsten Leistungsdichte zeigt keinen Hinweis auf Sattigung.
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Abbildung 3.21: Vergleich des Séttigungsverhaltens der Emitter. (a) Emittierte THz-
Amplitude gegen optische Pumpleistung. Die Punkte zeigen experimentelle Daten, die
durchgezogenen Linien sind die in den vorangegangenen Kapiteln beschriebenen Anpassun-
gen. (b) Ableitung der Fitfunktionen als Mag fiir die Anderung mit steigender Pumpleistung.

3.5.4 Flichenabhéngigkeit

Eine Moglichkeit den Sattigungseffekt abzuschwichen besteht in der Vergroferung des Emit-
ters, so dafs auf eine Einheitsfliche des Emitters weniger optische Leistung féllt. Damit wird
aber nicht zwangslaufig eine hohere Konversionseffizienz erzielt. Dies wird deutlich, wenn
man die Flachenabhingigkeit des Sattigungsverhaltens betrachtet. Fiir GaAs wurde in Ab-
schnitt 3.1.2 gezeigt, dak der Sittigungsverlauf in guter Ubereinstimmung mit experimen-
tellen Daten geméfs (3.8) die funktionale Form

BPopt/AE

a—,BPopt/AE 1 (3.37)

Erg, =

besitzen. Dabei ist A die Fliche des Emitters und P,,; die Leistung des optischen Pulses.

Fiir den EO-Emitter wurde ein Zusammenhang geméafs

Po t Po t
Erg, = P~ tanh o .
TH « AE arn (ﬂ AE> (3 38)
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Abbildung 3.22: Berechnete Abhéngigkeit des detektierten Signals von der Gréle des vorge-
spannten GaAs- bzw. EO-Emitters fiir eine optische Pulsenergie von 500 uJ unter Beriick-
sichtigung von Séttigungseffekten.

gefunden. Fiir beide Emitter ist demnach im Grenzfall fiir kleine optische Pumpleistungen
eine Abhéngigkeit gemif Erp, o P,y /Ar zu erwarten bzw. mittels des Poyntingschen
Theorems Pryg, = 02pt/AE. Dies entspricht aber nicht der detektierten THz-Feldstérke.
Wie Gleichung (2.7) zeigt, ist das detektierte Signal

PTHz Po2pt
E
THz,d X Ad AdAE

(3.39)

wobei Ay der Fokusfliche auf dem Detektor und Prp, der Leistung des THz-Pulses ent-
spricht. Wie in Abschnitt 2.6 gezeigt wurde, ist geméf (2.18) Ay x 1/Ar und damit
Erm, 4 < Py unabhéngig von der Fliche des Detektors!

Da die Emitter bereits stark sdttigen, kann das Sattigungsverhalten bei der Betrachtung
der Flachenabhingigkeit nicht vernachldssigt werden. Durch Einsetzen der Anpassung des
gefundenen Sattigungsverhaltens (3.37) und (3.38) sowie der Fokusgrdfe (2.18) in (3.39) er-
hilt man die in Abb. 3.22 gezeigten Flichenabhéngigkeiten des EO- und des vorgespannten
GaAs-Emitters. Fiir kleine Emitter (Emitter mit einer Seitenldnge in der Grofenordnung
der Wellenldnge der emittierten Strahlung und kleiner) miissen zusétzlich kohérente Phé-
nomene des Emissionsprozesses beriicksichtigt werden, durch die weitere Faktoren in die
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Flachenabhéngigkeit eingefiithrt werden [VRW94].

Eine Vergroferung der Emitterfliche konnte ein bis zu vierfach (EO-Emittter) bzw. sie-
benfach (GaAs-Emitter) groferes Signal liefern. Durch experimentelle Beschrankungen ist
eine deutliche Vergroferung des GaAs-Emitter aufwendig aber vielversprechend. Fiir den
EO-Emitter ist eine Vergroferung bis auf eine Flidche aufierhalb des Sattigungsbereichs un-
problematisch.

3.5.5 Diskussion und Ausblick

Im folgenden soll eine Zusammenfassung der verschiedenen Leistungsdaten und Verbesse-
rungsmoglichkeiten hinsichtlich groferer Leistung und hoherer Bandbreite gegeben werden.
Tabelle 3.1 zeigt noch einmal die wichtigsten Merkmale der Emitter!.

Fiir den extern vorgespannten GaAs-Emitter ist eine naheliegende Mdglichkeit zur Lei-
stungssteigerung die Erhohung des angelegten Feldes. Wie in Abb. 3.2 gezeigt, ist bis 1
kV/cm keine Abweichung vom linearen Zusammenhang zwischen emittierter Feldstérke und
Vorspannung zu erkennen. Erst fiir Vorspannungen iiber 4 kV /cm wurde eine Sattigung bei
einer optischen Pumpleistung von 8 uu.J/cm? beobachtet [DZA92, Win99], fiir hohere Pump-
leistungen wurde der Zusammenhang als linear bis zur maximal angelegten Vorspannung
von 10 kV/cm beschrieben [BRT94|, was einer Verzehnfachung der Signalamplitude und
damit einem Faktor 100 im Leistungsspektrum entspréiche! Limitierend fiir die maximal an-
gelegte Spannung ist der einsetzende Funkenschlag von den Elektroden auf den Halbleiter,
der fiir den im Rahmen dieser Arbeit verwendeten GaAs-Emitter schon ab etwa 1,5 kV /cm
auftrat (Abhéngig von der jeweiligen Luftfeuchtigkeit). Eine Moglichkeit, diese Beschrin-
kung zu umgehen, besteht in der Verwendung eines gepulsten Hochspannungsnetzteils, das
synchron mit den Laserpulsen getriggert wird. Damit konnten in anderen Gruppen Felder
von iiber 10 kV /cm angelegt werden. Allerdings handelt man sich mit der hohen Spannung
zugleich auch eine weitere Verschlechterung des Rauschniveaus ein, so daf grofte Sorgfalt
auf elektrische Abschirmung gelegt werden mufs. In der Praxis erweist sich eine effiziente
Abschirmung aber als schwierig.

Betrachtet man weiterhin das Sattigungsverhalten des vorgespannten GaAs-Emitters, so
wire eine Vergrofserung der Emitterfliche wiinschenswert, da z.B. bei einer Verzehnfachung
die optische Leistungsdichte um den gleichen Faktor sinken wiirde. Damit wére eine Verfiinf-
fachung der insgesamt abgestrahlten Feldstdrke moglich. Durch experimentelle Beschrén-
kungen scheint aber eine Emittergrofe von mehr als 5x5 cm nur schwer realisierbar, so dafs
hier allenfalls eine Verdopplung realistisch wére. Allerdings schiebt die Bandbreite, wie in
Abschnitt 3.1.3 gezeigt, mit sinkender Pumpleistung zu niedrigeren Werten, wodurch Band-
breite verlorenginge.

'Durch die Verwendung neuer optischer Komponenten konnte vor kurzem in unserer Arbeitsgruppe die
Amplitude des THz-Feldes des Plasma-Emitters bis auf 4% des Wertes fiir extern vorgespanntes GaAs erh6ht
werden.
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H ext. v. GaAs ‘ EO-ZnTe ‘ intr. GaAs ‘ Plasma ‘
Emitter Fliche 10 cm? 0,25 cm? 10 cm? 0,0001 cm?
opt. Pulsenergie 500 pd 250 pd 500 pJ 500 pJ
Amplitude 100 % 39 % 1,7 % 1,0 %
max s/n absolut 110000:1 180000:1 5800:1 6900:1
s/n abs. bei 0,5 THz 42000:1 163000:1 5000:1 2700:1
s/n abs. bei 1,0 THz 15400:1 130000:1 3200:1 5500:1
s/n abs. bei 2,0 THz 300:1 3600:1 25:1 100:1
max s/n relativ 100 % 170 % 6 % 7%
s/n rel. bei 0,5 THz 100 % 390 % 12 % 7%
s/n rel. bei 1,0 THz 100 % 840 % 21 % 35 %
s/n rel. bei 2,0 THz 100 % 1200 % 8 % 33 %
s/n im Zeitbereich 3680:1 1550:1 630:1 250:1
10 % Bandbreite 0,03-1,05 THz | 0,16-1,55 THz | 0,13-1,49 THz | 0,23-1,53 THz
Maximum bei 125 GHz 687 GHz 687 GHz 874 GHz
mittlere Frequenz 420 GHz 780 GHz 700 GHz 840 GHz
It bei 0,5 THz 100 % 12 % 9,9-1072 % 8,2-1073 %
It bei 1,0 THz 100 % 27 % 2.5 % 7,0-1072 %
ITm, bei 2,0 THz 100 % 44 % 1L,1% 8,1.1072 %
Erp, maximal 1600 V/cm 630 V/cm 27 V/cm 16 V/cm
Energie pro Puls 820 pJ 740 pJ 0,04 pJ 0,06 pJ

Tabelle 3.1: Vergleich der in den vorangegangenen Abschnitten besprochenen THz-Emitter.

Die Zeile Amplitude zeigt die maximale Signalamplitude des emittierten THz-Feldes. Das

Signal-Rausch-Verhéltnis (s/n) ist dem Leistungsspektrum entnommen und bezieht sich auf

das Verhéltnis zwischen der Leistung bei der angebenen Frequenz bzw. der maximalen Lei-

stung und dem Rauschniveau. Das s/n im Zeitbereich hingegen ist aus der mittleren Stan-

dardabweichung des Epp,-Feldes der zwanzig Messungen berechnet. Die 10 % Bandbreite

ist der Bereich des Spektrums, der mindestens noch 10 % der Leistung des Maximalwertes

enthélt. Ity ist die THz-Leistung relativ zum extern vorgespannten GaAs-Emitter fiir die

angegebenen Frequenz. Die Berechnung von Ery, und der Energie pro Puls ist ausfiihrlich
in Abschnitt 4.2.2 erldutert.
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Wie schon in Abschnitt 3.2 besprochen, ist ein unmittelbarer Anstieg der emittierten
Feldamplitude um den Faktor zwei zu erwarten, wenn man den intrinsischen Emitter in
den Brewster Winkel stellt. Analog zum extern vorgespannten Emitter wére aufgrund des
sehr dhnlichen Sattigungsverhaltens auch eine analoge Verbesserung zu erwarten, wenn man
einen groferen Emitter wahlt. Allerdings gelten hier die gleichen experimentellen Einschrin-
kungen, so daf wiederum nur etwa ein Faktor zwei vorstellbar ist. Zudem ist der Verlust
von Bandbreite durch die sinkende Pumpleistung noch stérker als bei vorgespanntem GaAs
(sieche Abschnitt 3.2.2)

Auch beim EO-Emitter bietet sich eine Vergroferung der Fliche aufgrund der Sattigung
an. Da er nicht so stark sittigt wie GaAs, ist das Verbesserungspotential zwar kleiner, aufier
der Notwendigkeit eines groferen Kristalls existieren aber keine experimentellen Hindernis-
se. Zudem liefse sich ohne Gefihrdung des Kristalls die gesamte Pulsenergie nutzen, was bei
einer zehnmal groferen Fléche eine Steigerung der Feldstérke um einen Faktor 4 erwarten
liefe. Eine Vergroferung um den Faktor zehn konnte dann eine hértere Fokussierung der ho-
hen Frequenzen unter Verwendung des gleichen Parabolspiegels liefern (vergleiche Abschnitt
2.6), wovon vor allem bildgebende Verfahren, aber auch THz-TDS profitieren konnten.

Vor allem durch die Verwendung kiirzerer optischer Pulse kann die emittierte Bandbrei-
te deutlich erweitert werden (siehe Abschnitt 2.5). Geht man von kiirzeren Pulsen gleicher
Energie aus, wird durch die hohere optische Intensitdt auch die erzeugte THz-Pulsleistung
steigen. Im Gegensatz dazu bietet die Verwendung diinnerer Kristalle nur eine geringe Erwei-
terung der Bandbreite fiir die verwendeten optischen Pulsléngen. Die emittierte Feldstéirke
hingegen féllt linear mit der Kristalldicke, nimmt man ideale Phasenanpassung und keine
Absorption an. Fiir eine substantielle Erweiterung der Bandbreite um einige THz ist aber
sowohl die Verwendung kiirzerer Pulse als auch diinnerer Kristalle notwendig.

Der Plasma-Emitter ist der einzige Emitter, der bei den gegebenen Leistungen nicht sét-
tigt. Damit scheint er prédestiniert zu sein fiir niedrig repetierliche Systeme < 10 Hz mit um
Grofenordnungen hoheren Leistungsdichten. Zudem konnte durch Erhohung des Luftdrucks
von 1 auf 5 bar eine deutliche Verstidrkung der emittierten Feldamplitude um den Faktor
7-8 erreicht werden. Diese Verbesserung ist hauptséchlich durch die hohere Durchbruchspan-
nung und daraus resultierenden moglichen hdheren Vorspannungen erreicht worden. Diese
und weitere Ideen zur Optimierung des Emitters sind Gegenstand aktueller Arbeit unserer
Forschungsgruppe.



Kapitel 4

THz-Detektoren

Nachstehend werden zwei Verfahren zur Detektion von frei propagierenden THz-Pulsen be-
schrieben und miteinander verglichen.

Im ersten Teil wird der Nachweis von THz-Strahlung mittels konventioneller Halbleiter-
detektoren - wie sie in Abschnitt 2.2.1 kurz vorgestellt wurden - vertieft diskutiert. Der
zweite Teil rekurriert auf die Darstellung des elektrooptischen (EO-) Detektors in Abschnitt
2.2.2 und erdrtert die Eignung dieses Verfahrens fiir die verwendete Apparatur. In Teil drei
werden beide Verfahren gegeniibergestellt und Verbesserungsmoglichkeiten eruiert.

4.1 Antennen

Die héufig zur Detektion von THz-Pulsen verwendeten mikrometergrofen Dipolantennen
sind fiir das hier verwendete Lasersystem prinzipiell weniger geeignet als fiir die gebréuch-
lichen hochrepetierlichen Systeme. Die geringen Mafe des optischen Schalters machen eine
harte Fokussierung des optischen Probe-Strahls auf die Metalleiterliicke der Antenne not-
wendig. Durch die hohen Leistungsdichten der hier verwendeten Laserpulse werden jedoch
unmittelbar Atome aus der Oberfliche gerissen (ablatiert) und damit die Antenne zerstort.
Dabher ist es notwendig, den Laserstrahl sehr weit abzuschwichen, so daf die Antenne auch
langfristig nicht beschiidigt wird [JWS*96].

Hier kamen daher millimetergrofe Antennen zum Einsatz, die urspriinglich als Flichen
zur Kontaktierung (Bonden) der mikrometergrofen Antennen gedacht waren. Sie bestehen
aus zwei quadratischen 500 pm Metallfldchen im Abstand von 100 pm auf einem Halblei-
tersubstrat (siehe Abb. 4.1). Auf diese 100 pm Liicke werden sowohl Laserlicht als auch
THz-Strahlung fokussiert. Die THz-Strahlung wird dabei zun&chst durch einen Offaxis-
Parabolspiegel und zusétzlich mittels einer auf der Antenne angebrachten Siliziumlinse fo-
kussiert. Die Siliziumlinse erlaubt dabei durch den im Vergleich zur Luft hheren Brechungs-
index eine hirtere Fokussierung. Da sie aber optisch undurchléssig ist, mufs der THz-Puls
von der Riickseite der Antenne auf die Liicke fokussiert werden.

Trotz dieser Reduktion der optischen Leistungsdichte durch die Vergroferung der Anten-
nenfléche ist ein weiteres Abschwichen notwendig, um unter der Zerstorschwelle der Antenne
zu bleiben. Abb. 4.2b zeigt eine mit einer optischen Leistung von ca. 5 mW - also etwa 5
pd pro Puls - zerstérte Antenne. Der optische Fokus betrug dabei etwa 70 pm und wurde

52
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Abbildung 4.1: Schematische Darstellung der Detektorantenne

Abbildung 4.2: (a) Aufnahme der THz-Antenne unter dem Interferenzmikroskop (b) nach
Zerstorung durch zu intensive optische Probeleistung.

bei der Justage {iber die Antenne bewegt, wodurch tiefe Graben in die Antennenoberfliche
gefraft wurden. Die nachfolgenden Messungen wurden mit einer etwa dreimal geringeren
optischen Anregungsdichte durchgefiihrt.

Wie schon in Abschnitt 3.1 besprochen, werden durch das auftreffende Laserlicht im Halb-
leiter Ladungstriiger generiert. Durch dieses Uberbriicken der nichtleitenden Liicke kann bei
Eintreffen des THz-Pulses iiber das externe Amperemeter Strom flieffen, getrieben durch das
elektrische THz-Feld. Um das frequenzabhéngige charakteristische Antwortverhalten dieses
Detektorsystems modellieren zu kénnen, muf 1. das zeitliche Verhalten der Photoladungs-
trager, 2. die Empfangscharakteristik der Dipolantenne sowie 3. die Impedanzankopplung
der Antenne beachtet werden.

Das zeitliche Verhalten der Photoladungstriger in Halbleitern wurde schon im Rahmen
der Emission grofflichiger Antennen im Abschnitt 3.1 behandelt, dessen Stromstof-Modell
auch hier Giiltigkeit besitzt. Insbesondere die Oberflichenleitfdhigkeit os(¢) (3.10) kann
iibernommen werden, einzig miissen - bedingt durch den anderen Halbleiter - andere Zeit-
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konstanten 7, und 75 verwandt werden.
Mittels des Ohmschen Gesetzes erhalt man damit einen Ausdruck fiir den durch das
Amperemeter fliefenden Strom

Q(7) = /I(t, T)dt = /U(t) os(t—7)dt =U(t) xo(t) (4.1)

wobei U(t) die an der Antennenliicke anliegende Spannung, I(t,7) der Strom und Q(7)
die gesammelte Ladung sind. 7 ist dabei die zeitliche Verzogerung zwischen Pump- und
Probe-Strahl. Da der Stromfluft mit Hilfe eines Lockin-Verstérkers mit einer Zeitkonstante
von 30 ms gemessen wird, kann die zeitliche Anderung des Stroms nicht aufgelost werden
und der gemessene Strom ist proportional zur Ladung Q(7).

Die an der Antennenliicke induzierte Spannung lafst sich mathematisch darstellen als Fal-
tung der frequenzabhéngigen Empfangscharakteristik der Antennen H(w) und der Fourier-
Transformierten des THz-Pulses Ef.,, (w)

U(t) ~ /H(w) Bl (w) et dw (4.2)

Die Empfangscharakteristik einer Antennne hingt von zahlreichen Parametern wie An-
tennengeometrie, Linge, Leitfahigkeit etc. ab. Daher ist es schwierig, einen analytischen
Ausdruck fiir H(w) herzuleiten, es hat sich aber gezeigt [PMW98], daf fiir kleine Antennen
relativ zum THz-Fokus H(w) = 1 und fiir grofe Antennen H(w) ~ iw eine gute Approxi-
mation bilden.

Um dieses Ergebnis mit den experimentell gefundenen Daten vergleichen zu kénnen, muf
beriicksichtigt werden, dafs der optische Probestrahl nur teilweise von Halbleiter und Sub-
strat absorbiert wird, so daf an der Riickseite der Antenne ein Teil des transmittierten
Strahls reflektiert wird und ein zweites Mal auf die Liicke trifft. Dieser optische Puls ist
zwar schwicher als der erste, generiert aber dennoch geniigend Photoladungstréger, um ein
deutliches zweites Signal zu liefern, falls zugleich der THz-Puls auf die Liicke trifft. Dieses
zweite Signal erscheint frither auf der Zeitachse der Messung, da das Signal detektiert wird,
obwohl der THz-Puls relativ zum ersten Puls zu spit kommt. Dies kann in der Simulati-
on durch Superposition eines zweiten, verzdgerten und schwécheren Signal beriicksichtigt
werden

Qualr) = Q) + 0 Q7 — 2 d) (4.3

wobei d die Dicke und n der Brechungsindex des Substrats sind. « ist ein Faktor, der
sich unter anderem aus der Absorption bzw. Reflektion des optischen Strahls, aber auch der
Pulsverbreiterung durch Dispersion zusammensetzt und angepaft wird.

Abb. 4.3 zeigt die mit der beschriebenen Antenne gemessene Pulsform des intrinsischen
GaAs-Emitters, der in Abschnitt 3.2 ausfiihrlich behandelt wurde, zusammen mit der An-
passung des entwickelten Modells. Als Ausgangsbasis fiir den Fit (als Erp,) dienten die
in Abb. 3.19c gezeigten Daten des gleichen Emitters, gemessen mit der EO-Detektion. Wie
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Abbildung 4.3: Gemessene (Punkte) und berechnete (durchgezogene Linie) THz- Wellenform.
Im Einsatz sind die entsprechenden Leistungsspektren dargestellt.

im folgenden Abschnitt gezeigt wird und wie in [CBL198, PMW98] beschrieben, liefert die
EO-Detektion im Rahmen der Bandbreite eine gute Wiedergabe des tatsdchlichen E-Feldes.
Daher sollte sie insbesondere aufgrund der geringeren Bandbreite der Antenne als Annahme
geniigen. Angepafst wurden die Parameter o sowie ein Vorfaktor fiir H(w) = iw. Fiir die
Zeitkonstanten wurden die in [PMWO98| angegebenen Werte von 7. = 1,3 ps und 75 = 180
fs angenommen.

Die Hauptmerkmale der Messung werden durch den Fit gut wiedergegeben, der exakte
zeitliche Verlauf wird aber nicht reproduziert. Der Vergleich der beiden Frequenzspektren
in Abb. 4.3 verdeutlicht, daf fiir h6here Frequenzen das Modell versagt, was durch die stark
vereinfachte Empfangscharakteristik H (w) erklért werden kann. Nicht beriicksichtigt ist eine
weiterere Reflektion, die der THz-Puls in der Siliziumlinse erfdhrt und die - bedingt durch
die Kriimmung der Luft-Silizium Grenzfliche - ein weiteres diffuses detektiertes Signal lie-
fert.

Vergleicht man das Frequenzverhalten der Antenne mit dem mikrometergrofier Antennen
(z.B. von Jepsen in [Jep96| mit Frequenzen iiber 2 THz), so féllt eine deutlich geringere
Bandbreite auf. Da eine photokonduktive Antenne auch als elementarer Hertzscher Dipol
verstanden werden kann, ist der Zusammenhang zwischen Antennenldnge und Frequenzver-
halten unmittelbar erklarbar. Vergleichende Messungen von Smith et al. [SANS8S8| zeigten



26 THZ-DETEKTOREN

fiir 200 pm SOS Antennen ein Maximum im Frequenzspektrum bei 340 GHz, wihrend es
fiir 100 pm bzw. 50 pm bei 525 GHz respektive 750 GHz lag. Dieses Ergebnis pafst gut zum
hier gefundenen Maximum bei 160 GHz der verwendeten 1100 pym Antenne.

Messungen mit vorgespanntem GaAs und Plasma als Emitter zeigten im Vergleich zu
dem intrinsischen Emitter ein nochmals deutlich schlechteres Signal-Rausch-Verhiltnis. Of-
fenbar ist das Detektionssystem mit Antennen empfindlicher gegeniiber niederfrequenten
elektrischen Storungen als der im néchsten Abschnitt behandelte EO-Detektor. Folglich ver-
ursacht das Vorspannen mit mehreren kV ein starkes Rauschen im Detektor (Daten nicht
gezeigt). Zum Zeitpunkt des Versuchsaufbaus mit Antennen als Detektor stand noch kein
EO-Emitter-Kristall zur Verfiigung, somit liegen fiir diese Kombination keine Daten vor.

4.2 Elektrooptischer Detektor

Wie in Abschnitt 2.2.2 beschrieben, beruht die EO-Detektion auf dem linearen elektro-
optischen Effekt, der eine Anderung des Brechungsindexes proportional zum anliegenden
elektrischen Feld verursacht. Diese Anderung des Brechungsindexes, die durch einen auf
den Kristall treffenden THz-Puls bewirkt wird, verursacht eine verdnderte Ausbreitungsge-
schwindigkeit der EM-Strahlung, die durch Messung der Phasenverdgerung eines optischen
Probe-Pulses bestimmt werden kann. Dabei erfahrt die optische Komponente des Probe-
Strahls, die parallel zum anliegenden THz-Feld polarisiert ist, einen gednderten Brechungs-
index, wahrend die Komponente senkrecht zum THz-Feld gleichbleibt. Diese Phasenverzo-
gerung zwischen den Polarisationsrichtungen entspricht dem Effekt eines doppelbrechenden
Kristalls und damit einer Polarisationsdrehung.

Beim Durchlaufen des Kristalls &ndert sich die Phase der Welle exp(i(kz —wt)) geméf ¢ =
kz = nwz/c = 2mnL/X (mit L als Kristalldicke). So ergibt sich eine relative Phasendifferenz
der Polarisationsrichtungen

Ad= gy — dy = 27 L(ns — 1) /A (4.4)

Bevor ndher auf den elektrooptischen Effekt des Detektorkristalls eingegangen wird, soll
zunéchst der Analysator zur Messung dieser Polarisationdrehung betrachtet werden.

4.2.1 Analysator

Abb. 4.4 zeigt eine schematische Darstellung des Analysators. Der Laserstrahl wird von
zwei Photodioden detektiert, nachdem er durch einen polarisierenden Strahlteiler in einen
x-polarisierten und einen y-polarisierten Strahl aufgeteilt wurde. Die Dioden sind direkt!
mit dem hochohmigen Differenzeingang eines Lockin-Verstirkers verbunden, so daf das
Lockin-Signal

lg=E; - E; (4.5)

'Es erwies sich als unnétig, die Dioden vorzuspannen, da die Geschwindigkeit der Photodioden aufgrund
der geringen Repetitionsrate des Lasers von nur einem kHz keinen Einfluf auf die Messung hat.
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Abbildung 4.4: Schematische Darstellung des Analysators.

gemessen wird?. Durch eine \/4 Verzogerungsplatte vor dem Strahlteiler kann durch Ande-
rung des Winkels v die Polarisation des optischen Probestrahls so eingestellt werden, daf
ohne Polarisationsdrehung im EO-Kristall die Polarisation vor dem Strahlteiler 45° und da-
mit das Differenzsignal der Photodioden Null ist.

Um die Abhéngigkeit des detektierten Signals von der Polarisationsidnderung A¢ bestim-
men zu konnen, bietet sich der Jones-Kalkulus [Yar89] zur Berechnung der Analysator-
Charakteristik an. Da es mit dem Analysator prinzipiell nur mdéglich ist, relative Phasen-
unterschiede zwischen den Polarisationsrichtungen zu messen, kann ohne Beschrinkung der
Allgemeinheit der optische Strahl als

B~ (exp(= 50, exn(5%)) (46)

dargestellt werden. Geméfs dem Jones-Kalkulus ergibt sich fiir die A\/4 Verzogerungsplatte

W = R(—)WoR(y) (4.7)

_ ( cqs—y sin —y ) ( et E)il ) ( c0§7 siny ) (4.8)
—sin—y cos —vy 0 e 1 —siny cosy
_ (2icos?(y) + 1 —14)/V2 iv'2 cos(7y) sin(7y) (4.9)
iv'2 cos(y) sin(y) —(2icos?(y) — 1 —1)/v2 '

Mit Ey;4 = WE;, erhélt man nun das E-Feld nach Durchlaufen der A\/4 Verzdgerungs-
platte. Zusammen mit (4.5) ergibt sich daraus das vom Lockin-Verstarker detektierte Signal

A A
I; ~ 2sin(2y) (1 — sin Ap — 2 cos? T('D + 4 cos? T(’O cos? y — 2 cos? fy) (4.10)

’Das Signal der Photodioden ist proportional zur optischen Intensitéit [DemO00]
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Abbildung 4.5: Abhédngigkeit des am Lockin-Verstidrker detektierten Signals von dem Win-
kel v der Verzégerungsplatte fiir verschiedene Phasenverzogerungen A¢. Ein Anpassen an
die gemessene Abhingigkeit (Kreise) liefert fiir A¢ = 3,8° die beste Ubereinstimmung.

Die Zeitverzogerung des Probepulses wurde konstant gehalten, so dafs mit A¢ = 3,8° die
maximale Phasenverzogerung im THz-Signalmaximum gemessen wurde.

Abb. 4.5 zeigt die Abhédngigkeit von «y fiir verschiedene Phasenverzégerungen A¢. Beim
Vergleich mit experimentellen Daten?, die durch Drehen der Verzogerungsplatte bei kon-
stanter Verzogerung zwischen THz- und Probepuls aufgenommen wurden, findet man fiir
A¢ = 3,8° eine gute Ubereinstimmung. Gemif (4.4) ergibt sich damit fiir den als Detek-
torkristall verwendeten ZnTe-Kristall mit einer Dicke von L = 1 mm eine Brechungsindex-
differenz von An = 8,1-107°, was einer relativen Anderung von 2,8 - 10~* % entspricht.

Laut (4.10) besteht kein linearer Zusammenhang zwischen gemessenem Lockin-Verstérker-
Signal und der Phasenverzogerung durch den elektrooptischen Effekt. Dennoch kann im
allgemeinen eine stetige Funktion wie (4.10) fiir kleine Werte in guter N#aherung als linear
betrachtet werden. Unter dieser Annahme ist das gemessene Lockinverstéirker-Signal direkt
proportional zur Phasenverzogerung. Der Fehler, der durch diese Annahme verursacht wird,

3Als THz Emitter wurde hier der mit 3 kV extern vorgespannte GaAs Emitter verwendet, wie er in
Abschnitt 3.1 beschrieben ist.
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laRt sich leicht durch Subtraktion des linearen Terms finden

[, 0l
d 8¢

A A
(ﬁ‘ = 2sin(27y)(1 — sin A¢ + 4 cos? 7¢ cos? y — 2 cos? 7¢
—2cos?y + ¢(cos Ap — sin Ag) + 2A¢ cos? v sin Agp) (4.11)

Da der THz-Puls, wie in Abschnitt 2.3 beschrieben, mit 500 Hz (also der halben Laser-
repetitionsrate) zerhackt ist, detektiert der Lockin-Verstérker, der das 500 Hz Signal als
Referenz erhélt, nur die Differenz und nicht den Gleichstromanteil. Daher mufs zusétzlich
von (4.11) der Wert fiir A¢ = 0 subtrahiert werden, der sich aus (4.10) zu 4| —cos(7y) sin(y) +
2 cos?(y) sin(y)| ergibt. Damit 1&8t sich schlieklich, wie in Abb. 4.6 gezeigt, der Fehler durch
die Nichtlinearitdt berechnen. Dargestellt ist die Abweichung des Mefwertes relativ zur Pha-
senverzogerung. Da die Abstimmung der \/4 Verzogerungsplatte niemals perfekt sein kann,
ist der Fehler zusdtzlich fiir drei leicht falsch eingestellte v Werte gezeigt. Fiir die gefundene
maximale Phasenverzdgerung von A¢ = 4° sollte demnach der Fehler deutlich unter einem
Prozent liegen und kann damit vernachlassigt werden. Im weiteren wird daher angenommen,
dal Iy = A¢ ist.

Eine weitere mogliche Fehlerquelle fiir die Linearitét des Analysators ist die Sattigung der
Photodioden durch die intensive optische Strahlung. Trotz Variation der optischen Probe-
Intensitdt iiber mehrere Grofenordnungen konnte aber keine Abhéngigkeit des Signalver-
laufs festgestellt werden, so daf dieser Effekt vernachlissigt werden kann.

Aus der gewonnenen Phasenverzogerung lafst sich eine Abschitzung fiir das Detektionsli-
mit der Modulationstiefe AI/I der optischen Intensitat auf den Photodioden angeben: Aus
der maximalen Phasenverzogerung fiir vorgespanntes GaAs von A¢ = 4° ergibt sich fiir das
rund 100 mal kleinere E-Feld des Plasma-Emitters (vergleiche Tabelle 3.1) ein Wert von
AT/I =4,2-10~*. Aufgrund des s/n bei der Messung des Plasma-Emitters von 1:250 kénnte
noch eine Modulation von AT/I =1,7-10"® nachgewiesen werden. Dieser Wert wird hiufig
als Benchmark fiir einen Detektionsaufbau genutzt. Im Vergleich zu den meisten verdffent-
lichten Werten liegt der fiir das hier verwendete System gefundene Wert in einer dhnlichen
Grofenordnung.

4.2.2 THz-Pulsenergie

Anhand der gefundenen maximalen Phasenverzégerung® von An = 8,1 -107% kann mittels
(2.6) die Pulsenergie der THz-Strahlung abgeschitzt werden. Beriicksichtigt man die Re-
flektion eines Anteils von r = 47% der THz-Strahlung an der Luft-ZnTe-Grenzschicht, wie
man ihn aus den Fresnel-Gleichungen erhélt, ergibt sich

An

Y (4.12)

ETHZ(Tmax) =
Mit den Werten r4; = 4,04 - 1072 m/V und n = 2,853 fiir ZnTe [WZ96] erhiilt man
Erp, =1,6 kV/cm im Fokus des Parabolspiegels im ZnTe Kristall. Dieser Wert kann aber
nur als untere Grenze der THz-Feldstirke betrachtet werden, denn die Formel beriicksich-
tigt weder Absorption und Phasenfehlanpassung noch Kristallimperfektionen, die gerade

‘gemessen fiir den extern vorgespannten GaAs-Emitter.
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Abbildung 4.6: Logarithmische Darstellung des durch die Annahme I; ~ A¢ verursachten
Fehlers relativ zu A¢. Durchgezogen dargestellt ist der Fehler fiir eine ideal abgeglichene \/4
Verzogerungsplatte. Zusétzlich sind drei Kurven fiir einen um 0,1°, 1° und 5° fehlerhaften
Abgleich gezeigt.

fiir dicke Kristalle, wie den hier verwendeten, eine deutliche Verkleinerung der Phasen-
verzogerung bewirken. Mittels des Poynting-Theorems 1dft sich nun die Leistungsdichte S
bestimmen [Hec94], woraus sich unmittelbar die Strahlungsleistung P des THz-Pulses unter
Verwendung der Fokusfliche A berechnen laft

p:S-A:?mTHZF-A (4.13)
Da es sich bei dem THz-Puls nicht um eine sinusférmige Schwingung handelt, wurde der
Faktor 1/2, der sich aus der zeitlichen Mittelung ergibt, nicht beriicksichtigt [Win99]. Fiir
die Fokusfliche erhélt man aus dem ABCD-Formalismus (2.18) als untere Grenze fiir eine
mittlere Frequenz von 420 GHz einen Fokusradius von 1,8 mm und damit A = 1,0-107°
m? und P =~ 580 J/s. Schlieflich lift sich die Spitzenenergie pro Puls Wy,ee = 820 pJ
abschétzen, indem man (4.13) mit der mittleren Pulslinge multipliziert, die sich aus der
mittleren Frequenz zu 2,4 ps ergibt (vergleiche Tabelle 3.1).

Obwohl fiir die anderen Emitter keine entsprechende Messungen von A¢ vorliegen, 1&ft
sich doch eine analoge Abschétzung durchfiihren, da - wie gezeigt - das detektierte Signal
am Lockinverstédrker in guter Naherung der Phasenverzogerung entspricht Erp, o< A¢ ~ Iy

und folglich das Amplitudenverhéltnis (siehe Tabelle 3.1) gleich dem Verhéltnis der Phasen-
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verzogerungen ist. Die so erhaltenen Ergebnisse® sind in Tabelle 3.1 aufgefiihrt.

4.2.3 Spektrale Bandbreite des EO-Detektors

Analog zur EO-Emission ist auch bei der Detektion die in Abschnitt 3.3.1 beschriebene
Phasenanpassung zwischen optischem Probe- und THz-Puls mitentscheidend fiir die spek-
trale Bandbreite des Detektors. Nur eine Detektorkristalldicke der Kohidrenzldnge [, tragt
konstruktiv zur Detektion bei. Bei dickeren Kristallen wird die nach der Strecke [. erzeugte
Phasenverzégerung durch den entstandenen Gangunterschied zwischen optischer und THz-
Strahlung nach und nach wieder zunichte gemacht, da der optische Probestrahl nun die
zweite THz-Halbwelle sieht (zur Vereinfachung cw-THz angenommen) und sich das Vor-
zeichen des elektrooptischen Effekts umdreht. Nach einer Strecke von 21/, hat der optische
Probestrahl (unter Vernachlissigung von Absorption, Pumpversiegen etc.) relativ zum Wert
ohne THz-Strahl keine Phasenverzogerung mehr, die THz-Welle wechselt wieder das Vor-
zeichen, und der Detektionsmechanismus beginnt von vorne.

Gallot et al. [GG99] sowie Bakker et al. [BCK198] zeigen, da® sich dieser ProzeR quanti-
tativ beschreiben l&ft als

L 00
Id(T) O(’I“41/ dZ/ dt[opt(t—T, Z) ETHz(t, Z) (4.14)
0 —00

Das innere Integral kann dabei verstanden werden als das Signal, das durch den zeitlichen
und ortlichen Uberlapp der optischen Intensitit mit dem THz-Feld durch den linearen elek-
trooptischen Effekt des Kristalls generiert wird. Das dufsere Integral summiert die in den
verschiedenen Kristalltiefen erzeugten Signale auf, wobei durch die z-Abhéngigkeit von I
und Erj, die Phasenanpassung beriicksichtigt wird. Analog zum Experiment erhilt man
schliefslich das detektierte Signal durch Variation der Verzogerung 7 zwischen I,,; und Erp.
Die zwei Variablen ¢ und z in (4.14) sind nicht unabhéngig, sondern iiber die Ausbrei-
tungsgeschwindigkeit ¢/n verkniipft. Substituiert man damit ¢ = ¢t + nz/c in (4.14) und
beriicksichtigt die optische und THz-Absorption exp(—az) im Kristall, so erhilt man

L * / NTHz — N '
Id(T) X T41 / dz/ dt Iopt(t ) Ermg, (792 +t 4+ 7') e GoptZe TATH:Z (4.15)
0 —00 c

Hierbei ist n, die optische Gruppengeschwindigkeit, die der Ausbreitungsgeschwindigkeit
der optischen Einhiillenenden entspricht, wie in Anhang D beschrieben.

Damit l&kt sich die in Abb. 4.7 gezeigte Detektionssensitivitéit berechnen, Werte fiir den
frequenzabhéngigen Brechungsindex und die Absorption sind [Pal] und [WZ96| entnommen.
Dargestellt ist die Sensitivitédt der Detektion fiir die gleiche einfallende THz-Feldamplitude
bei verschiedenen Frequenzen relativ zum Grenzwert fiir niedrige Frequenzen. Aufgrund der
,Néhe* der Phononenresonanz von ZnTe bei 5,3 THz (vergleiche Abschnitt 5.2.2) und der
einhergehenden schnellen Anderung des Absorptionskoeffizienten und der Brechungsindizes
und damit der Phasenanpassung unterscheiden sich die Sensitivitdten bei ZnTe deutlich
starker bei unterschiedlichen Kristalldicken als bei GaP.

®Aus den mittleren Frequenzen und den Emittergrofen ergeben sich die Fokusflichen: EO-Emitter =
A=1,1-10"* m?, Intrinsischer Emitter = A = 3,7 -107% m? und Plasma-Emitter = A4 = 3,8 -107% m?.
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Abbildung 4.7: Berechnete Sensitivitit des EO-ZnTe- bzw. GaP-Detektors fiir verschiedene
Detektorkristalldicken. Die Werte sind relativ zum detektierten Signal bei niedrigen Fre-
quenzen und gleicher THz-Feldstéirke dargestellt. Als optischer Probepuls wurde ein 775 nm
Puls mit einer FWHM von 150 fs angenommen (entsprechend dem Puls des verwendeten
Lasersystems).

Beim experimentellen Vergleich zwischen den EO-ZnTe- und GaP-Detektoren (Abb. 4.8)
ist zundchst der grofe Unterschied von einer Grofenordnung der Absolutwerte im detek-
tierten Signal I; und damit in der Phasenverzogerung eklatant. Grofitenteils ist dies durch
den kleineren elektrooptischen Koeffizienten von GaP (ry; = 0,97 - 10712 m/V [Yar89]) im
Vergleich zu ZnTe (ry; = 4,04 - 1072 m/V [WZ96]) zu erkliiren, der gemiR (4.14) linear
in I eingeht. Dadurch bedingt ist das s/n im Leistungsspektrum um zwei Grofenordungen
schlechter als bei ZnTe, wie in der nicht normierten Darstellung der Spektren im Einsatz
von Abb. 4.8 abzulesen ist. Der zeitliche Verlauf der detektierten THz-Strahlung beider
Detektoren gibt die Charakteristika des verwendeten vorgespannten GaAs-Emitters iiber-
einstimmend wieder. Die kleineren Unterschiede konnten nicht eindeutig einer Eigenschaft
des Detektors zugeordnet werden. Aufgrund des schlechteren s/n ist ein Vergleich der ent-
haltenen Frequenzkomponenten schwierig, die hoheren Frequenzanteile von GaP oberhalb
von 2 THz relativ zum Maximum konnen aber erahnt werden.
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Abbildung 4.8: Zeitlicher Verlauf der mit ZnTe bzw. GaP als EO-Detektoren gemessenen
THz-Strahlung. Als Emitter wurde extern vorgespanntes (GaAs verwandt. Die mit GaP
gemessenen Werte sind in 10-facher VergréBerung dargestellt, um den Vergleich der Daten
zu erleichtern. Im Einsatz ist das aus dem zeitlichen Verlauf berechnete Leistungsspektrum
ohne Vergréferung der GaP-Werte dargestellt. Die Kristalldicke beider Detektoren betrégt
1 mm.

4.2.4 Abhingigkeit der Bandbreite von der Probe-Pulslinge

Fiir die Bandbreite des Detektors ist neben der Kristalldicke die Lange des Probe-Pulses
mafgeblich. Wie in Abschnitt 2.5 gezeigt, enthélt ein Puls endlicher Lénge nur Frequenzen
bis zu einer maximalen Frequenz, die bei fs-Pulsen in der Grofenordung von einigen THz
liegen. Anschaulich ist klar, daf ein THz-Puls, der mit einer optischen Pulsléinge abgetastet
wird, die deutlich langer ist als seine Wellenldnge, ,herausgemittelt“ wird und folglich nicht
detektiert werden kann.

Gleichung (4.14) enthélt diesen Zusammenhang zwischen optischer Pulslinge und der
Bandbreite des Detektors durch die optische Intensitét I,y (t) und erlaubt damit die Be-
rechnung der Bandbreite fiir verschiedene optische Pulsldngen (vergleiche Abb. 4.9). Dabei
ist die optische Einhiillende jeweils als gaufiformig angenommen. Die Sensitivitdt ist analog
der Darstellung in Abb. 4.8 relativ zu dem Wert fiir niedrige Frequenzen dargestellt. Um
die Phasenanpassung als Einflufsfaktor klein zu halten, wurden die Berechnungen fiir einen
sehr diinnen Kristall von 10pum Dicke durchgefiihrt.

Auffillig ist zundchst der deutliche Abfall der Sensitivitdt im Bereich der Phononenre-
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Abbildung 4.9: Berechnete Sensitivitdt des EO-ZnTe- bzw. GaP-Detektors mit einer Kristall-
dicke von 10 pm fiir verschiedene Probepuls-Léingen. Die Werte sind relativ zum detektierten
Signal bei niedrigen Frequenzen und gleicher THz-Feldstirke dargestellt. Die Angaben fiir
die Pulslinge beziehen sich auf das FWHM eines gaukformigen Pulses.

sonanz von ZnTe bei 5,3 THz bzw. GaP bei 11 THz. Die bei kurzen Pulsen ersichtlichen
Ogzillationen in Abhéngigkeit von der Frequenz sind bedingt durch die Kohé&renzlédnge [,
die {iber die Ausbreitungsgeschwindigkeit mit der Frequenz verkniipft ist.

Im Gegensatz zur Erhohung der Bandbreite durch Verwendung diinnerer Kristalle wird
die Phasenverschiebung bei kiirzeren Pulsen nicht kleiner, so daf das Signal und damit
das Signal-Rausch-Verhéaltnis gleichbleiben. Die optische Intensitdt auf den Photodioden
wiirde bei gleicher Probeleistung sogar hoher, was aber zu keiner Verbesserung fiihrt, da
die Dioden ohnehin schon nahe an der Séttigung betrieben werden und die Leistungsdichte
durch zusédtzliche Abschwéchung wieder vermindert werden miifste.

4.3 Ausblick

Der direkte Vergleich zwischen elektrooptischer Detektion und Detektion mit Antennen
fallt fiir das verwendete Lasersystem eindeutig zugunsten der EO-Detektion aus. Sowohl
hinsichtlich s/n als auch beziiglich der Bandbreite ist die EO-Detektion iiberlegen.
Antennen bieten zwar prinzipiell den Vorteil der liickenloseren Frequenzbereichsabdeckung
im Vergleich zur EO-Detektion, da die verwendeten EO-Detekorkristalle Phononenresonan-
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zen im Bereich einiger THz aufweisen, jedoch ist das Optimierungspotential bei Antennen
geringer. Um die Detektionsbandbreite der Antennen zu erhéhen, wire es notwendig, das
Antwortverhalten der Photoladungstréiger zu beschleunigen bzw. die Ladungstrigerlebens-
dauer zu verringern. Da die verwendeten Antennen aber bereits ionenimplantiert wurden,
um durch die dadurch eingefithrten Traps die Rekombinationszeit zu beschleunigen, bleibt
nicht mehr viel Verbesserungspotential, da das Material bei hoheren lonisationsraten be-
reits amorph wird. Eine Alternative ist die Verwendung eines Halbleiters mit schnelleren
Ladungstrager-Rekombinationszeiten wie low temperature grown GaAs (LT-GaAs). Durch
auf den Laser abgestimmtes Antennendesign und eine Miniaturisierung ist weiterhin eine
Abstimmung der Dipollinge auf die zu detektierenden THz-Frequenzen denkbar, jedoch
wird die Dipollange im allgemeinen nur als untere Grenze fiir die Bandbreite des Detektors
angesehen |[CBLT98| und wiirde folglich nicht die Méglichkeit erdffnen, hohere Frequenzen
zu detektieren. Zudem wird die Fokussierung der THz-Strahlung durch die kleinere pho-
tokonduktive Liicke kritischer. Prinzipiell sollte das Erreichen einer zu hochrepetierlichen
Laser-Systemen vergleichbaren Bandbreite moglich sein. Das im Vergleich zur EO-Detektion
wesentlich schlechtere s/n der Antennendetektion laft sich schwerer optimieren. Aufgrund
dieses recht eindeutigen Ergebnisses soll im folgenden daher nur auf die Verbesserungsmog-
lichkeiten der EO-Detektion eingegangen werden.

4.3.1 Dynamische Lockin-Bereichsanpassung

Die bereits beim Vergleich der verschiedenen Emitter angefithrte Beobachtung (siehe auch
Abb. 3.20), dak das Rauschniveau vom Mekbereich des verwendeten Lockins abhéngig ist,
fiihrt zu der naheliegenden Idee, den Mefsbereich dynamisch dem zu messenden Signal an-
zupassen. Wie Abb. 4.10 verdeutlicht, kann durch diese einfache Mafnahme das s/n verbes-
sert werden. Abb. 4.10a zeigt das gemessene Signal ohne Anpassung des Lockin-Bereichs.
Wihrend der gesamten Messung befand sich der Vorverstirker des Lockin-Verstérkers im
3 mV-Bereich. Die Messung wurde zehnmal wiederholt und gemittelt, die dabei gefundene
Standardabweichung ist in Abb. 4.10b fiir jede Zeitverzogerung dargestellt. Das Rauschen ist
dabei nicht gleichmé&fig {iber den Zeitbereich verteilt, sondern steigt leicht bei vorhandenem
Signal an.

Die in Abb. 4.10c gezeigte Messung wurde in fiinf Schritten durchgefiihrt. Zunéchst wur-
de der Bereich vor dem Hauptsignal in einem kleinen Meftbereich, also mit einer hohen
Vorverstarkung, gemessen und zehnfach gemittelt. Der folgende Hauptpeak wurde in einem
30-fach hoheren Mefbereiche bzw. einer niedrigeren Vorverstirkung gemessen und wieder-
um zehnfach gemittelt. Auch die drei folgenden Mefbereiche wurden so gewéhlt, daf das
maximale Signal gerade noch innerhalb des Mefibereichs liegt. Da bei der EO-Detektion mit
diesem Lasersytem niemals Langzeit-Drifts des Mefisignals beobachtet wurden, ist das nach-
trégliche nahtlose Aneinanderhingen dieser Messungen unproblematisch. In Abb. 4.10d ist
das mit dieser Mefsmethode erreichte Rauschen dargestellt, das deutlich unter der einfachen
Messung ohne Bereichsumschaltung liegt. Die folgende Tabelle schliisselt die einzelnen s/n
Verhiltnisse der fiinf Bereiche auf, wobei fiir die Gesamtmessung eine Verbesserung um den
Faktor 2,4 erreicht wurde. Sdmtliche in dieser Arbeit gezeigten Daten wurden ohne diese
dynamische Lockin-Bereichsanpassung gemessen.
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Abbildung 4.10: Vergleich der Messung mit und ohne dynamische Lockin-Bereichsanpassung.
Die gezeigten Pulse wurden von vorgespannten GaAs emittiert und mit ZnTe als EO-
Detektor gemessen. (a) der Lockin-Bereich betrug wéhrend der gesamten Messung 3 mV.
(b) zeigt die aus 10 Messungen ermittelte Standardabweichung. (c) der Lockin-Bereich wur-
de viermal gewechselt, so dafs das jeweils maximale Signal gerade noch innerhalb dieses
Bereichs lag. (d) zeigt die aus 10 Messungen ermittelte Standardabweichung.

Bereich Nr. | dyn. LI Bereich | dyn. S/N | S/N
1 100 pV 1977 | 755
2 3000 pV 333 | 279
3 1000 pV 904 | 421
4 300 puV 1678 | 573
5 100 pV 1683 | 730

4.3.2 Bandbreite

Fiir die Bandbreite der EO-Detektion sind (vergleiche Abschnitt 4.2) priméar zwei Faktoren
von Bedeutung: Die Detektorkristalldicke und die optische Probe-Pulslinge. Da das s/n mit
abnehmender Kristalldicke schlechter wird (fiir optimale Phasenanpassung ohne Absorption
nimmt es linear ab, vergleiche (4.14)), stellt sich die Aufgabe, einen Kompromifs zwischen
Bandbreite und s/n zu finden. Ein allgemeingiiltiges Optimum kann es dabei nicht geben,
da die Anforderungen an die benédtigte Bandbreite und das s/n von der jeweiligen Anwen-
dung abhéngen. Wie ein Vergleich von Abb. 4.7 mit Abb. 4.9 zeigt, ist fiir das verwendete
Lasersystem aber weniger die Kristalldicke der einschrénkende Faktor fiir die Bandbreite
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Abbildung 4.11: (a) Berechnete Abhéngigkeit der Sensitivitdt der EO-Detektion von der
Kristalldicke fiir Zn'Te unter der Annahme von idealer Phasenanpassung in doppellogarith-
mischer Darstellung. Die Werte sind relativ zu einer Kristalldicke von 500 pum und einer
THz-Absorption von a=15 ¢m™', wie sie THz-TDS Messungen an dem hier verwendeten
ZnTe-Kristall ergaben (Vergleiche Abschnitt 5.2.2) (b) Berechnete Sensitivitét des EO-ZnTe-
Detektors mit einer Dicke von 500 pum fiir verschiedene optische Probe-Pulsldngen. Die Werte
sind relativ zum detektierten Signal bei niedrigen Frequenzen und gleicher THz-Feldstérke
dargestellt.

als vielmehr die Pulsldnge. Eine Verkiirzung der optischen Pulslénge bei gleichbleibender
Pulsenergie wirkt sich zudem nicht negativ auf das s/n aus, so daf eine kiirzere Pulslinge
uneingeschrankt wiinschenswert wiére.

Bei der Wahl einer Kristalldicke muf zwangsliufig ein Kompromif zwischen s/n und
Bandbreite geschlossen werden. Abb. 4.11a verdeutlicht den Zusammenhang zwischen der
Sensitivitdt bzw. s/n und der Kristalldicke, der sich durch einfache Integration iiber die
Kristalldicke unter Beriicksichtigung von THz-Absorption zu —(exp(—aL) —1)/a mit L als
Kristalldicke ergibt. Die zu beobachtende Sattigung verdeutlicht, daf selbst fiir eine ideale
Phasenanpassung ab einer gewissen Dicke — bedingt durch THz-Absorption — kein Zuge-
winn an s/n mehr erreicht wird. Fiir den hier verwendeten Kristall mit einer Absorption
von o = 15 cm™! fiir niedrige Frequenzen (Vergleiche Abschnitt 5.2.2) liegt dieser Bereich
etwa oberhalb 0,5 mm. Wie Abb. 4.7 verdeutlicht, kann durch diese Halbierung der Kri-
stalldicke bereits eine Erweiterung der Bandbreite um einige 100 GHz erwartet werden,
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wiahrend der s/n nach Abb. 4.11a maximal um 32 % schlechter wird. Fiir eine nicht ideale
Phasenanpassung ist der Zusammenhang komplexer und die Sensitivitit bzw. das s/n kann
sogar steigen fiir diinnere Kristalle.

Da die Kristalldicke von 500 pym gerade in dem Bereich beginnender Sattigung liegt,
scheint der geringe Verlust an s/n ein guter Kompromifs fiir die gewonnene Bandbreite
zu sein, zumal eine deutliche Erweiterung des Frequenzbereichs iiber die Phononenresonanz
hinaus nur durch die Verwendung von kiirzeren Pulsen mdéglich ist. Abb. 4.7b zeigt die theo-
retisch erzielbare Bandbreite eines 500 pym dicken ZnTe Kristalls fiir verschiedene optische
Bandbreiten. Zur Berechnung wurde analog Abb. 4.7 und Abb. 4.9 (4.15) verwendet.

4.3.3 Detektorkristall

Ein weiterer Ansatz zur Verbesserung der EO-Detektion ist die Verwendung anderer Detek-
torkristalle. Der Vergleich zwischen GaP und ZnTe im Rahmen dieser Arbeit fiel eindeutig
zugunsten von ZnTe aus, hauptsichlich durch den viermal hoheren elektrooptischen Koef-
fizienten von ZnTe und dem daraus resultierenden besseren s/n. Jedoch ist GaP eine gute
Alternative, um Messungen im Bereich der Phononenabsorptionen von ZnTe bei etwa 5,2
THz durchfiihren zu konnen.

In der Vergangenheit wurden zahlreiche weitere Kristalle auf ihre Eignung als EO-Detektor-
kristall hin untersucht, wobei sich z.B. die ,klassischen“ EO-Kristalle LiTaO3 und LiNbOj
als schlechter im Vergleich zu ZnTe erwiesen [WJS*97]. Eine kiirzlich veréffentlichte Arbeit
von Han et al. [HTPZ00] zeigt aber die Uberlegenheit des organischen Kristalls DAST im
Vergleich zu Zn'Te fiir Frequenzen von 7-20 THz fiir das verwendete Ti:Saphire-Lasersystem.
Wiederum ist dies hauptséchlich auf den hoheren elektrooptischen Koeffizienten von DAST
zuriickzufiihren, der mit einem Wert von 75-1072 V/m bei einer Wellenléinge von 800 nm
um beinahe das zwanzigfache grofer ist als der von ZnTe. Eine Priifung der Eignung fiir
niedrig repetierliche Lasersysteme steht noch aus. Allerdings ist die niedrige Zerstorschwelle
von DAST hinldnglich bekannt, so daf er primér zu EO-Detektion und weniger zur EO-
Emission geeignet scheint.



Kapitel 5

Spektroskopie

5.1 Grundlagen

Die THz-Time-Domain-Spectroscopy (THz-TDS) ist eine der wichtigsten Anwendungen
der THz-Technologie. Das Interesse an spektroskopischen Verfahren in diesem Frequenz-
bereich wuchs gerade in den letzten Jahren stark durch Entwicklungen in den Bereichen
der Hochfrequenz-Halbleitertechnik, Halbleiter-Quantenstrukturen, organischen Molekiilen
oder auch bei Supraleitern.

Mit den beschriebenen THz-Quellen und Detektoren steht eine breitbandige, kohéren-
te Strahlenquelle zur Verfiigung, die im Vergleich zu herkdmmlichen Verfahren der Fern-
Infrarot-Spektroskopie eine einfachere Handhabung und ein iiberlegenes Signal-zu-Rausch-
verhéltnis bietet. Ein prinzipieller Vorteil ist die gleichzeitige Gewinnung von Amplituden-
und Phaseninformation der THz-Strahlung mit der THz-TDS, woraus - wie im folgenden ge-
zeigt wird - Absorption und Brechungsindex ohne Anwendung der Kramers-Kronig-Relation
[Jac75] berechnet werden kénnen.

5.1.1 Versuchsaufbau

Im Vergleich zu dem Versuchsaufbau der vorangegangenen Kapitel (Abb. 2.3) wird zur THz-
TDS ein Zwischenfokus der THz-Strahlung bendtigt, da typische Proben einen kleineren
Durchmesser haben als die nicht fokussierte THz-Strahlung. Der Versuchsaufbau wurde
dazu durch zwei weitere Parabolspiegel im THz-Strahlengang ergénzt. Abb. 5.7 zeigt den
Versuchsaufbau mit den fiir alle Messungen in diesem Kapitel verwendeten vorgespannten
GaAs-Emitter und EO-ZnTe-Detektor.

Um an einer Probe THz-TD-Spektroskopie durchzufiihren, wird diese exakt an der Stelle
des THz-Zwischenfokus positioniert. Die so gewonnenen THz-Daten werden mit einer Mes-
sung ohne Probe verglichen, um die zeitlich Verzogerung sowie die Abschwéichung durch
die Probe berechnen zu kénnen. Bei beiden Messungen mufs eine Apertur gleichen Durch-
messers verwendet werden, um den gleichen Anteil der THz-Strahlung durch Probe sowie
Luft transmittieren zu lassen. Die exakte Positionierung gewinnt mit kleineren Proben an
Bedeutung, da der THz-Fokus eine frequenzabhéngige endliche Ausdehnung hat und ein
zunehmend groflerer Teil durch den Rand der Probe abgeschnitten wird. Wird die Referenz-
messung ohne Probe mit einer Apertur an einer geringfiigig anderen Position durchgefiihrt,
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Abbildung 5.1: Versuchsaufbau des THz-Spektrometers. Zusétzlich zu den Aufbauten zur
Untersuchung der verschiedenen Emitter und Detektoren der vorangegangenen Kapitel wur-
den zwei weitere Parabolspiegel in den THz-Strahlengang eingebaut, so dafs die Proben in
dem enstandenen Zwischenfokus in Transmission untersucht werden konnen.

werden andere Frequenzanteile transmittiert und das Ergebnis der THz-TDS verfilscht.

Die Grofe des THz-Fokus spielt dementsprechend in der THz-Spektroskopie eine wichtige
Rolle. Aufgrund der groferen Wellenldnge 1dfst sich THz-Strahlung im Vergleich zur opti-
schen Strahlung nur sehr viel schwicher fokussieren. Als Faustregel wird hiufig ein Fokus-
durchmesser in der Grofsenordnung der Wellenldnge als untere Grenze der Fokussierbarkeit
angenommen.

Auch fiir bildgebende Verfahren ist eine Minimierung des THz-Fokusdurchmessers von
essentieller Bedeutung. Die Probe wird dabei mittels eines zweidimensionalen Rasterscans an
verschiedenen Positionen spektroskopiert. Die unterschiedlichen Absorptionswerte ergeben
dann ein flichiges Bild der THz-Transmission. Je kleiner der THz-Fokus bei dieser Messung
ist, desto hoher ortsauflésend kann die Messung sein, wobei die maximale Auflésung gerade
dem Fokusdurchmesser entspricht.

5.1.2 Datenanalyse

Mift man nacheinander die THz-Pulsform mit (Fsqm,) und ohne Probe (E,.r) im Strah-
lengang, so kann aus der Verzogerung und der Dampfung der Brechungsindex bzw. der
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Absorptionskoeffizient berechnen werden.
Ohne Beschriankung der Allgemeinheit 14ft sich der THz-Puls als Superposition ebener
Wellen der Form i
E(t,z) = Ay elF@)z=wt) (5.1)

darstellen, wobei k die komplexe Wellenzahl ist. Da nur die Phasendifferenz eine physikali-
sche Bedeutung hat, 1afst sich die Betrachtung auf die Strecke unterschiedlicher Brechungsin-
dizes bzw. Absorptionskoeffizienten beschrinken, mithin die Probe. Damit begrenzt sich die
zuriickgelegte Wegstrecke auf die Dicke der Probe z = d. Fiir die Referenzmessung nimmt
man weiterhin an, daft Luft elektromagnetische Strahlung nicht absorbiert und der komplexe
Brechungsindex eins ist = n = n 4 4+ = 1. Somit ergibt sich fiir die Referenzmessung mit
k=nw/c

Eref = Ay e~ iwt 6iwd/c (52)

Fiir die Messung mit Probe muf beriicksichtigt werden, dafs diese nicht nur frequenzab-
héngig absorbiert, sondern auch an beiden Grenzflichen reflektiert und dadurch zusétzlich
abgeschwicht wird. Die Fresnel-Gleichungen [Hec94] liefern die Transmissionskoeffizienten

2

tLuft—>Pr0be = i+ 1 (53)
2n

tProbe—)Luft = n+1 (54)

Damit 148t sich das elektrische Feld nach dem Durchlaufen der Probe schreiben als

4n fiwd

Esom = Ap 7(?1 T 1)2 eiiwt eiT (5.5)

Betrachtet man nun das Verhéltnis der beiden Wellen (5.5) und (5.2), so erhélt man

<~ E 4n (A—1)wd
T = sam = — QZT
Eref (n + 1)2

(5.6)

Diese Gleichung laft sich nicht analytisch nach n auflésen. Numerische Losungsverfahren
wie das Newton-Verfahren bieten eine Moglichkeit, den komplexen Brechungsindex zu be-
rechnen. Im Falle schwach absorbierender Proben kann der Anteil der Absorption jedoch
bei der Transmission durch die Grenzschichten vernachléssigt werden und 7 in (5.3) durch
n ersetzt werden. Uber die Eulerische Beziechung e’ = @ = ¢ = arctan % kann nun eine
Losung in geschlossener Form angegeben werden. Fiir den Brechungsindex ergibt sich

= | arctan @ mm
n_1+wd< t (%(T)) + ) (5.7)

Da der arctan nicht eineindeutig ist, ergibt sich eine unbekannte Anzahl an Phasenspriingen
m m, die sich nur durch die zusétzliche Annahme der Stetigkeit der Phasendnderung auflésen
1aRt. Ist der zeitliche Mefsbereich groft und damit die Frequenzauflésung hoch genug, sollten
Phasenspriinge > 7/2 nur durch dieses mathematische Artefakt bedingt sein und rechnerisch
durch Subtraktion riickgéngig gemacht werden.
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Nr. | v |[THz| || Nr. | v [THz| || Nr. | v [THz|
1| 0,556 8 | 1,410 15 | 1,869
2 | 0,751 9 | 1,449 16 | 1,922
310,991 10 | 1,605 17 | 2,040
4] 1,098 11| 1,659 18 | 2,162
5| 1,161 12 | 1,669 19 | 2,196
6 | 1,210 13 | 1,718 20 | 2,220
711,300 14 | 1,795 21 | 2,264

Tabelle 5.1: In [HVD66] gemessene Wasserabsorptionslinien. Es wurden keine Angaben iiber
Intensitdten gemacht.

Fiir die Absorption ist im Gegensatz zum Brechungsindex nur der Absolutbetrag und
nicht die Phase von Bedeutung, womit sich aus (5.6)

—kd Y (n + 1)2
=|YT|—— .
e =7 L (59)
ergibt. Auflésen nach dem reelen Extinktionskoeffizienten liefert
1 -, (n+1)?
2=k=—=In||Y| —— .
af K o in <| | i ) (5.9)

Der Absorptionskoeffizient o [cm~!] gibt den auf der Strecke von 1 cm absorbierten Bruchteil
der Intensitdt an.

5.1.3 Wasserabsorptionen

Mittels der THz-Spektroskopie lassen sich nicht nur Festkorper untersuchen, sondern auch
Fliissigkeiten und Gase. Der THz-Frequenzbereich ist dabei von besonderem Interesse, da
Rotationsiibergénge in Molekiilen resonant mit diesen Frequenzen angeregt werden konnen,
so daf auf das dynamische Verhalten geschlossen werden kann.

Die meisten der in dieser Arbeit gezeigten Daten wurden zuséitzlich durch den in der Luft
befindlichen Wasserdampf beeinflufst. Wassermolekiile besitzen im Frequenzbereich zwischen
500 GHz und 2,3 THz etwa 20 starke und scharfe Absorptionslinien. Die in Tabelle 5.1 ge-

zeigten Daten stammen aus [HVDG66].

Eine Moglichkeit, Wasserabsorption zu vermeiden, besteht im Fluten des Experiments mit
trockenem Stickstoff. Die dadurch gewonne Verbesserung ist deutlich in Abb. 5.2 zu erken-
nen. Nicht nur verschwinden die nach dem Hauptpuls folgenden Oszillationen groftenteils,
sondern insgesamt kommt 11% mehr Signal im Detektor an. Zwar sind die offensichtli-
chen Linien im Spektrum des Pulses mit normaler Luft sehr scharf, man erkennt jedoch
durch Berechnung der Transmission (Abb. 5.3), daf alle Frequenzen oberhalb von etwa 0,8
THz-Energie verlieren. Transmissionen iiber 100 % sind durch Rauschen der Messungen zu
erkldren. Vergleicht man die scharfen Absorptionslinien mit den Referenzwerten aus Tabelle
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Abbildung 5.2: THz-Puls emittiert von einem mit 1 kV/cm vorgespannten GaAs-Emitter.
Der Puls propagiert durch 80 cm (a) trockenem Stickstoff, (b) Laborluft mit 55 % Luft-
feuchtigkeit. Die zwei deutlichen Peaks bei 8,5 ps bzw. nach 17 ps sind Reflektionen des
Hauptpeaks im Emitter. Im Einsatz ist das entsprechende Fourierspektrum (Amplituden-
spektrum) halblogarithmisch dargestellt.

5.1, so findet man eine gute Ubereinstimmung. Zusitzlich ist aber eine breite Absorption
fiir Frequenzen oberhalb von etwa 0,8 THz zu erkennen, die bis zu einem Viertel der Energie
absorbiert.

5.2 THz-TD-Spektroskopie

Eine der wichtigsten Eigenschaften fiir die technologische Anwendungen von Halbleitern ist
die Ladungtragerdynamik. Insbesondere die Ladungstrigerkonzentration, die frequenzab-
héngige Mobilitdt und die Plasmafrequenz sind fiir Hochfrequenzbauteile von besonderem
Interesse. Die THz-TD-Spektroskopie ist eine relativ neue Methode zur Messung dieser Ei-
genschaften, die im Vergleich zu den géngigen Methoden im Gigahertz-Bereich (z.B. GUNN-
Dioden und Bolometer) ein viel breiteres Frequenzspektrum abdecken und in den vormals
nur schwer zuginglichen THz-Bereich vorstofsen. Mittels der spektroskopisch gewonnenen
frequenzabhéngigen Brechungsindizes und Absorptionskoeffizienten lassen sich mit einfachen
Modellannahmen, wie z.B. dem Drudemodell, die Plasmafrequenz, Ladungstrigerdichte und
die effektive Stofirate bestimmen.

Im folgenden soll das in den vorangegangen Abschnitten beschriebene Verfahren der THz-
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Abbildung 5.3: Der obere Graph zeigt die frequenzaufgeléste Transmission von THz durch
80 c¢cm Laborluft relativ zu 80 cm Stickstoff. Im unteren Graph sind die Absorptionlinien
von Wasserdampf dargestellt, wie sie in [HVDG66] gemessen wurden.

TDS zur Messung des komplexen Brechungsindexes der zwei Halbleiter GaAs und ZnTe
genutzt werden. Diese Halbleiter wurden gewdhlt, um einen Vergleich mit verdffentlichten

Daten zu ermoglichen und damit die Zuverldssigkeit und Auflésung des Versuchsaufbaus
bestimmen zu kdénnen.

5.2.1 GaAs

Im Gegensatz zu anderen Halbleitern wie z.B. Silizium ist es schwer, GaAs elektrisch zu
charakterisieren, da die Schottky-Barriere beim Metall-Halbleiteriibergang zwischen Pro-
be und Probenkontakten ein nichtohmsches Verhalten aufweist. GaAs war daher einer der
ersten Halbleiter, deren Hochfrequenzeigenschaften mittels THz-TDS bestimmt wurden. In-
zwischen sind Messungen fiir verschiedene Typen verdffentlicht. Die hier verwendete GaAs-
Probe stammt von dem gleichen 380 um dicken Wafer, der auch im Rahmen dieser Arbeit
zur Erzeugung von THz-Strahlung benutzt wurde (siehe Abschnitt 3.1). Die genauen Spe-
zifikationen des Wafers konnten leider nicht mehr in Erfahrung gebracht werden, es handelt
sich aber um hochohmiges, nicht dotiertes GaAs.

Um sicherzustellen, daft sdmtliche gemessene THz-Strahlung vor der Detektion durch die
Probe lief, wurde diese auf einer 3 mm-Apertur befestigt und die Referenzmessung entspre-
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Abbildung 5.4: THz-TDS an hochohmigem GaAs. (a) Zeitlicher Verlauf des detektierten
THz-Feldes mit und ohne Probe. (b) Vergleich des aus den in (a) gezeigten zeitlichen Daten
gewonnenen Brechungsindexes mit in [Sch96], [JG98| bzw. [KG92| publizierten Werten.

chend mit der gleichen Apertur an exakt gleicher Position ohne GaAs durchgefiihrt. Die
ersten 30 ps der detektierten THz-Felder sind in Abb. 5.4a dargestellt. Es ist ein deutlicher
zeitlicher Versatz von iiber 3,5 ps fiir den Hauptpeak zu erkennen, der durch den im Vergleich
zu Luft hoheren Brechungsindex der Probe verursacht wird. Mittels (5.7) 1kt sich damit
der frequenzabhéngige Brechungsindex der Probe bestimmen, wie in Abb. 5.4b dargestellt.
Im Vergleich zu den aus [JG98| und [KG92| stammenden Daten zeigt der Brechungsindex
eine geringere Frequenzabhingigkeit, die fiir Frequenzen iiber 0,8 THz aber gut mit den von
Katzenellenbogen et al. gemessenen Werten fiir P dotiertes GaAs mit einem spezifischen
Widerstand von 0,36 2cm iibereinstimmt.
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Abbildung 5.5: Amplituden-Transmission durch die Grenzflichen Luft-Probe und Probe-
Luft geméfs dem Snelliuschen Gesetz sowie Anteile der entstehenden Reflektionen fiir ver-
schiedene Brechungsindizes der Probe.

Die Messung des Absorptionskoeffizienten stellte sich als aufterordentlich schwierig heraus.
Dies erscheint zunéchst in Anbetracht des grofen Unterschieds in der Signalamplitude der
Messung mit und ohne Probe unverstandlich (Abb. 5.4a), beriicksichtigt man jedoch wie in
(5.9) die Reflektion der THz-Strahlung an Grenzflichen, so findet man, daf diese Abschwé-
chung des Hauptpulses praktisch vollstindig durch Reflektionsverluste an den Grenzfldchen
zu erkldren ist. Geméf der Snelliusschen Gesetze [Hec94| wird beim Durchlaufen zweier
Grenzfliichen, also z.B. Luft-Probe und Probe-Luft, nur ein Anteil von 4n/(n + 1)? trans-
mittiert, wobei ein Teil der nichttransmittierten Strahlung in nachfolgenden Reflektionen
spiter auf den Detektor trifft. Diese Reflektionen kénnen, wie in Abb. 5.5 gezeigt, fiir hohe
Brechungsindizes praktisch die Stérke des Hauptpulses erreichen.

Betrachtet man den Anteil, der fiir den gemessenen Brechungsindex von GaAs von etwa
3,4 im Hauptpuls transmittiert wird (etwa 70 %), so kommt dies dem Verhéltnis der beiden
in Abb. 5.4a gezeigten Pulse (etwa 56 %) recht nahe. Nimmt man eine frequenzunabhingige

2 was in der

Absorption an, so entsprechen die verbleibenden 20% einem o ~ 13 cm™
gleichen Grofenordnung liegt, wie die in [Sch96] angegebenen frequenzaufgelosten Werte
zwischen eins und zehn. Ein Vergleich mit den in [JG98] und [KG92] berichteten Werten
von iiber 100 ist aufgrund der Dotierung des dort verwendeten Materials nicht sinnvoll. Die
Berechnung der frequenzaufgelosten Absorption geméf (5.9) lieferte ein stark verrauschtes
Bild (Daten nicht gezeigt). Um hier eine verléfliche Aussage treffen zu konnen, miifte durch
die Verbesserung des Mefisystems oder dickere Proben ein besseres Signal-Rausch-Verhéltnis

erzielt werden.
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Abbildung 5.6: THz-TDS an ZnTe (a) zeitlicher Verlauf des detektierten THz-Signals mit
und ohne Probe. (b) Daraus berechneter Brechungsindex und (c) Absorptionskoeffizient o
im Vergleich zu publizierten Werten.

5.2.2 ZnTe

Der auch fiir die EO-Detektion und Emission genutzte ZnTe-Kristall ist ebenso wie GaAs ein
interessanter Untersuchungsgegenstand fiir die THz-TDS, da daraus gewonnene Erkenntnis-
se zum besseren Verstdndnis und zur Optimierung des Versuchsaufbaus beitragen konnen.
So ist, wie in Abschnitt 3.3 beschrieben, der Brechungsindex des EO-Kristalls ein entschei-
dender Faktor bei der Phasenanpassung und fiir die Bandbreite der emittierten bzw. detek-
tierten THz-Strahlung mafigeblich.
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Wie auch bei der Messung von GaAs wurde die Probe auf einer Apertur von 3 mm
im Durchmesser angebracht, um die Transmission sédmtlicher auf den Detektor treffender
THz-Strahlung sicherzustellen. Ein Ausschnitt des zeitlichen Verlaufs des detektierten THz-
Feldes mit und ohne Probe ist in Abb. 5.6a dargestellt. Aus (5.7) und der Annahme einer
Kristalldicke von 1 mm l&ft sich damit der Brechungsindex des ZnTe-Kristalls berechnen
(Abb. 5.6b).

Der Frequenzverlauf des Brechungsindex wird dominiert von der resonanten Absorption
durch transversal optische Phononen bei 5,32 THz, die mit steigender Frequenz einen expo-
nentiellen Anstieg des Brechungsindex bewirkt, dessen Ausldufer bis hinab zu einem THz
erkennbar sind. Ein einfaches Modell beschreibt diesen Zusammenhang durch die Annah-
me, dafs die Gitterpunkte sich wie ein harmonischer Oszillator verhalten, wodurch sich die
frequenzabhéngige elektrische Konstante zu

EstQ%ﬂO

Q) =e = k)2 5.10
D =cat g —m amn - TR (5.10)

ergibt. Dabei ist €5 ein Maf fiir die Stirke der Absorption bei Q7o /27 = 5,32 THz und wird
als €54 = 2,58 und €, = 7,44 mit einer Linienbreite von v/2n < 0,025 THz in [GZM™99] an-
gegeben. Ein Fit des Modells an die hier gezeigten Mefsdaten lieferte aufgrund der geringen
Bandbreite bis 2 THz nur unbefriedigende Ergebnisse. Der Vergleich des Brechungsindexes
mit in [GZM199], [SHK]| und [HHMT73| verdffentlichten Daten zeigt fiir die Frequenzab-
hiingigkeit eine gute Ubereinstimmung bis auf eine konstante Differenz von etwa 0,16 oder
7 % relativ zum Brechungsindex von Luft. Diese Differenz liegt deutlich iiber dem durch
die Unsicherheit bei der Messung der Kristalldicke zu erwartenden Fehler und deutet auf
einen Unterschied im Kristall hin, der moglicherweise durch die Hydroskopie des Kristalls
verursacht sein kdnnte.

Die aus Abb. 5.6a ersichtliche Abschwichung des transmittierten Pulses auf etwa 27 % ist
im Gegensatz zu GaAs nur zu einem kleineren Teil durch die Reflektion an Grenzflachen zu
erklaren, die nur - nimmt man einen Brechungsindex von 2,9 an - etwa 26 % der Strahlung
reflektieren (siche Abb. 5.5), womit eine etwa 63-prozentige Abschwéchung durch Absorpti-
on in der Probe verursacht ist. In Abb. 5.6¢ ist der frequenzabhéngige Absorptionskoeffizient
dargestellt, der sich geméf (5.9) aus dem zeitlichem Verlauf des detektierten Signals berech-
nen lakt. Um Etalon-Oszillationen zu vermeiden, wurden die Daten nur aus einem kleinen
zeitlichen Fenster um den Hauptpuls gewonnen, das die Reflektion nicht beinhaltet, woraus
aber auch eine geringere Frequenzauflosung resultiert. Im Gegensatz zum Brechungsindex
ist die Absorption durch eine schwéchere transversale akustische Phononen-Resonanz bei 1,6
THz dominiert, die fiir das Maximum verantwortlich ist. Aufserhalb des Mefsbereichs liegt
eine weitere Resonanz des akustischen Astes bei 3,7 THz, deren Ausldufer noch bis 2 THz
reicht. Die fiir den Brechungsindex bedeutendere transversal-optische Phononenresonanz ist
fiir die Absorption erst oberhalb von 4 THz von Bedeutung (siehe [GZM199|).

Im Vergleich zu den von [GZM199|, [SHK]| und [HHMT73| publizierten Absorptionsko-
effizienten ist eine dhnliche Frequenzabhingigkeit zu erkennen, der Absolutwert aber etwa
um einen Faktor zwei hoher. Wie bereits bei der Diskussion des Brechungsindexes angedeu-
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tet, kann dies durch die Hydroskopie des ZnTe-Kristalls bedingt sein, der zum Zeitpunkt
der Messung schon mehrere Jahre der Luft ausgesetzt war. Das aus der Luft eingelagerte
Wasser kann die hohe Absorption verursachen.

5.3 Optisch gepumpte THz-Zeitbereichs-Spektroskopie

Eine naheliegende Erweiterung der THz-TDS liegt in der zusétzlichen optischen Anregung
der Probe. Nutzt man fiir diese Anregung wiederum einen kurzen Laserpuls, so ldft sich
durch Variation der Verzogerung zwischen der optischen Anregung und dem THz-Puls eine
Zeitauflosung der THz-TDS erreichen. Das zeitliche Auflosungsvermogen ist hauptsichlich
durch die verschiedenen Pulslangen bestimmt und kann im sub-Pikosekunden-Bereich liegen.
Analog zur THz-TDS ohne optische Anregung lassen sich zu jeder Verzogerung des op-
tischen Pumppulses! die frequenzaufgeloste Absorption und der Brechungsindex der Probe
bestimmen. Fiir Halbleiter bietet sich damit die Moglichkeit - anhand einfacher Modelle,
wie dem Drude-Modell - die zeitliche Entwicklung essentieller Parameter, wie der Plasma-
frequenz wy, der komplexen elektrischen Leitfahigkeit o und der Elektronenbeweglichkeit f,
nach der optischen Anregung zu bestimmen. Mit der Veréinderung der Wellenldnge, Band-
breite und Intensitit des optischen Pumppulses kann weiterhin die Abhéngigkeit von diesen
Parametern zu jedem Zeitpunkt nach der optischen Anregung untersucht werden.

Im folgenden soll die Eignung des beschriebenen THz-Spektrometers zur optisch gepump-
ten THz-TDS durch erste Messungen gezeigt werden. Der in Abb. 5.1 gezeigte Versuchsauf-
bau mufte dazu erweitert werden, um die Probe zu verschiedenen Zeitpunkten relativ zum
THz-Puls mit dem optischen Pumppuls beleuchten zu kénnen.

5.3.1 Versuchsaufbau

Abb. 5.7 zeigt den um den optischen Pumpstrahl erweiterten Aufbau des THz-Spektrometers.
Der optische Pumppuls wird direkt nach dem Laserausgang durch einen Strahlteiler abge-
zweigt und durch eine variable Apertur abgeschwécht. Ein zweiter mechanischer Verschie-
betisch verzogert den optischen Pumppuls derart, dafs er in der Nullposition des Verschie-
betisches zeitgleich mit dem THz-Puls auf die Probe trifft.

Ein kritischer Parameter bei der Justage des Versuchsaufbaus ist der Uberlapp zwischen
optischem Pump- und THz-Pobepuls auf der Probe. Damit sémtliche THz-Strahlung, die auf
den Detektor fillt, durch die optisch angeregte Probe transmittiert wird, mufs die optische
Spotgrofse grofer sein als der THz-Fokus oder als die Probe selbst.

Von entscheidender Bedeutung fiir die zeitliche Auflésung des Systems ist die Kollineari-
tat des optischen Pumpstrahls mit der THz-Strahlung. Ist dies nicht der Fall, so wird durch
ihre endliche Ausdehnung die Probe nicht mit einer gleichméfigen Zeitdifferenz zur THz-
Strahlung beleuchtet. Eine einfache trigonometrische Uberlegung zeigt, da die zus#tzlich
zuriickgelegte Strecke [ eines Teils der optischen Phasenfront fiir einen Winkel « relativ
zur THz-Strahlung und Probe sich ergibt zu | = d tana. Dabei ist d der Probendurch-
messer. Schon fiir einen Fehler von @ = 5° und d = 1 cm ergibt sich eine Zeitdifferenz

'Der optische anregende Puls wird hiufig als optischer Pumppuls bezeichnet.
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Abbildung 5.7: Versuchsaufbau fiir zeitaufgeloste THz-TD-Spektroskopie. Zur optischen An-
regung der Probe wird ein Teilstrahl iiber einen zusétzlichen Verschiebetisch gefiihrt, um die
zeitliche Verzogerung zwischen optischem Pump- und THz-Probestrahl variieren zu kénnen.

von 3 ps zwischen erstmaligem Auftreffen der optischen Phasenfront auf der einen Seite
der Probe und letzmaligem Auftreffen auf der anderen Seite! Um unterhalb des durch die
THz-Pulslénge bestimmten Auflosungsvermogens zu liegen, darf der Fehler in der Justage
fiir diese Probengrofte also nicht mehr als etwa 1° betragen.

5.3.2 LT-GaAs

Bei tiefen Temperaturen gewachsenes GaAs (engl. Low temperature grown GaAs - LT-
GaAs) wurde in den letzten Jahren zunehmend intensiver untersucht aufgrund zahlreicher
Anwendungen in schnellen elektronischen und optoelektronischen Bauteilen.

LT-GaAs wird bei Temperaturen von etwa 200°-400° C mittels molekular beam epita-
xy (MBE) gewachsen, also deutlich unter den Wachstumstemperaturen von hochreinem
GaAs von etwa 600°C. Diese niedrigeren Temperaturen fiihren zu einem Arsen-Uberschuf
von bis zu 2 %. Diese As-Atome agieren als tiefe Storstellen in der Bandstruktur, in de-
nen Photoladungstrager gefangen werden konnen. Die Dichte der Storstellen betrigt einige
10?° /cm?. Das Material ist deshalb niederohmig. Der Ladungstriigereinfang optisch angereg-
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Abbildung 5.8: Anderung der THz-Amplituden-Absorption nach optischer Anregung fiir
LT-GaAs verschiedener Wachstumstemperaturen Tj. Die durchgezogenen Linien sind An-
passungen des Ratenmodells, aus denen sich die angegebenen Rekombinationszeiten T erge-

ben.

ter Ladungstriager geschieht jedoch deutlich schneller als die Ladungstriger-Rekombination
in normalem GaAs und kann sogar nur einige hundert fs betragen. Da fiir optoelektronische
Bauteile in der Regel hochohmiges Material wiinschenswert ist, gilt das Hauptinteresse der
Untersuchung von ausgeheiltem LT-GaAs. Der Ausheilprozef reduziert die Storstellendichte
auf ca. 10'® cm=3. Die Storstellen-Reduktion findet auf Kosten der Bildung von typischerwei-
se 3 nm grofen kristallinen As-Ausscheidungen statt. Man erhélt so hochohmiges LT-GaAs
mit nicht wesentlich gedinderten Ladungstriager-Einfangzeiten.

Im Gegensatz zu optischen Pump-Probe-Experimenten (die iibliche Methode, Relaxati-
onszeiten zu bestimmen), ist man bei der THz-TDS nicht sensitiv auf eingefange Ladungs-
tréger bzw. k-Raum-Abhéngigkeiten, da elektromagnetische Strahlung mit THz-Frequenzen
nur von freien (mobilen) Ladungstriagern absorbiert wird. Beobachtet wird daher nur der
Relaxationsprozefs aus Leitungs- bzw. Valenzband.

Die im Rahmen dieser Arbeit spektroskopierten LT-GaAs Proben wurden gewachsen von
der Arbeitsgruppe um Prof. Dr. G. Dohler aus dem Institut fiir Technische Physik der Uni-
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versitdt Erlangen. Die Wachstumstemperaturen betrugen T, = 225°, 255° und 275° C mit
einer anschliefenden Ausheiltemperatur von T, = 600°C. Die Proben wurden auf Glassub-
strat aufgebracht und haben einen Durchmesser von etwa 1,6 mm und eine Filmdicke von
1 pm.

Abb. 5.8 zeigt die normierte THz-Absorption der Proben fiir verschiedene Zeitverzégerun-
gen zwischen optischem Pump- und THz-Probe-Strahl. Der optische Pumppuls entspricht
dem Laserpuls mit einer Wellenldnge von 775 nm und einer FWHM von 150 ps. Die op-
tische Anregungsdichte betrug 16 pJ/cm?. Withrend der Messung wurde die THz-Probe-
Verzogerung konstant auf der maximalen Feldstéirke der THz-Emission gehalten.

Es wird deutlich, dafs die Ladungstriger-Rekombinationszeit mit niedrigerer Wachstums-
temperatur abnimmt. Dies deckt sich mit der erwarteten Zunahme tiefer Storstellen, die
durch Einfangen der Photoladungstrager die Rekombinationszeiten beschleunigen. Um die-
sen Effekt zu quantifizieren, kann ein einfaches Ratengleichungsmodell angenommen werden,
demzufolge die Zahl der Rekombinationen proportional zur Zahl der Ladungstrager im Lei-
tungsband ist dN/dt o< —7~! N, womit sich N oc exp(—N/7) ergibt. Die Anpassung von
7 an die Messdaten ist in Abb. 5.8 angegeben und als durchgezogene Linie gezeigt. Auf-
grund der Abweichung von dem exponentiellen Verlauf fiir Zeiten kurz nach der optischen
Anregung wurden jeweils die ersten 30% der Messdaten nicht in die Anpassung einbezo-
gen. Fiir hohere Pumpleistungen nimmt die Abweichung deutlich zu (Daten nicht gezeigt).
Moglicherweise kann sie durch Zwei-Photonen-Absorptionsprozesse erkliart werden, die eine
wesentlich hohere Anregung der Photoladungstriger in das Leitungsband bewirken. Dieses
Phinomen ist aber noch aktueller Gegenstand der Forschung unserer Arbeitsgruppe, so daf
hier noch keine definitive Aussage getroffen werden kann.

Der Vergleich der so gefundenen Rekombinationszeiten mit von Prabhu et al. [PR97] ver-
offentlichten Werten (unter anderem 7 = 1,6 ps fiir Ty, = 300°C und T, = 600°C, ebenfalls
mit einem THz-Spektrometer gemessen) zeigt, daf die Proben aus Erlangen deutlich ,lang-
samer“ sind. Die Ursache hierfiir ist wahrscheinlich in Details des Ausheilprozesses zu suchen.

Ein Vergleich mit normalem Volumen-GaAs (Abb. 5.9), das in dieser Arbeit zur Gene-
rierung von THz-Strahlung genutzt wurde, verdeutlicht nochmals die schnellere Rekom-
binationszeit von LT-GaAs. Durch die beschrénkte Lange des mechanischen Verschiebeti-
sches war es nicht mdoglich, eine deutliche Abnahme der Photoladungstriger zu beobachten.
Uber den dargestellten Zeitbereich von 200 ps nach der optischen Anregung nahm die THz-
Transmission nur um 4 % ab. Eine Anpassung des Ratengleichungsmodells liefert 7 = 4
ns, was aufgrund der grofien Unsicherheit durch den kleinen Zeitbereich nur als grobe Ab-
schitzung gelten kann, aber gut mit Literaturwerten iibereinstimmt ([PR97],[Oth98] geben
Werte > 1 ns an).

Die in Abb. 5.9 gezeigten Daten sollen neben dem Vergleich zwischen LT-GaAs und GaAs
die Abschétzung des mit dem Versuchsaufbau erreichten Signal-Rausch-Verhiltnisses er-
moglichen. Durch die Dicke des verwendeten GaAs von 300 pm und der gréferen optischen
Anregungsdichte ist die THz-Absorption hoher als bei LT-GaAs. Die gezeigten Mefpunkte
ergeben sich aus der Mittelung tiber 30 Laserpulse durch den Lockin (Zeitkonstante 30 ms).
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Abbildung 5.9: Anderung der THz-Amplituden-Absorption nach optischer Anregung fiir
Volumen-GaAs. Der Einsatz zeigt eine Vergréferung der Anstiegsflanke bei eintreffendem
optischen Puls. Die optische Anregungsdichte betrug 25 p.J/cm?.

Es wurde keine zusétzliche Mittelung durchgefiihrt, womit sich schon fiir eine ,Finzelmes-
sung“ ein s/n von 900:1 ergibt. Fiir das zeitliche Auflésungsvermogen des Versuchsaufbaus
1afst sich aus der Anstiegszeit der Flanke von LT-GaAs bei eintreffendem optischen Puls eine
Obergrenze < 500 fs angeben.

5.4 Ausblick

Die in Abschnitt 3.5.5 angefithrten Verbesserungsmoglichkeiten des THz-Emitters, respekti-
ve in 4.3 des THz-Detektors in Hinblick auf Signal-Rausch-Verhéltnis und Bandbreite, gelten
in gleicher Form auch fiir das THz-Spektrometer. Insbesondere bietet sich der EO-Emitter
mit iiberlegenem s/n tiber 200 GHz (um bis zu einer Gréfenordnung) zur Erweiterung des
Frequenzspektrums und zur Verbesserung der Signalqualitdt an. Um das Frequenzspektrum
aber deutlich iiber 3 THz auszudehnen, ist die Verkiirzung der optischen Pulslinge unum-
ganglich.

Die in diesem Kapitel diskutierten Messungen reprasentieren nur einen Ausschnitt der
mit dem vorgestellten Versuchsaufbau moglichen Meffmethoden. Besonders die optisch ge-
pumpte THz-TDS bietet zahlreiche weitere Moglichkeiten, wie die naheliegende Messung
des zeitlichen Verlaufs des THz-Pulses fiir jede Verzégerung zwischen optischem Pump- und
THz-Probe-Puls. Mit diesen Daten ist die Berechnung der frequenzaufgelosten dielektrischen
Konstante zu jedem Zeitpunkt nach der optischen Anregung moglich. Einfache Modelle wie
das Drude-Modell fiir Halbleiter liefern daraus den zeitlichen Verlauf der Plasmafrequenz,
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der Ladungstriagermobilitit und der Ladungstriagerdichte.

Durch die Nutzung eines Optical Parametic Amplifier - OPA, wie er unserer Arbeitsgrup-
pe als Erweiterung des CPA-2001 Lasers zur Verfiigung steht, kdnnen weitere interessante
Parameter wie die Wellenldnge, die Bandbreite und Intensitdt des optischen Pumppulses
iiber weite Bereiche variiert werden. Zusammen mit der demonstrierten sub-Pikosekunden-
Auflésung und gutem Signal-Rausch-Verhéltnis ist das vorgestellte THz-Spektrometer zur
Untersuchung ultraschneller Phinomene hervorragend geeignet.



Kapitel 6
Zusammenfassung

In der vorliegenden Diplomarbeit wurden verschiedene THz-Emissions- und Detektionsver-
fahren im Hinblick auf ihre Eignung fiir das verwendete regenerativ verstirkte Lasersystem
verglichen. Als der Emitter mit der hochsten Konversionseffizienz und dementsprechend den
hochsten THz-Pulsenergien erwies sich der grofflachige, extern vorgespannte GaAs-Emitter.
Beziiglich des fiir viele Anwendungen wichtigeren Signal-Rausch-Verhéltnisses hingegen zeigt
sich fiir Frequenzen oberhalb von etwa 200 GHz der EO-ZnTe-Emitter als iiberlegen. Weder
der intrinsische Emitter, noch das vorgespannte Plasma liefsen eine vergleichbare Eignung

erkennen.

Fiir die THz-Detektion ist das Ergebnis eindeutig: Die EO-Detektion ist fiir das ver-
wendete Lasersystem der Detektion mit Halbleiter-Antennen sowohl hinsichtlich Signal-zu-
Rauschverhiltnis als auch Bandbreite iiberlegen.

Zur Steigerung der emittierten Bandbreite und der detektierten Feldstirke der Emissi-
onsverfahren bestehen verschiedene Ansétze:

e Durch Kompression der optischen Pulsldnge kann bei allen Emissionsverfahren eine
deutliche Erweiterung der Bandbreite und — bei gleichbleibender optischer Pulsener-
gie — ein intensiverer THz-Puls generiert werden. Da der optische Puls aber bei dem
verwendeten Lasersystem bereits bandbreitenbegrenzt ist, erweist sich dieser Ansatz
als schwierig, kann aber z.B. mittels einer Weifilichtquelle erreicht werden. Ohne Puls-
kompression ist eine deutliche Erweiterung des Frequenzbereichs iiber 4 THz hinaus
nicht moglich.

e Die Emittergréfie bietet sowohl bei der EO-Emission als auch fiir den vorgespannten
GaAs-Emitter die Moglichkeit einer Verbesserung der detektierten THz-Feldstéarke.
Die Flachenabhéngigkeit von vorgespanntem GaAs und der EO-Emission unterschei-
det sich aufgrund des unterschiedlichen Sattigungsverhaltens deutlich. Durch eine Ver-
dopplung der Fliche des vorgespannten GaAs Emitters ist 80% mehr Signal zu erwar-
ten. Der EO-Emitter hingegen zeigt bedingt durch eine geringere Sattigung eine weni-
ger stark ausgeprégte Flichenabhingigkeit (25 % Verbesserung fiir eine Verdopplung
der Fliche). Fiir den EO-Emitter ist eine Vergoferung um das Zehnfache realisier-
bar, wihrend fiir den GaAs-Emitter die Verfiigbarkeit hinreichend grofser optischer

85
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Komponenten limitierend ist. !

e Linear mit der Erhohung der elektrischen Vorspannung kann die Konversionseffizienz
des GaAs-Emitters verbessert werden. Beschrinkt wird dieser Ansatz durch Funken-
iiberschlag, dessen Einsetzen aber durch die Verwendung gepulster Hochspannungs-
quellen retardiert werden kann. Als kritisch stellt sich dabei die elektrische Abschir-
mung heraus, die eine deutliche Erhohung des Rauschniveaus nach sich zieht.

e Bedingt durch Phasenfehlanpassung bietet die Verwendung eines dinneren EO-Kri-
stalls das Potential, die Bandbreite des EO-Emitters zu erhohen. Die insgesamt emit-
tierte THz-Leistung sinkt jedoch bei einer Reduzierung der Kristalldicke. Analog lafst
sich die THz-Leistung durch dickere Kristalle erh6hen, jedoch ist der hier verwendete
Kristall bereits in einem durch Absorption verursachten Séttigungsbereich.

Eine Verbesserung der EO-Detektion kann hauptséchlich durch zwei Ansédtze erreicht wer-
den:

e Durch die Verwendung kiirzerer optischer Pulse kann die Bandbreite erhoht werden.
Die fiir die Emission diskutierten Beschrinkungen gelten entsprechend.

e Analog zur EO-Emission kann durch Reduzierung der Kristalldicke die Bandbreite
auf Kosten eines schlechteren Signal-Rausch-Verhéltnisses erhoht bzw. durch dickere
Kristalle das Signal-zu-Rauschverhiltnis zu Lasten der Bandbreite verbessert werden.

In der zweiten Hélfte dieser Arbeit wurden erste Anwendungen der realisierten Apparatur
demonstriert. Die Zuverlassigkeit und das hohe Signal-zu-Rauschverhéltnis erster THz-TDS
Messungen wurden durch den Vergleich des gewonnenen komplexen Brechungsindexes von
ZnTe und GaAs mit veroffentlichten Daten belegt. Die nutzbare Bandbreite reichte dabei
von etwa 0,3 THz bis 2,4 THz. Durch die zusétzliche optische Anregung konnte bei der Un-
tersuchung von LT-GaAs-Proben eine Obergrenze fiir das zeitliche Auflésungsvermdégen von
unter 500 fs bestimmt und ein Signal-zu-Rauschverhéltnis von 900:1 fiir eine Einzelmessung
nachgewiesen werden.

Im Hinblick auf zukiinftige Anwendungen kann eine verhéltnismifig einfache Verbes-
serung der Apparatur durch die Verwendung eines etwa 3 cm? groRen, 500 pm dicken
EO-Emitter- und 500 pm dicken Detektorkristalls als guter Kompromifs zwischen Signal-
zu-Rauschverhéltnis und Bandbreite angesehen werden.

Durch denkbare Erweiterungen des Versuchsaufbaus steht eine Fiille weiterer Mefsver-
fahren zur Verfiigung. So kann durch eine Anderung der Strahl-Geometrie THz-TDS bzw.
optisch gepumpte THz-TDS in Reflektion durchgefiihrt werden, wodurch Spektroskopie an
stark absorbierenden Proben ermoglicht wird. Eine Erweiterung zu einem bildgebenden Sy-
stem kann iiber zwei Ansétze erfolgen: Mittels mechanischen Verfahrens der Probe durch den
THz-Fokus kann durch Messung der Absorption fiir jeden Bildpunkt ein zweidimensionales

'Die Grofe des GaAs-Wafers an sich stellt keine echte Beschriankung dar, da durch die Zusammensetzung
eines ,Mosaiks* ein grofser Emitter aus kleinen Teilen konstruiert werden kann.
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Bild der Probe erstellt werden. Ein potentiell sehr viel schnelleres System besteht aus der
flachigen Detektion der Phasen-Retardierung (EO-Detektion) mittels einer CCD-Kamera,
die prinzipiell mit nur einem THz-Puls ein ganzes hochauflésendes Bild aufnehmen kann.
Da fiir derartige Apparaturen hohe THz-Intensitdten notwendig sind, scheint das realisierte
System fiir diese Anwendung pradestiniert.

Physikalisch sehr reizvoll aber experimentell aufwendig ist eine Erweiterung in Richtung
zeitaufgeloster Elektronen-Spin-Resonanz. In Abhéngigkeit von einem angelegten Magnet-
feld konnen Energieniveau-Aufspaltungen auftreten, die Frequenzen iiber 1 THz entsprechen.
Eine zeitaufgeloste Messung der Spin-Dynamik mittels Pump-Probe-Experimenten kénnte
interessante Beitrige auf diesem Gebiet leisten.



Anhang A

Zeit-/ Bandbreiten-Produkt

Bei der Messung der optischen Pulsldnge z.B. mittels Autokorrelation oder FROG wird meist
der zeitliche Abstand zwischen dem zweimaligem Erreichen der halben Pulshéhe (FWHM
- Full Width at Have Maximum) als Pulslinge #,/, angegeben. Entsprechend léft sich im
Frequenzspektrum eine FWHM wy o definieren. Nimmt man einen gaubformigen Pulsver-
lauf an (ein Gaufspuls bleibt auch nach Fouriertransformation ein Gaufpuls; insofern ist
unerheblich, ob man im Frequenz- oder Zeitbereich beginnt) , so erhélt man mittels

1

exp (— (w/Aw)2> =3 (A.1)

den Zusammenhang zwischen dem Gaufischen Aw (halbe Breite bei Abfall auf 1/e relativ

zum Maximum) und wy /o

wij2 = 2Aw VIn2 (A.2)

Einsetzen in den Gaufipuls liefert

exp (— (w/Aw)2> = exp (— (w/w1/2)2 41n 2) (A.3)

Die Fouriertransformation in den Zeitbereich ergibt

wi/2 VT
2y/In 2

Der Vergleich mit exp (— (t/ ty /2)2 41In 2) liefert das Zeit-/ Bandbreiten-Produkt

exp (— (w/w1/2)2 41n 2) o exp (—w%/Q t2/161n 2) (A.4)

2
w1/2 41n2
= (A.5)
161n 2 £
41n2
fiptip = - (A.6)
Aw = 2VInZ (A7)
t1/2

das natiirlich nur fiir Gaufische Pulsformen gilt.
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Anhang B

Autokorrelation des optischen
elektrischen Feldes

In diesem Anhang soll in Anlehnung an [GG99] die Notation A,y (w) fiir das komplexe elek-
trische Feld des optischen Pulses verwandt werden. Die Autokorrelation C'(ws) ist definiert
als

+oo
Cws) = / A () Aot — w3) duo (B.1)

o0

Nimmt man eine gaufférmige Einhiillende (also einen gaufférmigen Intensitdtsverlauf) an

Ao =oxp (- (1)) (B.2)

so ergibt sich aus (B.1)

Clws) = /_:o exp <— (A%)Q) exp (— <“’;ww3>2> dw (B.3)

w=+00
Aw /T w? 2w — w3’
— fl|— B4
22 P ( 2Aw2> o ( V2 Aw P (B4)
VT Aw w?
= "5 exp | ~5 A (B.5)

Um dieses Ergebnis in Abhéngigkeit von der FWHM des Pulses schreiben zu kénnen, wird
das Zeit-/ Bandbreitenprodukt (A.7) bendtigt, womit

2

w3 t1/2
C(ws3) xexp | — 910 2 (B.6)
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Anhang C

Fokusradius

Im folgenden soll an Hand des ABCD-Matrix-Formalismus [Jep96, Yar89| der frequenzab-
héngige Fokusradius hinter einer Linse hergeleitet werden. Dabei wird von einem Emitter
im Abstand d vor der Linse ausgegangen, der Strahlung kollinear emittiert, d.h. mit einem
unendlichen Kriimmungsradius der Phasenfront R(z). Die Notation entspricht [Yar89| bis
auf den Strahlradius r. Ein Schema ist in Abb. 2.6 dargestellt.

Aus der Anfangsbedingung folgt

1 A
— =i (C.1)
qo Ty
2
qo = ’L’IT—TO = ’iZo (02)
A
2
Ty
- C.3
=" (€3)

Der ABCD-Matrix-Formalismus liefert fiir die Propagation durch ein homogenes Medium
den Zusammenhang

@1 =qo+d (C.4)
q =12 +d (C5)
1 1 d—1z
- = = C.6
@ izg+d d2+22 (C.6)
bzw. fiir eine Linse der Brennweite f
1 1 1
- = —_ C.7
q2 o f (©1)
B d—izo_l_d—iz(]—(dQ—i-zg)/f (C8)
&+ f d? + 2} '
D—iZO
_ C.9
d? + 22 (C.9)
mit D =d — (d? + 23)/f
d* + 23 s o D+iz
w o= pr =@ (C.10)
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D—l—’iZO

_ 2 2 U
s = (d—+%)D2+Zg+d (C.11)
D 2 2 /D2 2 2 2
_ Dd +z0)+dg + 23) -I—iZO(d +z20) (C.12)
D2 + 7 D2 +

Da im Fokus der Kriimmungsradius der Phasenfront wieder unendlich ist, ergibt sich die
Bedingung g3 = $(g3) und damit

Z_zo(d2 + 23)

= C.13
q3 D2 T zg ( )
Die Losung der Gleichung
1 D? + 23 A
Sl e N VIR C.14
G @tz (e
liefert durch Auflésung nach dem Fokusradius rp
2o d? + 22
2 _ .2 _ 0 0
e o= Dy (C.15)
Amrg &+ A (C.16)
- om AN D222 ’
d? + 22
_ 2 0

Aus der Bedingung g3 = $(¢3) erhélt man auch die Position des Fokus dp mit (C.12)

D(d* + 25) + d'(D? + 23)
D? + zg

=0 (C.18)

D(d? + 23)

dp = d' = —
o D? + 22

(C.19)



Anhang D

Gruppenbrechungsindex

Die Einhiillende (bzw. die Modulation) einer optischen Welle breitet sich mit einer Ge-
schwindigkeit aus, die sich im allgemeinen von der Phasengeschwindigkeit v der optischen
Tragerwelle im Medium unterscheidet. Diese Ausbreitungsgeschwindigkeit der Modulation
und damit der Intensitdt ist gegeben als [Hec94|

_dw
 dk
Offensichtlich muf man damit auch einen neuen Brechungsindex einfiihren, den Gruppen-

Vg (D.1)

brechungsindex

ng = c/vgy (D.2)

der sich in dispersiven Medien (dn/dw # 0) deutlich vom Brechungsindex n unterscheiden
kann. Setzt man nun (D.1) in (D.2) ein, so erhélt man

dk
ng = C% (D3)
und mit k = nw/c
d
ng = -~ (nw) (D.4)
d
- n+w£ (D.5)

Die Abhéngigkeit von der Wellenlénge erhélt man durch w = kc¢/n und k = 27/X zu

w)\an_n

- n— D.
" "7 Tore dh (D-6)
dn
— -\ D.7
n=Aos (D.7)

Fiir optische Medien nimmt der Brechungsindex im Bereich normaler Dispersion mit der
Frequenz zu (dn/dw > 0), so daf vy, < v.
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Anhang E

EO-Phasenanpassung

Wie in Abschnitt 3.3 erlautert, beruht die EO-Emission auf Frequenzmischen. Dabei wird
die Frequenz eines Photons aus dem optischen Pumpstrahl gerade um die Frequenz des
generierten THz vermindert. Da dabei Impulserhaltung gelten muf, ergibt sich

I k(wopt) = hk(wopt — wrmz) + hk(wrm,) (E.1)

Auch der Detektionsprozefs der dynamischen Doppelbrechung durch das anliegende THz-
Feld kann als Frequenzmischen betrachtet werden (siehe Abschnitt 4.2), wobei die Frequenz
des optischen Photons durch Mischen mit den THz-Photonen um dessen Frequenz erhoht
oder vermindert wird. Entsprechend ergeben wieder durch Impulserhaltung die Bedingungen

hk(wopt) + hk(wTHz) = hk(wopt + wTHz) (EQ)

hk:(wopt) = hk:(wopt — wTHZ) + hk(wTHz) (E3)

was der Gleichung des Emissionprozesses entspricht. Da wrp, < wept, gilt in guter Ndherung

dk(w,
k(wopt £ wrh,) = k(wept) £ wTHz% (E.4)
Damit ergibt sich sowohl aus (E.1) als auch aus (E.2)
dk(w
k(wrnz) = wra 7(dufpt) (E.5)
was mittels ¥ = nw/c und (D.5) zu der Bedingung fiir Phasenanpassung fiihrt.
d
n(wTHZ) = % [n(UJ) w]w:wopt (EG)
dn(w,
= ftsopt) +opt T2 ) (E7)

Die Phasengeschwindigkeit der THz-Strahlung muf also sowohl im EO-Generations- wie
auch im Detektionsprozefs der Gruppengeschwindigkeit der optischen Strahlung fiir optimale
Phasenanpassung gleichen.

93



Literaturverzeichnis

[AMSC91] S. Augst, D. D. Meyerhofer, D. Strickland, and S. L. Chin, Laser ionization of

[BCK 98]

[Bri00]

[BRT94]

[CBL*9g]

[CZ99]

[Dem00]

[DZA92]

1GG9Y]

[Gre9l]

[Gri93]

noble gases by Coulomb-barrier suppression, J. Opt. Soc. Am. B 8 (1991), no. 4,
858-867.

H. J. Bakker, G. C. Cho, H. Kurz, Q. Wu, and X.-C. Zhang, Distortion of
terahertz pulses in electro-optic sampling, J. Opt. Soc. Am. B. 15 (1998), no. 6,
1795-1801.

Encyclopedia Britannica 2000, CD, 2000.

P. K. Benicewicz, J. P. Roerts, and A. J. Taylor, Scaling of terahertz radiati-
on from large-aperture biased photoconductors, J. Opt. Soc. Am. B 11 (1994),
no. 12, 2533-2546.

Y. Cai, I. Brener, J. Lopata, J. Wynn, L. Pfeiffer, and J. B. Stark, Coherent
terahertz radiation detection: Direct comparison between free-space electro-optic
sampling and antenna detection, Appl. Phys. Lett. 73 (1998), no. 4, 444-446.

Q. Chen and X.-C. Zhang, Polarization modulation in optoelectronic generation
and detection of terahertz beams, Appl. Phys. Letters 74 (1999), no. 23, 3435—
3437.

Wolfgang Demtroder, Laserspektroskopie, vol. 4, Springer, 2000.

Justin T. Darrow, Xi-Cheng Zhang, and David H. Auston, Saturation Proper-
ties of Large-Aperture Photoconducting Antennas, IEEE Journal of Quantum
Electronics 28 (1992), no. 6, 1607-1616.

G. Gallot and D. Grischkowsky, Electro-optic detection of terahertz radiation, J.
Opt. Soc. Am. B 16 (1999), no. 8, 1204-1212.

Walter Greiner, Klassische Elektrodynamik, vol. 5, Harri Deutsch, 1991.

D. Grischkowsky, Nonlinear generation of sub-psec pulses of THz electromagnetic
radiation by optoelectronics - applications to time-domain spectroscopy, Frontiers
in nonlinear optics The Sergei Akhmanov Memorial Volume (1993), 196
227.

94



LITERATURVERZEICHNIS 95

[GSD*92

[GZM 99

[Ham93)|

[HDZ190]

[Hec94]

[HHMT73)|

[HSGF93]

[HSGF94]

[HTPZ00]

[HVD66]

[HZP99]

[JAT5)

[JacT5]

[Jep96)

[1G98]

B. I. Greene, P. N. Saeta, Douglas R. Dykaar, S. Schmitt-Rink, and Shun Lien
Chuang, Far-Infrared Light Generation at Semiconductor Surfaces and Its Spec-

troscopic Applications, IEEE Journal of Quantum Electronics 28 (1992), no. 10,
2302-2312.

G. Gallot, Jiangquan Zhang, R. W. McGowan, Tae-In Jeon, and D. Grisch-
kowsky, Measurements of the THz absorption and dispersion of ZnTe and their

relevance to the electro-optic detection of THz radiation, Appl. Phys. Letters 74
(1999), no. 23, 3450-3452.

Harold Hamster, Generation of Sub-Picosecond Terahertz Radiation by Laser-
Produced Plasmas, Ph.D. thesis, University of California at Berkeley, University
Microfilms, Inc. 300 North Zeeb Road, Ann Arbor MI 48106-1346, 1993.

B. B. Hu, J. T. Darrow, X.-C. Zhang, D. H. Auston, and P. R. Smith, Optically
steerable photoconducting antennas, Appl. Phys. Lett. 56 (1990), no. 10, 886—
888.

E. Hecht, Optik, vol. 3, Addison-Wesley, 1994.

T. Hattori, Y. Homma, A. Mitsuishi, and M. Tacke, Opt. Commun. 7 (1973),
229.

H. Hamster, A. Sullivan, S. Gordon, and R. W. Falcone, Phys. Rev. Lett. 71
(1993), 2725.

H. Hamster, A. Sullivan, S. Gordon, and R. W. Falcone, Short-Puls terahertz
radiation from high-intensity-laser-produced plasmas, Physical Review E 49
(1994), no. 1, 671-677.

P. Y. Han, M. Tani, F. Pan, and X.-C. Zhang, Use of the organic crystal DAST
for terahertz beam applications, Optics Letters 25 (2000), no. 9, 675-677.

R. T. Hall, D. Vrabec, and J. M. Dowling, A High-Resolution, Far Infrared
Double-Beam Lamellar Grating Interferometer, Appl. Opt. 5 (1966), 1147.

D. Hashimshony, A. Zigler, and K. Papadopoulos, Appl. Phys. Lett 74 (1999),
1669.

A. M. Johnson and D. H. Auston, Microwave switching by picosecond photocon-
ductivity, IEEE J. Quantum Electronics 11 (1975), 283-287.

J. D. Jackson, Classical electrodynamics, vol. 2, John Wiley, 1975.

Peter Uhd Jepsen, Generation and applications of THz radiation, Ph.D. thesis,
Aarhus University, September 1996.

Tae-In Jeon and D. Grischkowsky, Characterization of optically dense, doped
semiconductors by reflection THz time domain spectroscopy, Appl. Phys. Letters
72 (1998), no. 23, 3032-3034.



96

LITERATURVERZEICHNIS

[JWS*96]

[KG92|

[Kib66]

[LHS'99]

[LHSNOY|

[LJR]

[LJROO]

[LLK96]

[Nol93)]

[NWHO96]|

[Othos]

[Pal]

[PMW98]

[PR97|

[SANSS]

P. Jepsen, C. Winnewisser, M. Schall, V. Schyja, S. R. Keiding, and H. Helm,
Detection of THz pulses by phase retardation in lithium tantalate, Physical Re-
view E 53 (1996), no. 4, 3052-3054.

N. Katzenellenbogen and D. Grischkowsky, Electrical characterization to 4 THz
of N- and P-type GaAs using THz time-domain spectroscopy, Appl. Phys. Letters
61 (1992), no. 7, 840-842.

T. W. B. Kibble, Mutual Refraction of Electrons and Photons, Physical Review
150 (1966), no. 4, 1060-1069.

A. Leitenstorfer, S. Hunsche, J. Shah, M. C. Nuss, and W. H. Knox, Femtosecond
Charge Transport in Polar Semiconductors, Physical Review Letters 82 (1999),
no. 25, 5140-5143.

A. Leitenstorfer, S. Hunsche, J. Shah, and M. C. Nuss, Detectors and sources
for ultrabroadband electro-optic sampling: Experiment and theory, Appl. Phys.
Lett. 74 (1999), no. 11, 1516-1518.

T. Loffler, F. Jacob, and H. G. Roskos, Springer Series of Ultrafast Phenomena
XI1I, vol. XII, Springer.

T. Lofler, F. Jacob, and H. G. Roskos, Generation of terahertz pulses by pho-
toionization of electrically biased air, Applied Physics Letters 77 (2000), no. 3.

C. H. Lai, R. Liou, T. C. Katsouleas, P. Muggli, R. Brogle, C. Joshi, and W. B.
Mori, Phys. Rev. Lett. 77 (1996), 4764.

W. Nolting, Elektrodynamik, Grundkurs: Theoretische Physik, vol. 3, Verlag
Zimmermann-Neufang, 1993.

Ajay Nahata, Aniruddha S. Weling, and Tony F. Heinz, A wideband coherent
terahertz spectroscopy system using optical rectification and electro-optic samp-
ling, Appl. Phys. Lett. 69 (1996), no. 16, 2321-2323.

Andreas Othonos, Probing ultrafast carrier and phonon dynamics in semicon-
ductors, Journal of Applied Physics 83 (1998), no. 4, 1789-1830.

Edward D. Palik, Handbook of Optical Constants of Solids.

Sang-Gyu Park, M. R. Melloch, and A. M. Weiner, Comparison of terahertz
waveforms measured by electro-optic and photoconductive sampling, Appl. Phys.
Lett. 73 (1998), no. 22, 3184-3186.

S. S. Prabhu and S. E. Ralph, Carrier dynamics of low-temperature-grown GaAs
observed via THz spectroscopy, Appl. Phys. Lett. 70 (1997), no. 18, 2419-2421.

P. R. Smith, D. H. Auston, and M. C. Nuss, Subpicosecond photoconducting
dipole antennas, IEEE J. Quantum Electron. 24 (1988), 255-260.



LITERATURVERZEICHNIS 97

[Sch96]

[SG93]

[She|

[SHK]

SJ00]

[VRW94]

[Win99)

[WJST97]

[WZ96]

[XZA92]

[Yars9]
[YRST1]

|ZDH* 90|

[ZHDA90)

Michael Schall, Aufbau eines Terahertz-Spektrometers und Bestimmung opti-
scher Figenschaften von Materialien im Frequenzbereich zwischen 100 GHz und
1,5 THz, Master’s thesis, Albert-Ludwigs-Universitét, Freiburg im Breisgau, Mai
1996.

Peter N. Saeta and Benjamin 1. Greene, Short terahertz pulses from semicon-
ductor surfaces: The importance of bulk difference-frequency mizing, Appl. Phys.
Lett. 63 (1993), no. 25, 3482-3484.

Y. R. Shen, The Principles of Nonlinear Optics.

M. Schall, H. Helm, and S. R. Keiding, Fur infrared properties of electro-optic
crystals measured by THz time-domain spectroscopy, zur Verdffentlichung einge-
reicht.

Michael Schall and Peter Uhd Jepsen, Photoexcited GaAs surfaces studied by
transient terahertz time-domain spectroscopy, Optics Letters 25 (2000), no. 1,
13-15.

Kai Victor, Hartmut G. Roskos, and Christian Waschke, Efficiency of
submillimeter-wave generation and amplification by coherent wave-packet oscil-
lations in semiconductor structures, Journal of the Optical Society of America
B 11 (1994), no. 2, 2470.

Carsten Winnewisser, Elektrooptische Detektion von ultrakurzen elektromagne-
tischen Pulsen, Ph.D. thesis, Albert-Ludwing-Universitat Freiburg, Marz 1999.

C. Winnewisser, P. Uhd. Jepsen, M. Schall, V. Schyja, and H. Helm, Electro-
optic detection of THz radiation in LiTaOs, LiNbOs and ZnTe, Appl. Phys.
Lett. 70 (1997), no. 23, 3069-3071.

Q. Wu and X.-C. Zhang, Ultrafast electro-optic field sensors, Appl. Phys. Lett.
68 (1996), no. 12, 1604-1606.

L. Xu, X.-C. Zhang, and D. H. Auston, Terahertz beam generation by femto-
second optical pulses in electro-optic materials, Appl. Phys. Lett. 61 (1992),
no. 15, 1784-1786.

Amnon Yariv, Quantum FElectronics, vol. 3, John Wiley, 1989.
K. H. Yang, P. L. Richards, and Y. R. Shen, Appl. Phys. Lett. 19 (19971), 320.

X.-C. Zhang, J. T. Darrow, B. B. Hu, D. H. Auston, M. T. Schmidt, P. Tharp,
and E. S. Yang, Optically induced electromagnetic radiation from semiconductor
surfaces, Appl. Phys. Lett. 56 (1990), no. 22, 2228-2230.

X.-C. Zhang, B. B. Hu, J. T. Darrow, and D. H. Auston, Generation of fem-
tosecond electromagnetic pulses from semiconductor surfaces, Appl. Phys. Lett.
56 (1990), no. 11, 1011-1013.



