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1. Einleitung

Bei der Herstellung von Halbleitermaterialien, die fiir den Einsatz in photonischen und
optoelektronischen Bauelementen geeignet sind, konnten in den letzten 10 bis 20 Jah-
ren Fortschritte erzielt werden, die so bedeutende Entwicklungen wie beispielsweise den
Quantenkaskadenlaser ermoglichten. Fiir dieses Bauelement ist das Wachstum von Halb-
leiterheterostrukturen mit einer Genauigkeit von einer Monolage notwendig, durch die
hochreine Kristallschichten erzeugt werden kénnen. Um den Stromtransport iiber den
aktiven Bereich des Quantenkaskadenlasers zu gewihrleisten, ist ferner eine gezielte Do-
tierung mit Fremdatomen erforderlich. Die Konstruktion dieses Bauelements fiir den
Wellenlédngenbereich von 10 bis 100 pm ist durch ein detailliertes Verstindnis quanten-
mechanischer Relaxations- und Transportprozesse gelungen. In der Herstellung kann die
zu erbringende Prézision nur durch die Molekularstrahl-Epitaxie (engl.: Molecular Be-
am Epitazy, MBE') erreicht werden. Sie verhindert effektiv den Einbau von intrinsischen
Gitterstorungen.

Doch gerade mit dieser neuen MBE-Technologie ist in den letzten ca. 13 Jahren
eine Materialklasse entdeckt worden, deren Relevanz fiir elektronische oder optoelek-
tronische Bauelemente gerade aus einer hohen Dichte intrinsischer Stérstellen herriihrt.
Prominentestes und wichtigstes Beispiel ist das bei niedrigen Temperaturen gewachsene
Galliumarsenid (GaAs), das im weiteren mit dem gebréuchlichen Ausdruck LTG GaAs
(Low Temperature Grown GaAs) bezeichnet wird. Im Gegensatz zur Herstellung des
ITI-V—Verbindungshalbleiters GaAs in seiner hochreinen Form, die bei Aufdampftempe-
raturen von 600 °C stattfindet, wird LTG GaAs bei deutlich reduzierten Temperaturen
von 180 °C bis 400 °C auf das Substrat aufgedampft. Dies hat einen massiven Einbau
von intrinsischen Storstellen und eine daraus resultierende nichtstéchiometrische Zusam-
mensetzung zur Folge. Die im Jahre 1988 von Smith et al. [1] gemachte Entdeckung, daf3
sich sogenannte Back-gating-Effekte in Feldeffekttransistoren (FET) mit der Verwen-
dung von LTG GaAs als Basismaterial vollstédndig eliminieren lassen, hat dieses Material
in den Mittelpunkt des Interesses von vielen Forschergruppen geriickt.

1Sofern méglich, werden in dieser Arbeit deutsche Fachbegriffe verwendet. Die iiblicherweise gebrauch-
ten englischen Begriffe werden erwihnt sowie gebriuchliche Abkiirzungen eingefiihrt.



1. EINLEITUNG

Es ist auf den ersten Blick erstaunlich, dafl die gleiche Technologie zur Herstel-
lung hochreiner Halbleiterschichten auch zum Wachstum des defektreichen LTG GaAs
benotigt wird. Dies 148t sich mit der notwendigen Kontrolle, die zur Herstellung hochwer-
tiger GaAs—Schichten unabdingbar ist, erklidren: Trotz Storstellendichten, die {iber ein
Prozent aller Gitterpldtze ausmachen kénnen, sind die MBE-gewachsenen LTG GaAs—
Schichten monokristallin. Es liegt also die Zinkblendestuktur des direkten Halbleiters
GaAs vor. Dies ist zum einen fiir die optoelektronischen Eigenschaften des Materials
und zum anderen aus technologischer Sicht wesentlich, da somit die Moglichkeit der
Verwendung des Materials in komplexen Bauelemente aus einkristallinen Halbleitern
gewdhrleistet ist.

Im Gegensatz zum anfangs erwédhnten Beispiel des auf hochreinen Halbleiterstruk-
turen aufbauenden Quantenkaskadenlasers — dessen physikalische Grundprinzipien gut
verstanden sind — beruhen Anwendungen, die auf bei niedrigen Temperaturen gewach-
senen Halbleitern basieren, eher auf experimentellen Erfahrungen als auf einem genauen
Versténdnis der zugrundeliegenden Physik. Dies hat sich seit 1988 nur teilweise geéndert.

Schon kurz nach der ersten Anwendung von LTG GaAs in FETs wurde neben der
fiir die Eliminierung der Back—gating—Effekte wichtigen elektrischen Eigenschaft der ho-
hen Durchbruchsfeldstirke eine damit eng verkniipfte Eigenschaft entdeckt: Optisch
induzierte freie Ladungstriger relaxieren (bei geeigneten Herstellungsparametern) auf
Pikosekunden—Zeitskala. Die Kombination von hohem spezifischen Widerstand — der je-
doch erst in einem dem Wachstum folgenden Temperschritt erreicht wird — und schnel-
ler Ladungstrigerrelaxation prédestiniert das Material fiir den Einsatz in ultraschnellen
optoelektronischen Bauelementen mit hohen Wiederholraten. In einem einfachen Mo-
dell kann ein optoelektronisches Bauelement folgendermaflen realisiert werden: Zwischen
zwei auf das Halbleitermaterial aufgebrachte Metallkontakte wird eine Spannung ange-
legt. Der hohe Widerstand verhindert einen nennenswerten Stromfluf}. Das Bauelement
18t sich mit einem kurzen Laserpuls schalten. Dieser induziert einen Strom im Halblei-
termaterial, dessen Dauer in erster Ndherung entweder durch den Kontaktabstand iiber
die Driftzeit der Ladungstriger oder aber durch die Lebensdauer der freien Ladungs-
trager gegeben ist. Wollte man mit hochreinem MBE-gewachsenen GaAs Schaltzeiten
unterhalb einer Pikosekunde erzielen, so wiren Elektrodenabstinde von wenigen zehn
Nanometern erforderlich, da die Lebensdauer freier Ladungstriger mit Nanosekunden
fiir die Schaltzeitbegrenzung nicht in Frage kommt. Dies wird bei LTG GaAs durch den
Ladungstrigereinfang erreicht. Es ist unbestritten, daf} die kurze Lebensdauer freier La-
dungstriger durch die grofle Anzahl intrinsischer Storstellen zustande kommt. Allerdings
ist bis heute nicht geklirt, ob Punktdefekte oder aber Arsenausscheidungen, die sich bei
dem Temperschritt bilden, fiir die optoelektronischen Eigenschaften verantwortlich zu
machen sind. Um so erstaunlicher ist die Tatsache, daf} sich von den seit 1988 zu diesem
Material gemachten Veroffentlichungen nur schiatzungsweise 5 % mit der Relaxationsdy-



namik optisch generierter Ladungstriger beschiftigt.

Schon das einfache Modell des optoelektronischen Schalters wirft eine Reihe von Fra-
gen auf, die die eingehendere Untersuchung der ultraschnellen Ladungstrigerrelaxation
motivieren. So 148t sich die Auswahl eines bestimmten LTG GaAs—Materials in folgender
Frage formulieren:

e Welche Herstellungsparameter eignen sich im besonderen Mafle fiir ultraschnelle
Relaxation freier Ladungstriger und damit fiir schnelle optoelektronische Bauele-
mente 7

Diese Frage beinhaltet ein wesentliches Problem, das die gesamte Literatur zu LTG GaAs
durchzieht. Aufgrund des groflen Parameterraumes, der zur Herstellung des Materials
zur Verfiigung steht, sind allgemeingiiltige Aussagen nur schwer zu machen. Zudem be-
steht eine wesentliche Aufgabe darin, das Wachstum in der MBE—-Anlage zu optimieren.
Die gestellte Frage wird in Kapitel 4 behandelt. Es werden die Herstellungsparame-
ter diskutiert und festgelegt. Ferner wird eine strukturelle sowie grundlegende optische
Charakterisierung des fiir schnelle optoelektronische Bauelemente optimierten Materials
durchgefiihrt. Dabei 1483t sich die vorhandene Stérstellendichte in dem verwendeten LTG
GaAs abschitzen.

Die Untersuchung der Ladungstrigerdynamik nach optischer Anregung ist in bishe-
rigen Veroffentlichungen fast ausschlieffilich auf die Bestimmung der Einfangzeit freier
Ladungstréiger begrenzt. Hierbei ist zu beobachten, dal zum gréfiten Teil unkritisch mit
den verwendeten experimentellen Methoden umgegangen wird. Bei detaillierten zeitauf-
gelosten Untersuchungen, die in Kapitel 5 diskutiert werden, zeigt sich ein komplexeres
Bild der Relaxationsdynamik als es bisherige Veroffentlichungen vermuten lassen. Ge-
zielt wird sowohl die Relaxationsdynamik freier Elektronen als auch die Dynamik von
Ladungstriger reduzierter Mobilitéit in bandliickennahen Zustinden bestimmt. Durch
die Kombination verschiedener Lasersysteme lafit sich zudem die Dynamik der in tiefen
Storstellen eingefangenen Ladungstriger weiterverfolgen. Hierdurch kann eine weitere
wesentliche Frage diskutiert werden:

e Auf welcher Zeitskala rekombinieren in tiefen Storstellen eingefangene Ladungs-
triager in LTG GaAs 7

Dies ist eine Kernfrage, die {iber die Tauglichkeit des Materials fiir die ultraschnelle Opto-
elektronik entscheidet. Wieder kann man sich anhand des einfachen Modellschalters ver-
deutlichen, dafl eine erheblich l&ngere Rekombinationszeit eingefangener Ladungstriger
den Vorteil des schnellen Einfangs freier Ladungstriger stark reduziert: Eingefangene
Ladungstréger schirmen das extern angelegte Feld effektiv ab. Somit sind zumindest
hochste Schaltraten eines solchen optoelektronischen Bauelements durch eine eventuell
langsame endgiiltige Ladungstriagerrekombination beschrankt.



1. EINLEITUNG

Weiteren Einblick in die Ladungstrigerdynamik bietet Kapitel 6, in dem noch einmal
auf die freie Ladungstrigerrelaxation eingegangen wird. Dies geschieht nun unter dem
Aspekt hoher freier Ladungstriagerdichten, wobei u.a. folgende Frage beleuchtet wird:

e Inwieweit reduzieren Sattigungseffekte in LTG GaAs die Tauglichkeit des Materials
fiir die ultraschnelle Optoelektronik?

Uber das in der Literatur kaum untersuchte Sittigungsverhalten von LTG GaAs kénnen
sowohl Aussagen iiber den Ladungstrigereinfang als auch iiber die endgiiltige Rekombi-
nation gemacht werden. Experimentell bietet dabei die Verwendung von THz-Pulsen als
Testpulse die Moglichkeit, selektiv freie Ladungstréger zu beobachten. Beim Vergleich
von LTG GaAs-Materialien mit verschiedenen Herstellungsparametern zeigen sich deut-
liche Unterschiede in der transienten Mobilitéit der Ladungstriger. Die Verlangsamung
der Dynamik bei extrem hohen Ladungstrigerdichten ist nur teilweise konform mit den
im vorherigen Kapitel entwickelten Vorstellungen. Es wird eine sehr komplexe Dyna-
mik erkennbar, die nicht in bisher iiblichen einfachen Relaxationsmodellen beschrieben
werden kann.

Mit einer Zusammenfassung der Ergebnisse und einem Ausblick beschlie3t Kapitel 7
die vorliegende Arbeit.

Fiir das Versténdnis der in dieser Arbeit durchgefiithrten Experimente und ihrer In-
terpretation ist ein Uberblick iiber die elektrischen und optischen sowie den strukturellen
Eigenschaften von GaAs im Allgemeinen und von LTG GaAs im Besonderen erforder-
lich. Dieser erfolgt in Kapitel 2. Hierbei wird die Komplexitit von defektreichen III-
V-Materialien deutlich. Den Abschlufl dieses Kapitels bilden ein Uberblick iiber bereits
verwirklichte Anwendungen mit LTG GaAs und eine kurze Beschreibung einer im Rah-
men dieser Arbeit entwickelten schmalbandigen THz-Patchantenne auf Basis von LTG
GaAs.

Die Untersuchung ultraschneller elektronischer Prozesse, die sich auf der Femtosekun-
denskala (107'° s) abspielen, kann nicht iiber elektronische MeBverfahren erfolgen. Die
verwendeten optischen Methoden und die Mdoglichkeiten der zur Verfiigung stehenden
Laser werden in Kapitel 3 nédher erldutert. Der synchrone Einsatz von Laseroszillato-
ren mit unterschiedlicher Lichtfrequenz erweist sich fiir die hier gestellten Fragen als
besonders zweckméifig.



2. Grundlagen

Optische und elektrische Eigenschaften hochreinen Galliumarsenids sind sehr genau un-
tersucht. Allein die genaue Kenntnis der Bandstruktur erlaubt schon das Verstindnis
linearer Licht-Materie—Wechselwirkungen. Auch Mobilititen freier Ladungstrdiger und
damit Leitfihigkeiten werden durch die Bandstruktur bestimmt. Die komplexe Dynamik
bei sich im hohen Grade nicht im Gleichgewicht befindender Ladungstriger, wie sie nach
einer Anrequng mit einem kurzen optischen Laserpuls auftritt, wird durch Streuprozes-
se verschiedener Arten bestimmt. Teilweise sind Zeitskalentrennungen schwierig, jedoch
lassen sich z.B. Phononstreuprozesse von Ladungstriger—Ladungstriger—Streuungen ein-
deutig separieren und auch theoretisch beschreiben. Dies gelingt bei GaAs, das bei redu-
zierten Temperaturen hergestellt wird, nicht. Es treten grundlegend andere Effekte in der
Kurzzeitdynamik auf, die nicht oder nur geringfiigig von der (gestérten) Bandstruktur
des Materials bestimmt werden. Auf den relevanten Pikosekunden—Zeitskalen dominie-
ren Prozesse, bei denen Materialdefekte involviert sind. Dies macht den Unterschied zu
hochreinem GaAs aus.

Im ersten Abschnitt 2.1 dieses Kapitels werden zuerst wesentliche optische und elek-
trische Eigenschaften von hochreinem GaAs erldutert. Dazu wird im besonderen auf die
Bandstruktur von GaAs eingegangen. Elektronische und optisch nichtlineare Effekte, die
sich nur in Kurzzeit-Experimenten beobachten lassen, werden beschrieben und Grund-
begriffe der Halbleiterspektroskopie eingefiihrt. Der néchste Abschnitt 2.2 gibt einen
kurzen Uberblick iiber bei niedrigen Temperaturen gewachsenes GaAs. Auf die Tatsa-
che, daf§ es sich hier um eine ganze Materialklasse handelt, wird dabei besonderen Wert
gelegt. Die einzelnen Herstellungsparameter, die jeder fiir sich die Eigenschaft dieses spe-
ziellen Materials beeinflussen kénnen, werden in einzelnen Unterabschnitten beschrieben.
Auf die Bedeutung der einzelnen Parameter fiir die besonderen Eigenschaften von LTG
GaAs wird dabei parallel eingegangen. Dies umfafit die Beleuchtung der prinzipiellen
Schwierigkeiten beim Herstellungsproze. Im Abschnitt 2.3, das den Einsatz des Mate-
rials fiir optoelektronische Anwendungen beschreibt, wird u.a. eine im Rahmen dieser
Arbeit entwickelte Patchantenne vorgestellt. Ein Uberblick iiber alternative Materialien
beschliefit dieses Kapitel.



2. GRUNDLAGEN

2.1. Elektrische und optische Eigenschaften von GaAs

Das Interesse am Einsatz von I1I-V Verbindungshalbleitern und dabei speziell von GaAs
als Bausteine fiir schnelle elektrische und optoelektronische Schalter beruht auf den ge-
geniiber Silizium iiberlegenen Eigenschaften wie hohe Mobilitdt und hohe Absorption
von Licht oberhalb der Bandliicke. Fiir die Groproduktion ungeeignet — da zu kosten-
intensiv — haben sich fiir hochreines GaAs, das mittels der Molekularstrahl-Epitaxie
(MBE) (engl: Molecular Beam Epitazy) hergestellt wird, Spezialanwendungen aufgrund
der genannten Eigenschaften ergeben. Auf der anderen Seite erméglicht es der Fortschritt
beim MBE-Wachstum mit der Herstellung hochreiner Materialien Fragestellungen der
Grundlagenphysik zu untersuchen.

2.1.1. Bandstruktur und lineare Absorption

Mobilitat und Absorption werden grundlegend von der Bandstruktur E(k) im rezipro-
ken Kristallgitter bestimmt. Die Energiedispersion E(k) als Resultat der Periodizitét des
Kristalls spiegelt dessen Symmetrieeigenschaften wider. Die elektronischen Eigenfunk-
tionen zu den Eigenwerten E sind nach dem Bloch‘schen Theorem Produkte aus Bloch-
Funktionen, die die Translationssymmetrie des Gitters besitzen, und aus einhiillenden
ebenen Wellen [2]. Abbildung 2.1 zeigt schematisch die Bandstruktur von GaAs entlang
der Achsen hoher Symmetrie. Bei k = 0 sind zwei Valenzbénder entartet. Aufgrund
der unterschiedlichen Bandkriimmungen ist diese Entartung fiir k # 0 aufgehoben. Fiir
die Beweglichkeit p von Ladungstrigern hat die Bandkriimmung eine entscheidende
Bedeutung. In der Drude—Theorie freier Ladungstréiger ist p proportional zur Ladungs-
trigermasse [3]. Bei freien Ladungstrégern in einem Band des Festkorpers ist fiir diese
Masse die effektive Masse m* anzusetzen. Sie ist definiert als

m* = hQ(%)l (2.1)

und somit umgekehrt proportional zur Kriimmung des betrachteten Bandes. Die Berech-
tigung der Bezeichnung , freie Ladungstriger” ergibt sich aus der parabolischen Ndherung
der Bandstruktur nahe der Extrema der Bander am I'-Punkt:

h2k?
o2m*

Ek) =Eq; + (2.2)
Die Ladungstriger verhalten sich demnach wie freie Teilchen mit der Masse m*. Die
beiden oberen Valenzbinder werden auch als Schwerloch— (hh) bzw. Leichtlochband (lh)
(engl.: heavy hole, light hole ) bezeichnet, da sie gemif} ihrer unterschiedlichen negativen
Bandkriimmungen entsprechende (positive) Massen m* besitzen, die positiv geladenen
Lochern zugeordnet werden konnen. Es existiert ferner ein abgespaltenes Band (SO)
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Abbildung 2.1.: Schematische Bandstruktur von GaAs entlang Richtungen hoher Sym-
metrie (nach [4]). Die eingezeichneten Energieabsténde sind in Tabelle 2.1.1 auf-
gelistet.

(engl.:split—off ), dessen Maximum 0.34 eV unterhalb von Schwer- und Leichtlochband
liegt. Am Vergleich der in Tabelle 2.1.1 aufgelisteten Massen erkennt man, dafl die Be-
weglichkeit wesentlich durch Elektronen im Leitungsband um k = 0 bestimmt wird.

Jeder Halbleiter zeichnen sich im intrinsischen Fall durch ein mit Elektronen besetztes
Valenzband und ein unbesetztes Leitungsband aus. Hieraus resultiert u.a. ihr hohe spe-
zifische Widerstand. Bei typischen Bandliicken auf der Energieskala von Elektronenvolt
(eV) konnen thermische Besetzungen bei Raumtemperatur vernachléssigt werden, da fiir
T= 300 Kelvin die thermische Energie ca. kg'T = 25 meV betrigt und so zwei Grofien-
ordnungen kleiner als die jeweilige Bandliicke ist. Hierbei bezeichnet kg die Boltzmann—
Konstante. Fiir GaAs betrigt die Bandliicke bei Raumtemperatur Eg = 1.423 eV. Die
lineare Absorption a(fiw) einer elektromagnetischen Welle der Photonenenergie fiw =
E ist demnach allein durch Interbandiibergéinge, d.h. optische Uberginge von den Va-
lenzbéndern zum Leitungsband, bestimmt. Die sich aus dem FEinteilchenbild ergebene
Zustandsdichten D;(E) der Bénder i eines dreidimensionalen Kristalls liefern einen wur-
zelformigen Beitrag zur Absorption. Die Energiedispersion geht in die Zustandsdichten
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Fundamentale Bandliicke E¢ (300 K) 1.423 eV
Fundamentale Bandliicke E¢ (10 K) 1.521 eV
Energetischer Abstand I'—L-Tal AEpy, 0.29 eV
Energetischer Abstand I'—=X-Tal AErx 0.52 eV
Energetischer Abstand SO-HH AEgq 0.34 eV
effektive Masse my. 0.063
effektive Masse m| 0.52
effektive Masse m¥% 0.82
Schwerloch—Masse 0.45
Leichtloch—Masse 0.076
Split—Off-Masse 0.145
Exzitonradius 15 nm
Spezifische Leitfihigkeit 10770 tem !
Beweglichkeit 8000 cm?(Vs) ™!

Tabelle 2.1.: Wichtige physikalische Gréfien von GaAs nach [5, 6]. Die effektiven Massen
sind in Einheiten von Elektronenmassen angegeben.

wieder iiber die effektiven Massen ein:

*

Di(E) = —i_/E - Eq (2.3)

e

N

Fiir die Absorption folgt aus der Abhéngigkeit der jeweiligen Zustandsdichte von der ef-
fektiven Masse, dafl dem Leichtlochband eine wesentlich geringere Bedeutung zukommt
als dem Schwerlochband. Fiir das abgespaltene SO-Band gilt die gleiche Argumentation
mit der zusétzlichen Einschréinkung, dal SO-Leitungsbandiibergéinge erst fiir Photonen-
energien oberhalb 1.76 eV auftreten konnen. Die lineare Absorption ist proportional zur
kombinierten Zustandsdichte der Binder und fiir Energien oberhalb Eg ergibt sich aus
dem Einteilchenbild die in Abbildung 2.2 gestrichelt dargestellte Abhéngigkeit:

a(E) x agy/E — Eg. (2.4)

Es ist charakteristisch, daf bei einem optischen Ubergang neben der Erzeugung ei-
nes Elektrons im Leitungsband ein Loch im Valenzband erzeugt wird. Dies folgt di-
rekt aus der Ladungserhaltung. So ergibt sich eine starke Modifikation von «(E) durch
Mehrteilchenbeitrige aufgrund der Coulomb—Wechselwirkung: Unterhalb des Absorpti-
onskontinuums treten gebundene Elektron-Loch—Zustdnde — sogenannten Exzitonen —
auf, deren Wellenfunktionen Losungen des quantenmechanischen Wasserstoffproblems
sind. In GaAs betriagt die Bindungsenergie des Exzitons im Grundzustand 4 meV. Auch
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Abbildung 2.2.: Vergleich der linearen Absorption in GaAs gerechnet im Einteilchenbild
mit einer Messung, die den starken Einflufl von Vielteilcheneffekten auf die lineare
Absorption zeigt.

die Kontinuumslosungen der Exzitonen tragen stark zur linearen Absorption bei. Unter
Beriicksichtigung der Linienbreite der gebundenen Exzitonen und deren Kontinuums-
zustinde kann die lineare Absorption in GaAs gut beschrieben werden und entspricht
dem Verlauf der Messung in Abbildung 2.2. Gleichung (2.4) mufl dabei dahingehend
modifiziert werden, daf} ein energieabhéingiger Faktor der erwihnten Streuzustinde auf-
grund der Coulomb—-Wechselwirkung hinzugefiigt wird:

a(E) = aCEF(E)VE — Eqg [1 — fa(E) — fe(E)]. (2.5)

Der Faktor CEF(E) wird als Coulomb-Enhancement-Factor bezeichnet. Der in ecki-
gen Klammern stehende Ausdruck ist ein Besetzungsfaktor, der Phasenraumfiilleffekte
aufgrund des Pauliprinzips beschreibt. Er kann fiir niedrige Intensitéten vernachlissigt
werden. Die Groflen f, und f. sind die Loch— bzw. Elektron-Besetzungsfunktionen.
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2.1.2. Optische Nichtlinearitdten

Anderungen der optischen Eigenschaften eines direkten Halbleiters resultieren vor al-
lem aus der Generation freier Ladungstréger. Schon Gleichung (2.5) enthélt iiber den
Besetzungsfaktor eine solche optische Nichtlinearitéit. Refraktive und absorptive Nicht-
linearitéiten, d.h. Anderungen im Brechungsindex (An) und im Absorptionskoeffizienten
(Ac«) sind nicht unabhéngig voneinander, sondern durch eine Kramers—Kronig—Relation
miteinander verkniipft [7]. Somit lassen sich optische Nichtlinearitéten auf Absorpti-
onsidnderungen zuriickfiihren.

Im Folgenden sollen drei ausgewéhlte Prozesse betrachtet werden, die solche Ab-
sorptionsdnderungen verursachen konnen. Die einzelnen Prozesse sind in Abbildung 2.3
verdeutlicht und werden bezeichnet als:

1. Interbandabsorption,
2. Freie-Ladungstrager—Absorption,

3. Zwei—Photonen—Absorption.

Interbandabsorption Bei einer optischen Anregung oberhalb der Bandliicke werden
freie Elektronen und freie Locher erzeugt. Bei geniigend hoher Dichte der generierten La-
dungstriger dndert sich die Absorptionswahrscheinlichkeit aufgrund des Besetzungsfak-
tors in Gleichung (2.5). Dieser im Fermicharakter der Ladungstréger begriindete Effekt
wird auch als Bandfiillen (engl.: band filling) bezeichnet. Er fithrt zu einer Verringerung
der Absorption, bei optisch diinnen Filmen also zu einer Erhohung der Transmission.
Dieser Vorgang wird auch als Ausbleichen eines optischen Uberganges bezeichnet. So
kénnen im Prinzip durch die Energieabhéingigkeit der Ladungstréager-induzierten Ab-
sorptionsinderungen in zeitaufgelosten Absorptionsmessungen Informationen iiber die
Ladungstrigerdynamik nach optischer Anregung erhalten werden.

Hohe Ladungstrigerdichten fiihren {iber die Coulomb—-Wechselwirkung zu weiteren
sehr komplexen Einfliissen auf die optischen Eigenschaften eines Halbleiters. So wer-
den beispielsweise ab einer kritischen Dichte (Mott—Dichte) keine gebundenen Exzito-
nen mehr auftreten kénnen, da diese aufgrund ihrer Polarisierbarkeit dissoziieren [8].
Bei der geringen Bindungsenergie von Exzitonen in GaAs und somit einem entsprechend
grofen Radius ist die Mott—Dichte mit ca. 3x10%cm=3 klein. Dieser Effekt fiihrt wie
beim Bandfiillen zu einem Ausbleichen. Ein entgegengesetzter Effekt resultiert aus der
Verringerung der Bandliicke (Bandliickenrenormierung: BLR), deren Ursache vor allem
die Austauschwechselwirkung der freien Ladungstriger ist. In erster Naherung wird da-
bei die lineare Absorption zu niedrigeren Energien verschoben, was fiir eine definierte
Energie oberhalb der Bandliicke eine hohere Absorption mit sich bringt. Fiir GaAs be-
trigt die Verschiebung der Bandliicke bei einer Anregungsdichte von 1 x 10¥¢cm=2 nach
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~ e — 2

1. ‘ 3.

Abbildung 2.3.: Schematische Darstellung von 1. Interbandabsorption, 2. Freier-La-
dungstéiger—Absorption und 3. Zwei-Photonen—Absorption.

[7] ungefidhr 20 meV. Bemerkbar macht sie sich im Experiment fiir Dichten, die deutlich
oberhalb der Mott—Dichte liegen.

Freie—Ladungstrager—Absorption Sind freie Ladungstriger oder bandliickennahe Do-
tierungen im Halbleiter vorhanden, so treten Absorptionen auch fiir Photonenergien
unterhalb von Eg auf. Der notwendige Impulsiibertrag freier Ladungstriger wird hierbei
durch Emission oder Absorption von Phononen erreicht, wie es in Abbildung 2.3 dar-
gestellt ist. Da die Absorption innerhalb eines Bandes statt findet, ist auch der Name
Intraband—Absorption iiblich. Die Beitrige dieses Prozesses zur Absorptionsinderung
sind fiir undotiertes GaAs immer positiv. Die Absorptionskonstanten fiir freie Locher
bzw. freie Elektronen sind proportional zu deren Dichte und abhingig von der Wel-
lenlidnge des eingestrahlten Lichtes. In einfachster Naherung ist der Wirkungsquerschnitt
proportional zum Quadrat der Wellenlénge [9]. Dies gilt fiir den Fall, daf§ die Lichtfre-
quenz w viel grofler als die Plasmafrequenz w,, ist.

Zwei—Photonen—Absorption Sofern keine freien Ladungstriger im Halbleiter vorhan-
den sind, ist im wesentlichen fiir Energien kleiner als die Bandliicke nur eine gleichzeitige
Absorption zweier (und mit sinkender Wahrscheinlichkeit mehrerer) Photonen mdglich.
Der Absorptionskoeffizient der Zwei-Photonen—Absorption (ZPA) ist proportional zur

11
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Abbildung 2.4.: Dynamik der Verteilung optisch generierter freier Ladungstriger auf
Pikosekunden—Zeitskala.

Intensitét des eingestrahlten Lichtes:
Qypr — g * I, (26)

wobei der die Proportionalitdtskonstante G auch von der Wellenlidnge abhéngig ist. Fiir
GaAs finden sich Werte um 20 cm?/GW (GW: Gigawatt)[6].

2.1.3. Relaxation optisch angeregter Ladungstrager in GaAs

Ein Laserpuls einer Pulsdauer von einigen 10 Femtosekunden (fs) mit einer Zentralener-
gie oberhalb der Bandliicke generiert Verteilungen freier Ladungstriger mit bestimm-
ten UberschuBenergien. Die induzierten Ladungstriigerverteilungen entsprechen in guter
Néherung dem Laserspektrum. Dies ist ein im hohen Mafle nichtthermischer Zustand.
Die zeitliche Entwicklung zuriick in den Grundzustand des Halbleiters erfolgt iiber ver-
schiedene Zeitbereiche. Den zur Relaxation notwendigen einzelnen Prozessen konnen
grob verschiedene Zeitkonstanten zugeordnet werden, da ihnen unterschiedliche Wech-
selwirkungen zugrunde liegen. In Abbildung 2.4 ist die Dynamik fiir den ps—Bereich
schematisch dargestellt.

In einem ersten Schritt nach der Anregung findet eine interne Thermalisierung der La-
dungstriger in Quasigleichgewichtszustéinde, die in guter Naherung Maxwell-Boltzmann—

12
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Verteilungen sind, statt. Der Ubergang geschieht iiber elastische Ladungstriger-Ladungs-
trager—Streuung, wobei zwischen Elektron—Elektron—, Loch-Loch— und Elektron-Loch—
Streuung unterschieden werden kann. Den so entstandenen Verteilungen kénnen Quasi—
Ferminiveaus, chemisches Potential sowie Temperaturen zugeordnet werden. Wéhrend
der Thermalisierung gibt die Ladungstrigerverteilung allerdings keine Energie ab, da die
Ladungstriager-Ladungstrager—Streuung elastisch ist. Offensichtlich ist die Dauer dieses
Vorganges abhingig von der Dichte der erzeugten Ladungstriger. Experimentell sind
fiir GaAs Thermalisierungszeiten iiber einen grofien Dichtebereich zwischen 10'® und
10"8em™2 zwischen 200 und 100 fs beobachtet worden [10].

Die Angleichung der Temperaturen der Gleichgewichtsverteilungen von Elektronen
und Lochern an die Gittertemperatur setzt eine Ankopplung ans Gitter voraus. In dem
Halbleiter GaAs spielen polare optische Phononen die entscheidende Rolle in diesem
Prozef8: Niederenergetische Elektronen wechselwirken aufgrund ihrer s-artigen Wellen-
funktion mit optischen Phononen nur iiber polare Kopplung (Frohlich-Wechselwirkung)
[11]. Wie in Abbildung 2.4 angedeutet, findet der beschriebene Prozefl auf ps—Zeitskala
statt.

In einem letzten Schritt rekombinieren Elektronen und Locher unter Emission von
Photonen der entsprechenden Energie. Zeitaufgeloste Lumineszensmessungen ergeben
hierfiir Zeitkonstanten von ca. 2 Nanosekunden. Der Ubergang des Halbleiters in seinen
Grundzustand erfolgt also auf einer erheblich lingeren Zeitskala und ist somit deutlich
von den anderen Dynamiken getrennt.

Die mikroskopische Beschreibung der Dynamiken ist besonders fiir frithe Zeiten sehr
aufwendig und Gegenstand der aktuellen Forschung. Fiir einen Uberblick der experimen-
tellen und theoretischen Situation siehe [12].
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2.2. Low Temperature Grown GaAs

Die bisher beschriebenen optischen und elektrischen Figenschaften von GaAs sind u.a.
Folge der Periodizitit des Gitters. Jede Storung der Gitterperiodizitit — seien es Grenz-
flichen oder z.B. Gitterfehlstellen oder andere Storstellen — beeinflufit die Eigenfunk-
tionen und somit die Bandstruktur des Halbleiters. Prominentes Beispiel fiir eine sol-
che massive Stérung der Bandstruktur stellt bei niedrigen Temperaturen T g,opn = Ty
epitaktisch hergestelltes GaAs, also LTG GaAs' dar. Hierbei ist die Bezeichnung , nied-
rig* so zu verstehen, dal die Wachstumstemperatur soweit verringert wird, daf§ sich ein
stochiometrisches Verhéltnis von Arsen und Gallium nicht mehr aus rein thermodynami-
schen Griinden einstellt. Dies ist in etwa fiir Temperaturen unterhalb von Ty = 500 °C der
Fall?>. Das sogenannte Schichtfiir-Schicht-Wachstum (engl: Layer-by-Layer—growth),
das bei T, = 600 °C vorherrscht, findet bei einem Uberangebot an Ase- oder As,—
Molekiilen in der Gasphase statt, da sich zum einen die Arsen—Molekiile nur an Gallium
anlagern kénnen und zum anderen die Riickevaporation des Arseniiberschusses geniigend
grof ist (fiir Details siehe [13]). Die Erniedrigung von T, reduziert im wesentlichen die
Riickevaporation und verursacht so ein dreidimensionales Wachstum.

2.2.1. Wachstum bei niedrigen Temperaturen

LTG GaAs wird mittels MBE-Wachstum bei Temperaturen, die unterhalb 500 °C liegen,
vorzugsweise auf GaAs—Substrat® hergestellt. Aufgrund der zu Standard GaAs ernied-
rigten Wachstumstemperatur findet in der Regel ein erhohter Einbau von Arsen—Atomen
in die GaAs-Matrix statt. Der Arsen-Uberschuf AAs = [As] — [Ga]/[As] + [Ga] ist stark
abhéngig von der gewdhlten Temperatur T,. [As] und [Ga] bezeichnen die Arsen— bzw.
Galliumkonzentrationen. In der Praxis werden LTG GaAs—Materialien untersucht, de-
ren Wachstumstemperatur zwischen T, = 180 °C und T, = 400 °C liegen. Die obere
Grenze von T, ist dadurch begriindet, daf} erst unterhalb von 400 °C die physikalischen
Eigenschaften von Standard GaAs deutlich modifiziert werden. Mit sinkender Tempera-
tur wichst AAs stetig aber nicht linear an, bis bei Temperaturen von ca. Ty = 180 °C
Uberschiisse von bis zu 2 % erreicht werden kénnen. Dagegen betriigt beispielsweise der
Uberschuf bei 300 °C nur 0.1 % [16, 17].

Trotz der nichtstochiometrischen Zusammensetzung kann LTG GaAs im angegebe-

In der Literatur wird hiufig die Abkiirzung LT GaAs verwendet. Die Abkiirzung LTG verdeutlicht
besser, dafl der Wachstumsprozef3 bezeichnet wird. Sie vermeidet so eventuelle Fehlinterpretationen
und wird deshalb vorgezogen.

2Im weiteren Verlauf wird das bei der iiblichen Temperatur von 600 °C gewachsene GaAs als Standard
GaAs bezeichnet.

3Die eventuell technologisch relevante Herstellung auf Silizium-Substrat ist in [14, 15] demonstriert
worden.
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2.2. Low TEMPERATURE GROWN GAAS

nen Temperaturbereich monokristallin hergestellt werden und eignet sich so ideal zum
Uberwachsen. Dies ist fiir technologische Anwendungen ein wichtiger Aspekt. Jedoch
nehmen mit sinkender T, auch die erreichbaren Schichtdicken drastisch ab. So sind fiir
Temperaturen von ca. 200 °C bisher maximale Filmdicken von 2 pym méglich. Unter-
halb von T, = 180 °C geht der Herstellungsprozefl in ein fiir optoelektronische Anwen-
dungen meist unerwiinschtes polykristallines oder amorphes Wachstum {iber. Aus den
oben erlduterten Griinden fiir ein Schicht-fiir-Schicht— gegeniiber dem dreidimensionalen
Wachstum bei LTG GaAs ist unmittelbar einsichtig, daf§ auch das As:Ga—Verhéltnis in
der Gasphase, das durch die Kenngrofie BEP (engl.: Beam Equivalent Pressure) angege-
ben wird, bei der Herstellung von LTG GaAs den Uberschul AAs mitbestimmt [18, 19]:
Ein grofileres BEP (entsprechend mehr Arsen—Molekiile in der Gasphase) erhoht in der
Regel den Uberschuf AAs aufgrund der Nichtgleichgewichtssituation beim Wachstum.

An dieser Stelle soll auf ein prinzipielles Problem der Vergleichbarkeit der Ergebnis-
se verschiedener Gruppen hingewiesen werden. MBE-Anlagen sind in der Regel fiir ein
Wachstum zwischen 400 °C und 800 °C ausgelegt. Die Temperaturbestimmung erfolgt
pyroelektrisch. Da die Eigenschaften von LTG GaAs entscheidend von AAs abhingen
(s.u.), ist eine prézise Einhaltung der Wachstumstemperatur notwendig und deren ge-
naue Kenntnis wiinschenswert. Die Oberflichentemperatur des Wafers kann jedoch bei
200 °C nicht mehr pyroelektrisch bestimmt werden. Ferner kénnen Arsen— und Ga-—
Quellen in der MBE-Anlage die Oberflichentemperatur beeinflussen. In den meisten
MBE—-Anlagen erfolgt die Temperaturbestimmung durch eine lineare Extrapolation der
Pyrometerkalibration hin zu tiefen Temperaturen. Diese Methode ist sehr ungenau und
abhéngig von der jeweiligen Anlage. Hier ist eine Erkldrung verschiedener Diskrepanzen
in Veroffentlichungen zu sehen (s.u.). Es sind alternative Methoden entwickelt worden,
eine genaue Temperaturbestimmung durchzufiihren sowie die Temperatur wihrend des
Wachstums zu stabilisieren [20]. So kann optisch die Lage der (temperaturabhingigen)
Bandliicke des Substrates gemessen werden und nachgeregelt werden. Fiir die Zukunft
wire eine Standardisierung in diesem Punkte wiinschenswert.

2.2.2. Nicht ausgeheiltes LTG GaAs

Bei LTG GaAs, das keine weitere Behandlung durch eine Temperung erfihrt (engl.: as
grown LTG GaAs), findet sich aufgrund der nichtstochiometrischen Zusammensetzung
eine Vergréflerung der Gitterkonstante a in Wachstumsrichtung. Speziell fiir Temperatu-
ren unterhalb von 280 °C ist a mefbar vergroBert. Eine Sittigung der Anderung Aa der
Gitterkonstanten tritt fiir Wachstumstemperaturen unterhalb von 200 °C auf. Die verti-
kale Gitterexpansion Aa/a kann dort 0.15 % {ibersteigen. Der Verlauf zwischen 200 °C
und 280 °C ist bei gegebenem BEP in guter Nidherung linear [18]. Es liegt auf der Hand,
daf} das iiberschiissige Arsen fiir die Vergroflerung verantwortlich zu machen ist. Jedoch
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verursacht nicht jede Art von Storstelleneinbau eine Anderung in a. Ein nichtstéchiome-
trisches Wachstum impliziert den Einbau von intrinsischen strukturellen Punktdefekten
in die GaAs—Matrix. Den dominierenden Beitrag liefern dabei Asq,—Defekte, d.h. Arsen—
Atome, die einen Galliumplatz einnehmen (engl.: As—antisites) [21, 22]. Zusétzlich gibt
es Evidenzen fiir interstitielle As-Defekte As; (engl.: As-interstitials). Dies sind Arsen—
Atome auf Zwischengitterpléitzen [23]. Gallium—Vakanzen Vg,, also unbesetzte Gallium-
gitterplitze (engl.: Ga-vacancies), sind ebenfalls nachgewiesen worden [24, 25]. Bei Wer-
ten von AAs im Prozentbereich werden offensichtlich allein aufgrund der hohen Dichte
auch Komplexe dieser drei Punktdefekte vorhanden sein®. Unstrittig fiir die besonderen
Eigenschaften von LTG GaAs ist die Bedeutung von Asg,— sowie Vg, Defekten, wie
es im den folgenden Unterabschnitt 2.2.3 diskutiert wird. Andererseits zeigen theoreti-
sche Betrachtungen entgegen friiherer Behauptungen [26], dal durch Asg, keine verti-
kale Gitterexpansion hervorgerufen werden kann [27]. Wie weitere neuere theoretische
Ansiitze zeigen [23], konnten As;—Storstellen, bei denen sich zwei Arsen—-Atome einen
Arsen—Gitterplatz teilen, fiir die beobachteten Gitterexpansionen verantwortlich sein.
Trotz dieser wesentlichen strukturellen Eigenschaft von nicht ausgeheiltem LTG GaAs
herrscht hier offensichtlich noch Klarungsbedarf.

Auf den ersten Blick nicht in Einklang mit diesem Ergebnis steht die von Liu et al. [22]
empirisch gefundene Formel zwischen Gitterausdehnung Aa und der Asg,Konzentration

aa_ 1.24 x 10 [Asqa), (2.7)
a

die einen linearen Zusammenhang der Gitterausdehnung zur Asqg,—Konzentration an-
gibt. Die Asq,~Konzentration ist bezogen auf die Volumeneinheit cm?3. Da allerdings
die benotigte Formationsenergie zur Bildung der verschiedenen Storstellen jeweils in der
Groflenordnung von einem eV liegt, sollte es auch einen betrichtlichen Anteil von As;—
Storstellen geben. Damit wéren die vorhandenen Konzentrationen der einzelnen Storstel-
lenarten ndherungsweise proportional zueinander.

2.2.3. Elektrische Eigenschaften von nicht ausgeheiltem LTG GaAs

Zur Erkldarung der elektrischen Leitfahigkeit in nicht ausgeheiltem LTG GaAs hat sich
ein Modell von Look et al. [28, 29] etabliert. Grundlage dieses Modells sind Erkenntnisse
iiber den hohen spezifischen Widerstand von sogenanntem LEC-GaAs (Liquid Encap-
sulated Czochralski). In LEC-GaAs ist der fiir die elektrischen Eigenschaften wichtigste

4Zur Tllustration dieses Sachverhaltes sei hier die Wahrscheinlichkeit angegeben, dafl eine Asq,—
Storstelle rdumlich {iber 2.25 Gitterkonstanten von der nichsten Asg,—Storstelle separiert sei: In-
nerhalb dieses Radiuses befinden sich 42 Ga—Gitterplitze. Unter der Annahme des nicht korrelierten
Einbaus betrégt die Wahrscheinlichkeit einer rdumlichen Trennung von mehr als 2.25 Gitterkonstan-
ten bei AAs = 1.5 % noch 50 %.
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Defekt unter dem Namen EL2-Defekt bekannt. Obwohl die Eigenschaften dieses Defektes
schon seit den 60 “ger Jahren intensiv erforscht worden sind, ist es erst Ende der 80 “ger
Jahre gelungen, die Eigenschaften theoretisch konsistent der Asg,—Storstelle zuzuschrei-
ben [30]. Eine Auflistung aller physikalischen Eigenschaften des EL2-Defektes findet
sich in [31]. Nominell nicht dotiertes LEC-GaAs sollte iiber Vg,—Storstellen p-dotiert
sein. Vg, —Storstellen sind nach Theorie Tripel-Akzeptoren [32]. Die semiisolierende Ei-
genschaft von LEC-GaAs kommt iiber die Kompensation der p—Dotierung durch Asg,
zustande, das ein einfacher Donator ist. Aufgrund der mehrere Gréflenordnung hoher-
en Konzentration von Asg, in LTG GaAs verliert dieses Material die semiisolierenden
Eigenschaften. Dies kann durch das sogenannte Punktdefektmodell nach Look erklart
werden.

Punktdefektmodell nach Look Die elektrische Leitfahigkeit ¢ in nicht ausgeheiltem
LTG GaAs ist verglichen mit LEC-GaAs (o0 ~ 1077Q '¢em™") hoch. Bei Wachstum-
stemperaturen von 200 °C bis 300 °C nimmt sie — bei Raumtemperatur gemessen — von
10t auf 1071Q tem ! ab [16, 33]. Die Bandleitfihigkeit ist jedoch gering, da die Anzahl
freier Ladungstriger gering ist. Vielmehr ist das Ferminiveau in nicht ausgeheiltem LTG
GaAs in der Mitte der Bandliicke durch die hohe Konzentration der Asg,—Storstellen
festgelegt. Es findet eine teilweise Kompensation neutraler AsY,, durch Vg, statt, so wie
es in Abbildung 2.5 dargestellt ist. Damit liegt das Ferminiveau nahe beim tiefen Dona-
torniveau As,. Die Dichten von Asd. sowie die Dichten des ionisierten Zustandes Asf,
sind mittels Nah—Infrarot—Absorption (NIRA) bzw. mittels des magnetischen zirkularen
Dichroismus der Absorption (MCDA, engl.: Magnetic circular dichroism of absorpti-
on) bestimmt worden [21, 34, 35]. Der iiberwiegene Anteil der Asg,—Storstellen liegt
im neutralen Zustand vor. Bei T, = 200 °C ist in [36] eine Konzentration von [Asd ]
~ 1 x 102%cm? gemessen worden. Dagegen ist die Konzentration von Asl, um eine
GroBenordnung kleiner und liegt danach etwa bei [As(,] ~ 0.7 x 10cm 3. Ungefiihr um
einen Faktor drei kleiner ist nach [18, 37] die Konzentration von V,. Dies unterstiitzt
die Annahme, dafl Vg, ein Tripel-Akzeptor ist und die notwendige Kompensation von
Asl, zu As{, bewirkt. Die Rolle der eventuell vorhandenen As;-Storstellen ist bisher
nicht geklirt. Sie sollten auch Akzeptoren sein. Nach Look et al. [28] liegt das Fermini-
veau im Bereich des Storstellenbandes. Dies erlaubt den Transport der Ladungstriger
iiber Hopping—Prozesse. Je nach Temperatur dominieren zwei unterschiedliche Arten des
Transportes: Sofern die thermischen Energien ausreichen, die energetischen Unterschiede
benachbarter Storstellenniveaus zu ,,iiberwinden®, findet der Transport iiber ein Hiipfen
zum nichsten Nachbarn statt (engl.: next neighbour hopping), wihrend bei geringeren
Temperaturen — also bei einem teilweisen Einfrieren der Ladungstriger — die Wahrschein-
lichkeit eines Sprungs zu einem weiter entfernt gelegenen Niveau gleicher Energie grofier
ist (engl.: variable range hopping).
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Abbildung 2.5.: Punktdefektmodell der elektrischen Leitfahigkeit von LTG GaAs. Auf-
grund der hohen Asg,—Konzentration bildet sich ein Storstellenband in der Mitte
der Bandliicke aus. Die teilweise Kompensation fiithrt zu einer Festlegung der
Fermienergie in der Bandliickenmitte und der Moglichkeit der Hopping—Leitung.

Uber die Temperaturabhingigkeit der Leitfihigkeit konnte die Ausdehnung r der
Wellenfunktion eines Ladungstriigers im Stérstellenband in [28] zu 8.7 A bestimmen
werden. Weiterhin ist sowohl in der genannten Veroffentlichung als auch von anderen
Gruppen die energetische Position des Asg,Defektes experimentell ermittelt worden.
Werte von 0.6 eV bis 0.75 eV unterhalb des Leitungsbandes werden berichtet [38, 39, 40].
Aufgrund dhnlicher Eigenschaften des Defektes mit der EL2-Storstelle in LEC-GaAs
wird er hiufig als EL2-artiger Defekt bezeichnet. Trotz der Ahnlichkeiten gibt es starke
Hinweise, dafl Asg,-Storstellen in LTG GaAs in vielen Konfigurationen vorliegen (siehe
dazu auch die einfache Uberlegung in FuBnote auf Seite 16) [40].

2.2.4. Temperung von LTG GaAs

Die im letzten Unterabschnitt besprochene hohe Leitfihigkeit von nicht ausgeheiltem
LTG GaAs ist mit Blick auf beispielsweise Anwendungen in schnellen optoelektronischen
Bauelementen nicht erwiinscht. Eine signifikante Anderung der Leitfihigkeit wird bei
LTG GaAs durch eine Temperung nach dem Wachstum erreicht. Die Ausheiltemperatur
T, variiert dabei bei verschiedenen Gruppen von ca. T, = 350 °C bis hinauf zu iiber
T, = 900 °C. Erstrebenswert ist die Temperung von LTG GaAs direkt in der MBE—-
Anlage (in situ) unter einem zum Wachstum identischen Arsen—Partialdruck. Um eine
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nachtrégliche Temperung einer LTG GaAs Probe durchfiihren zu konnen, hat es sich
als effektiv herausgestellt, die Probe mit einem GaAs-Wafer zu bedecken. So stellt sich
nahezu ein chemisches Gleichgewicht beziiglich des Arsendruckes zwischen Probe und
Wafer ein, das bei einer in situ—Ausheilung von vorneherein gegeben ist. Dies verhindert
zuverlissig die Ausdiffusion des Uberschui-Arsens aus dem LTG GaAs-Wafer.

Der Ausheilvorgang von LTG GaAs ist komplex. Die verschiedenen bei reduzierten
Wachstumtemperaturen eingebauten Storstellen besitzen jeweils andere Aktivierungs-
energien fiir ihre Diffusion. Hall-Effekt— und Leitfdhigkeitsdaten in Abhéangigkeit von
T, zeigen eine Reduktion eines Akzeptorniveaus im Temperaturbereich um 400 °C [41].
Sie konnen interpretiert werden als die Reduktion der Konzentration des Vg,—Defektes.
Oberhalb von 400 °C steigt die Akzeptorkonzentration jedoch wieder. Die Bildung von
Storstellen—Komplexen scheint wahrscheinlich. Ein nicht monotoner Zusammenhang mit
T, wird in [41] entsprechend fiir [As{,] gefunden (siehe auch Abbildung 2.6). Die Be-
obachtungen weisen auf ein kompliziertes Schieben der Fermienergie mit T, hin. Ande-
rerseits findet oberhalb von ca. T, = 450 °C eine signifikante kontinuierliche Abnahme
der Gesamtkonzentration [Asg,| mit steigender Ausheiltemperatur statt: Auf Kosten
der Punktdefekte bilden sich Arsen—Ausscheidungen in Nanometer Gréfle. Die groflen
mikrostrukturellen Anderungen gehen einher mit einer drastischen Reduktion der elek-
trischen Leitfdhigkeit: Das Material wird semiisolierend.

Mit dem weiteren Parameter T,, der die Eigenschaften von LTG GaAs entscheidend
verdndert, wird der Parameterraum erheblich vergréfiert. Der Begriff ,LTG GaAs“ steht
demnach fiir eine sehr grofle Materialklasse, was vor allem die Kommunikation zwischen
verschiedenen Forschergruppen erschwert.

2.2.5. Ausgeheiltes LTG GaAs

Die nach dem Ausheilprozefl vorhandenen As—Ausscheidungen kénnen in Transmission—
Elektronen-Mikroskopie-Aufnahmen (TEM-Aufnahmen) sowie zerstérungsfrei in Ra-
manspektroskopie [42, 43] nachgewiesen werden. In der Literatur wird von As—Ausschei-
dungen mit mittleren Durchmessern zwischen +0 nm und 40 nm berichtet [18, 44].
Die Ausscheidungsgrofien sowie ihre Dichten hidngen von der anfinglichen Konzentrati-
on [Asg,] (und damit von Ty), der Ausheiltemperatur und — weniger ausgeprégt — der
Ausheilzeit ab. Eine Erhshung von T, bei konstantem T, sowie konstanter Ausheilzeit
hat einen grofleren mittleren Durchmesser d zur Folge. Dagegen sinkt die Dichte der
Ausscheidungen fiir steigende Ausheiltemperaturen: Grofie Ausscheidungen wachsen auf
Kosten kleinerer Ausscheidungen. Das Zweiphasensystem von As—Ausscheidungen und
GaAs-Matrix minimiert auf diese Weise die Freie Energie durch die Reduktion der Ge-
samtoberfliche zwischen den beiden Phasen. Dieser Prozef§ ist unter dem Namen Ostwald
ripening bekannt [45]. Die rechte Seite von Abbildung 2.6 zeigt die Anderung von d mit
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Abbildung 2.6.: Linke Seite: Asl,—Konzentration sowie Asg,~Konzentration in
Abhéngigkeit von T, bei T, = 200 °C iibernommen aus [34]. Rechte Seite:

Mittlere Durchmesser d von Arsen—Ausscheidungen fiir verschieden T,—Werte bei
Tg = 200 °C iibernommen aus [46, 47].

der Ausheiltemperatur. Fiir T, = 600 °C sind bei T, = 200 °C Ausscheidungen von ca.
d= 4 — 5 nm zu erwarten. Fiir diesen Fall betréigt der mittlere Abstand der Ausschei-
dungen ca. 20 nm. Der bei weitem grofite Anteil des iiberschiissigen Arsens bildet fiir
T, > 450 °C Ausscheidungen; nur ein verglichen mit der Anfangskonzentration [Asg,]
residueller Anteil verbleibt in der GaAs—Matrix, wie es die linke Seite von Abbildung
2.6 verdeutlicht. Nach der Temperung ist aufgrund der groBen Anderung der Storstel-
lenkonzentration die vertikale Gitterexpansion Aa vollstéindig relaxiert. Dies schafft die
Moglichkeit, auch fiir niedrige Wachstumstemperaturen monokristalline Schichten grofier
2 pm durch wiederholtes Aufdampfen und Ausheilen herzustellen [17].

Nach [48] sind die Ausscheidungen fiir Temperaturen T, < 700 °C kristallin. Die
Kristallstruktur ist rhomboedrisch, wie es fiir metallisches Arsen im festen Zustand
ebenso der Fall ist. U.a. diese Beobachtung legen semimetallische Eigenschaften der
Ausscheidungen in der GaAs—Matrix nahe. Bei Dichten bis zu einigen 1x107cm 3 ist
ein nicht unwesentlicher Einflu} auf die physikalischen Eigenschaften von LTG GaAs zu
vermuten. Trotz iiber 10-jidhriger Forschung auf diesem Gebiet ist die Bedeutung der
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2.2. Low TEMPERATURE GROWN GAAS

Ausscheidungen noch immer unklar. Dies bezieht sich insbesondere auf den Einfluf} der
Ausscheidungen auf die Leitfahigkeit des Materials.

2.2.6. Elektrische Eigenschaften von ausgeheiltem LTG GaAs

Eine entscheidende Anderung der physikalischen Eigenschaften von LTG GaAs wihrend
der Temperung erfahrt die elektrische Leitfihigkeit 0. Sie nimmt bei einer Ausheilung
bei T, = 600 °C auf Werte bis zu o = 107Q~'em ™" ab, reicht also an die semiisolierende
Eigenschaft von Standard GaAs heran. Zwei konkurrierende Modelle erklidren das Verhal-
ten auf sehr unterschiedliche Weise. Dabei ist das sogenannte residuelle Punktdefektmo-
dell eine Erweiterung des Modells auf Seite 17. Bedenkt man die Ursache der Leitfdhig-
keit im nicht ausgeheilten Zustand — ndmlich Hopping-Leitung in einem Storstellenband
—, so fiihrt die Reduktion der Storstellenkonzentration zu einer Unterdriickung dieses
Prozesses [28]. Dabei ist wesentlich, dafy die Fermienergie weiterhin durch Punktdefek-
te festgelegt ist. Ausscheidungen spielen in diesem Modell keine direkte Rolle, sondern
dienen nur als Senke des As-Uberschusses.

In den frithen 90-ger Jahren ist ein zweites Modell zur Erklarung der elektrischen
Eigenschaften von ausgeheiltem LTG GaAs von A.C. Warren et. al. [49] vorgeschlagen
worden. Darin werden die Arsen-Ausscheidungen als Schliissel fiir den Ubergang von
hoher Leitfdhigkeit zu sehr niedrigen Leitfdhigkeiten beim Ausheilprozefl verantwortlich
gemacht.

Schottkybarrierenmodell nach Warren Geht man von metallischen Eigenschaften der
Ausscheidungen aus, so bilden sich in LTG GaAs Metall-Halbleiter—Kontakte aus. Auf-
grund dieser vergrabenen Schottkykontakte umgibt jede Ausscheidung eine (sphérische)
Verarmungszone. Bei geniigend kleiner Hintergrunddotierung oder geniigend hoher Aus-
scheidungsdichte konnen die einzelnen Verarmungszonen, wie in Abbildung 2.7 auf der
linken Seite gezeigt, iiberlappen. Ab einem bestimmten Wert der Ausscheidungsdichten
sollte dann das gesamte Material abgeschirmt sein, falls die Potentialhthe der Grenz-
schicht Arsen/GaAs giinstig liegt und so Dotierungen vollstéindig kompensiert werden
kénnen. Damit legen in diesem Modell die Ausscheidungen das Ferminiveau von LTG
GaAs fest. Reicht die Grofle der Verarmungszonen nicht aus, um die Dotierung zu kom-
pensieren, so ist das Material folglich leitend.

Um die Relevanz des Modells abschétzen zu kénnen, ist die Kenntnis der Potenti-
alhohe @5 notwendig. Nach [50, 51, 52] liegt die Festlegung des Ferminiveaus durch die
Ausscheidungen zwischen 0.6 bis 0.8 eV oberhalb des Valenzbandes. Die Barrierenhohe
liegt bei ca. 0.8 eV fiir n-dotiertes GaAs und 0.6 eV fiir p-dotiertes GaAs. Aus der
Losung der Poisson—Gleichung ergibt sich der Zusammenhang zwischen Potential ®p,
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Abbildung 2.7.: Modell der vergrabenen Schottkybarrieren in LTG GaAs. Linke Seite:
Ist die Fermienergie durch metallische Ausscheidungen festgelegt und sind die-
se geniigend dicht, so iiberlappen die Verarmungszonen und das Material wird
semiisolierend. Rechte Seite: Bei zu geringer Dichte ist das Material weiterhin
leitend.

des Ausscheidungsradiuses rg, des Abschirmradiuses 7, sowie der Dotierdichte Np:

(I)B . GND (27“2

2 3
= — . 2.
6erco + 75 31"3) (2.8)

To
Bei einem Radius 7o von 2.5 nm und einer Dotierdichte Np von 1 x 108cm™3 liegt
der Abschirmradius bei 18 nm. Das Material wire vollstindig abgeschirmt bei einer
Ausscheidungsdichte von 2x10'%cm 3

Evidenzen fiir eine Richtigkeit dieser Theorie liegen vor: So wurde bei einer Aus-
heilung oberhalb 700 °C vom einem erneuten Sinken des Widerstandes berichtet [51].
Dies 1é83t sich mit einem Sinken der Anzahl der Ausscheidungen erkliren, das durch die
VergroBlerung der Radien nicht ausgeglichen werden kann.

Es bestehen andererseits berechtigte Zweifel an dieser Theorie. Hier ist zum einen der
fehlende Ubergang vom fiir nicht ausgeheiltes LTG GaAs zutreffenden Punktdefektmo-
dell zu nennen. Zum anderen scheinen eine Vielzahl von Experimenten darauf hinzudeu-
ten, daf} die Fermienergie fiir Ausheiltemperaturen bis T, = 700 °C durch Punktdefekte
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2.2. Low TEMPERATURE GROWN GAAS

und nicht durch Ausscheidungen festgelegt wird [53, 54, 38]. Dabei zeigen Photorefle-
xionsmessungen [53] ein kompliziertes Verhalten der Fermienergie mit T,. Ferner ist es
auch moglich, semiisolierendes LTG GaAs ohne Temperung bei T, = 400 °C herzustellen
[55]. Dieses Material enthilt somit keine Ausscheidungen. Dies zeigt, dafl die Kompensa-
tion von Storstellen sicher eine wesentliche Rolle bei der Erklédrung der semiisolierenden
Eigenschaften spielt. Fiir einen Vergleich der beiden phinomenologischen Theorien sei
auf [29] verwiesen.

2.2.7. Elektrooptische Eigenschaften von LTG GaAs

In den bisherigen Abschnitten sind die mikrostrukturellen und elektrischen Eigenschaf-
ten sowohl von ausgeheiltem wie von nicht ausgeheiltem TG GaAs besprochen worden.
Nach dem Ausheilprozefi konnen demnach spezifische Widerstédnde erreicht werden, die
sich in Gréflenordnung der Werte von Standard GaAs befinden. Wo liegen nun die Vor-
teile des defektreichen Materials fiir die Anwendung gegeniiber Standard GaAs? Diese
sind eindeutig in der extrem kurzen Lebensdauer optisch induzierter freier Ladungstriger
begriindet. Bei richtiger Wahl der Herstellungsparameter kénnen Ladungstrigerlebens-
dauern deutlich unter einer Pikosekunde erzielt werden. Der Grund dieser Besonderheit
ist wieder im As-Uberschufl zu suchen.

Die ersten Untersuchungen zur Lebensdauer freier Ladungstriiger in LTG GaAs wur-
den von Gupta et al.[56] durchgefiihrt. Sie basierten auf zeitaufgeloste Anrege/Abfrage—
Experimente (siehe dazu Seite 38) in Reflexionsgeometrie. Die differentiellen Reflexi-
onssignale von ausgeheiltem LTG GaAs zeigten ein monoexponentielles Abklingen mit
Zeitkonstanten unterhalb einer Pikosekunde, wenn die Wachstumstemperatur unterhalb
250 °C lag. Diese Zeitkonstante wurde als Lebensdauer freier — also sich in Béndern
befindlicher Ladungstriger — interpretiert. Innerhalb der so bestimmten Zeit reduziert
sich danach die Dichte der freien Ladungstriger auf 37 % der initialen Dichte. Der iiber-
wiegende Anteil der freien Ladungstriger rekombiniert nicht strahlend sondern wird
eingefangen®. Dies erklirt die Tatsache, daf§ die iibliche Art der Bestimmung von Re-
kombinationszeiten iiber zeitaufgeloste Lumineszensmessungen kaum moglich ist.

In der Folgezeit sind Untersuchungen zur Abh#ngigkeit der Einfangzeit von der
Wachstumstemperatur sowie der Ausheiltemperatur durchgefiihrt worden. Fiir ausge-
heiltes Material fanden McIntosh et al. [57] ein Minimum der Ladungstrigereinfangzeit
bei einer Wachstumstemperatur von T, ~ 220 °C. In Abhéngigkeit von T, variiert sie
in [57] zwischen 7, = 0.1 ps fiir T, = 480 °C und 7, = 0.25 ps fiir T, = 620 °C. Diese
Ergebnisse basieren wieder auf Messungen in Reflexionsgeometrie. Untersuchungen, die
im Rahmen dieser Arbeit und auch in neueren Publikationen [58, 59] gemacht wurden,

5Im weiteren Verlauf der Arbeit wird deshalb diese Zeit oft als Ladungstriigereinfangzeit oder kurz als
Einfangzeit 7, bezeichnet.
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zeigen jedoch, dafl die einfache Interpretation des exponentiellen Zerfalls eines Reflexi-
onssignals als Einfangzeit von freien Ladungstrigern nur ndherungsweise gelten kann. In
differentiellen Transmissionsmessungen haben Harmon et al. [60] 7, bei Ausheiltempera-
turen {iber 700 °C bestimmt. Sie sehen einen linearen Anstieg von 7, mit T, bis zu mehr
als 10 ps fiir T, = 900 °C.

Uber die Art des Einfanges freier Ladungstriiger besteht weiterhin keine Klarheit.
Auch hier werden wie bei den Modellen zur elektrischen Leitfahigkeit von LTG GaAs
zwei kontridre Vorstellungen vertreten, die beide an die Modelle zur Leitfdhigkeit an-
kniipfen. Die erste Vorstellung geht davon aus, dafl die residuellen Punktdefektdichten,
die auch nach der Temperung in der GaAs-Matrix vorhanden sind, der Grund des schnel-
len Ladungstrigereinfangs sind. Hierbei dienen in erster Linie die bei T, = 600 °C mit
einer Dichte von 5 x 107 bis 1 x 10'8¢m ™~ vorliegenden As},, als Einfangzentren, da der
Prozef

Asl, +e — Asy,

sehr effektiv sein soll. Ein weiteres Argument fiir diese Interpretation wird in [56, 61]
angefiihrt: Fiir nicht ausgeheiltes LTG GaAs ergeben sich noch schnellere Zeitkonstanten
in Anrege/Abfrage-Experimenten. Dies kann nach Gupta et al. auf die erhthte Konzen-

3 zuriickgefiihrt werden. Den As—Ausscheidungen kommt

tration von As’, mit 10" cm™
fiir den Ladungstriagereinfang demnach keine besondere Bedeutung zu. Zu dem gleichen
Ergebnis gelangen Marcinkevicius et al. [62]. Dagegen werden von anderen Gruppen die
As—Ausscheidungen als wesentlich fiir den Relaxationsprozefl angesehen. Von Harmon et
al- [60] sind detaillierte Untersuchungen vorgenommen worden, die einen Zusammenhang
zwischen dem mittlerem Abstand der Ausscheidungen und den Einfangzeiten beweisen
sollen. Ferner deuten die Ergebnisse in [63] darauf hin, daf§ der Einfangwirkungsquer-
schnitt fiir Elektronen von Asg, nicht ausreicht, um die schnelle Dynamik erkléren zu
kénnen.

Ein theoretischer Ansatz zum Verstéindnis der Eigenschaften von LTG GaAs ist in
neuester Zeit von Ruda et al. [64] vorgestellt worden: In einem Zweiphasen—Modell, be-
stehend aus der GaAs—Matrix und semimetallischen As—Ausscheidungen, werden Hall-
Mobilitédten, statische Leitfahigkeit, Strom—Spannungscharakteristiken sowie Lebensdau-
ern photogenerierter Ladungstriger erkliart. Wesentlich ist hier die Annahmen der Fest-
legung der Fermienergie durch die Ausscheidungen, wogegen — wie bereits erwdhnt —
experimentelle Befunde sprechen.

Die Beobachtung der Relaxationsdynamik freier Ladungstriger iiber Anrege/Abfra-
ge—Experimente gibt offensichtlich Auskunft iiber die Einsetzbarkeit von LTG GaAs in
optoelektronischen Bauelementen, kann aber letztlich keine weitere Einsicht {iber die Be-
deutung von Ausscheidungen bzw. Asg,—Storstellen geben. Andererseits ist die Kenntnis
der Relaxationsdynamik von eingefangenen Ladungstrigern zum ersten fast vollig un-
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Abbildung 2.8.: Einfache Ratengleichungsmodelle, die von [65] (links) und [66, 67, 68]
(rechts) zur Erkldrung der Ladungstrigerdynamik in LTG GaAs herangezogen
werden.

bekannt und zum zweiten wesentlich fiir eventuelle Abschirmprozesse, die die Eignung
des Materials in der Anwendung stark beeinflussen konnten. Interessante Riickschliisse
kénnen dabei aus Séttigungsexperimenten gezogen werden. Fiir nicht ausgeheiltes Ma-
terial haben Siegner et al. [69] bei Anregungen von bis zu 5 x 10"c¢m ™ Ladungstriger-
dichten eine zusitzliche Zeitkonstante von mehreren 100 ps beobachtet. Sie wird von
dieser Gruppe als Lebensdauer der von den As(;,—Defekten eingefangenen Elektronen
interpretiert 8. Fiir ausgeheiltes LTG GaAs wurden von der Gruppe um Whitaker Sitti-
gungsexperimente durchgefiihrt [65, 70]. Ansétze finden sich auch in [66]. Die in diesen
Verbffentlichungen verwendeten Modelle sind in Abbildung 2.8 skizziert. Beide Modelle
lassen sich durch einfache Ratengleichungen beschreiben. Hierbei ist auf der linken Seite
die Dichte der Einfangzentren N, beriicksichtigt, die durch freie Ladungstriger geséttigt
werden kann. Aus einer numerischen Anpassung des Signals an die Mefldaten konnte
in [65] Werte fiir 7, und 7, ermittelt werden. Die Rekombinationszeiten 7, waren mit
Blick auf das Punktdefektmodell iiberraschender Weise um Groflenordnungen kleiner als
beim nicht ausgeheilten Material in Referenz [69]. Eine genauere Diskussion erfolgt in
Kapitel 6. Das Modell auf der rechten Seite von Abbildung 2.8 demonstriert, dafl der

6Die Rekombinationszeit der Ladungstriger aus den Einfangzentren wird im weiteren Verlauf der
Arbeit mit 7. bezeichnet.
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Wissensstand zur Relaxationsdynamik in LTG GaAs sehr gering ist. Mit sieben freien
Parametern (vier Zeitkonstanten sowie drei Wirkungsquerschnitten) ist die Aussagekraft
sehr begrenzt bzw. nicht vorhanden. Ein solcher Weg soll in dieser Arbeit deshalb nicht
eingeschlagen werden. Erwidhnenswert ist jedoch, dafl der speziell fiir nicht ausgeheiltes
LTG GaAs wichtige Prozef§ der Tonisation von Asl,,

AsQ, +hv — Asd, +e

beriicksichtigt wird. Fiir ausgeheiltes LTG GaAs kann er bei hohen Pulsleistungen von
Bedeutung sein. Aufgrund der Ahnlichkeit der Defekte in LTG GaAs mit der EL2-
Storstelle werden fiir die optischen Wirkungsquerschnitte hiufig Werte der EL2-Storstel-
le iibernommen. Diese sind z.B. in den Referenzen [71, 72] bestimmt worden.

Es bleibt festzuhalten, dafl die Relaxationsdynamik freier Ladungstriger in LTG
GaAs trotz der Bedeutung fiir die Anwendung nur sehr unzureichend verstanden ist.
Neben den experimentellen Schwierigkeiten, einzelne Relaxationsprozesse zeitlich und
spektral aufzuldsen, liegt dies sicher auch zu einem Grofiteil an bisher fehlenden syste-
matischen Untersuchungen z.B. des Sattigungsverhaltens in LTG GaAs, wie es in Kapitel
6 durchgefiihrt wird. Momentan gilt oft das von Sosnowski et al. eingefiihrte Modell [65]
auf der linken Seite von Abbildung 2.8 als Diskussionsgrundlage vieler Forschergruppen.

2.3. Anwendungen von LTG GaAs

Die vorgestellten Eigenschaften der Materialgruppe LTG GaAs haben in den letzten zehn
Jahren zu den unterschiedlichsten Anwendungen gefiihrt. Hier soll ein kurzer Uberblick
iiber bisherige und aktuelle Entwicklungen gegeben werden.

Schon mit Beginn der ersten Forschungen an LTG GaAs von Smith et al. [1] wurde
die Eignung des Materials als Buffer—Schicht in Feld-Effekt—Transistoren (FET) de-
monstriert. Ein Wachstum bei 200 °C mit anschliefendem Ausheilen und einem daraus
resultierenden hohen Widerstand der LTG GaAs Buffer—Schicht konnte das sogenann-
te back—gating bei MESFETSs vollstindig unterdriicken. In der Folge fand LTG GaAs
auf unterschiedliche Art in FETs Verwendung: In [73] wurde der Einsatz als isolierende
Schicht unterhalb des leitenden Kanals gezeigt. Eine deutliche Verbesserung eines MES-
FETSs bei seiner Durchbruchsspannung kann bei einer zuséitzlichen LTG GaAs—Schicht
auf dem leitenden Kanal erreicht werden, sofern die Diffusion von Storstellen in den Ka-
nal beim Ausheilen verhindert wird [74]. Transistoren auf Basis von LTG GaAs zeigen
sich im allgemeinen sehr robust gegeniiber dufleren Stérungen wie starker elektromagne-
tischer Felder oder hochenergetischer Strahlung. Hieraus resultiert das offensichtliche
Interesse des amerikanischen Militdrs aber auch von Weltraumbehorden wie der NASA
oder der ESA.
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In den letzten Jahren ist das Interesse an einer anderen Klasse von Schaltern stark
gestiegen. So findet LTG GaAs mittlerweile standardméflig Verwendung in der zeitauf-
gelosten THz—Spektroskopie. Die kurze Ladungstrigerlebensdauer und die hohe Mobi-
litdt optisch generierter Ladungstriger pridestinieren LTG GaAs fiir den Einsatz in
sogenannten optoelektronischen Wandlern. Zur Detektion kohdrenter THz-Strahlung
wird eine mikrostrukturierte photokonduktive Dipolantenne durch einen kurzen opti-
schen Puls leitend geschaltet. Dies gelingt fiir die Lebensdauer der freien Ladungstréiger
im sich in der Liicke befindenden LTG GaAs—Film. Wihrend dieser Zeit kénnen transien-
te elektromagnetische Felder Stréme iiber den Dipol treiben. Die erreichbare Bandbreite
ist wesentlich durch die Lebensdauer freier Ladungstriger begrenzt. Diese scheint bei
Verwendung von LTG GaAs hoher (bis zu 4 THz) zu sein als bei alternativen photolei-
tenden Materialien wie SOS (engl: Silicon On Sapphire). Mit dem gleichen Schalterdesign
148t sich auch elektromagnetische THz—Strahlung erzeugen, indem die Antenne vorge-
spannt wird und wieder mit einem Laserimpuls kurzgeschlossen wird. Der so induzierte
Strom emittiert THz-Strahlung. Fiir moglichst hohe THz-Leistungen sind hier hohe
Durchbruchsfeldstéirken notwendig.

Die Erzeugung ultrakurzer elektrischer Pulse gewinnt technologisch mehr und mehr
an Bedeutung. Hier ist der Einsatz von LTG GaAs als ultraschnelles photoleitendes
Material in [75] und [76, 77] demonstriert worden. In [78] wird die Generation eines
frei propagierenden elektrischen Pulses einer zeitlichen Breite von 420 fs gezeigt. Um
dhnliche Ergebnisse mit Standard GaAs zu erzielen, miifiten Kontaktabstéinde unterhalb
ca. 50 nm gewihlt werden, um {iber die Begrenzung der Transitzeit der Ladungstriger
zwischen den vorgespannten Kontakten die Pulsléinge festzulegen [79].

Sowohl im kurzwelligen Bereich (< 870 nm ) [80, 81] als auch bei 1.55 um [82]
ist die Tauglichkeit von LTG GaAs als ultraschneller Photodetektor nachgewiesen wor-
den. Aufgrund der hohen Durchbruchsfeldstéirke und dem damit verbundenen niedrigen
Dunkelstrom werden mittlerweile kommerziell ultraschnelle auf LTG GaAs basierende
Photodetektoren von der Firma MELLWOOD vertrieben.

Auch der Erzeugung von THz-Strahlung im Dauerstrichbetrieb hat der Einsatz von
LTG GaAs als photoleitendes Material neue Impulse gegeben. Bei geeignetem Anten-
nendesign konnten iiber die Differenzfrequenz zweier Dauerstrichlaser mittels Photomi-
schens Frequenzen bis zu 3.8 THz generiert werden [83, 84]. Schwierigkeiten ergeben
sich hauptséchlich bei der thermischen Stabilitit der optoelektronischen Schalter und
der damit begrenzten optischen Leistung, die von den Antennenstrukturen aufgenom-
men werden konnen [85]. Auch im Laufe dieser Arbeit wurde eine Antennenstruktur
entwickelt, die bei geringer Leistungsaufnahme eine relativ hohe THz—Leistung abstrahlt
(siche néchster Unterabschnitt 2.3.1).

Von Keller et al [86] wird LTG GaAs als séttigbarer Absorber in Ultrakurzpulslasern
fiir Pulsdauern kleiner < 7 fs eingesetzt. Hier hat es sich gezeigt, daf} fiir diese Anwen-
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MSM-Struktur

Kontakt a)

Kontakt b)

Abbildung 2.9.: Struktur der Antenne: Die MSM-Struktur ist schwarz eingezeichnet. Die
Kontakte liegen aufeinander. Kontakt a) ist durch eine 1 pym dicke Polymidschicht
von Kontakt b) isoliert. Der Mittelsteg im oberen Bildteil gehort zu Kontakt b).

dung nicht ausgeheiltes Material aufgrund héherer nicht séttigbarer Absorptionen nicht
geeignet ist.

Fiir eine Ubersicht zukiinftiger Einsatzmdglichkeiten von LTG GaAs sei auf [17] und
Referenzen darin verwiesen.

2.3.1. Design einer Patchantenne

Im Rahmen dieser Arbeit ist in Zusammenarbeit mit dem Institut fiir technische Physik
I der Friedrich Alexander—Universitdt Erlangen eine Patchantenne fiir den THz-Bereich
entwickelt worden. Die Ergebnisse werden an dieser Stelle kurz zusammengefafit. Die
Antenne ist ein Beispiel fiir die Anwendung von ausgeheiltem LTG GaAs als zentrales
Material in einem optoelektronischen Bauelement. Fiir detailliertere Analysen sei auf
[87, 88] verwiesen.

Elektromagnetische Strahlung im THz-Bereich kann durch Differenzfrequenzmischen
zweier optischer Laserstrahlen erzeugt werden. Dazu werden die beiden Strahlen der im
Dauerstrich betriebenen Laser auf eine Metall-Halbleiter-Metall-Fingerstruktur (MSM)
fokussiert, deren Halbleitermaterial LTG GaAs ist. Sind die Laserfrequenzen um v, —vyp =
Av gegeneinander verstimmt, so wird die auf den optoelektronischen Schalter einfallende
Gesamtintensitit mit der Schwebungsfrequenz moduliert. Die momentane Intensitét auf
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Abbildung 2.10.: Resonanzkurve der Patchantenne mit einem Fingerabstand von 4 pm
bei konstanter Vorspannung und Anregeleistung sowie eine numerisch angepafite
Lorentzkurve mit einem Resonanzmaximum bei 442 GHz und einer Breite von 54

GHz.

dem Schalter ist durch
Pi(t) = Po + 24/P1Psfcos(2rAvt) + cos(2m(vy + v2)t)] (2.9)

gegeben [89]. Die groite Modulationstiefe wird bei gleichen Intensitéten der beiden Pul-
se erreicht. Entscheidende Bedeutung fiir die Eigenschaften einer Antenne kommt der
Antennengeometrie zu [90]. Der Aufbau der untersuchten Antenne ist in Abbildung 2.9
dargestellt: Die beiden fiir die Abstrahlung notwendigen Metallarme sind iibereinan-
der gelegt und durch eine 1 pm dicke Polymidschicht gegeneinander isoliert. Der in
der Abbildung erkennbare Mittelsteg, der als elektrische Zufiihrung zur MSM-Struktur
dient, gehort zum unteren Kontakt. Die MSM-Struktur selber hat eine Abmessung von
20 x 20pum. Der gesamte Schalter besitzt eine Ausdehnung von 380 x 420m. Nach einem
epitaktischen Lift—off (sieche Anhang A) wird die Antennenstruktur auf ein Glaspléttchen
aufgebracht.

Zur Erzeugung der THz-Strahlung werden die beiden gegeneinander verstimmten
Laserstrahlen, wie sie der in Kapitel 3.1 beschriebene Zweifarben—Dauerstrichlaser lie-
fert, auf die vorgespannte MSM-Struktur fokussiert. Die THz-Intensitdt wird mittels
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Abbildung 2.11.: Rdumliche Verteilung der Stromamplitude bei resonanter Anregung
von 460 GHz. Der Mittelsteg ist stromlos.

eines Helium gekiihlten Bolometers detektiert. Abbildung 2.10 zeigt die jeweilige THz—-
Abstrahlung in willkiirlichen Einheiten fiir verschiedene Differenzfrequenzen. Es zeigt
sich einen Resonanzkurve, die sich sehr gut durch eine Lorentzkurve anpassen 14f3t. Bei
einer Zentralfrequenz von 442 GHz und einer Breite von 54 GHz ist die Antenne fiir
diesen Frequenzbereich sehr schmalbandig [91]. Experimentell 148t sich zeigen, daf§ die
THz-Strahlung im Fernfeld entlang des Mittelsteges polarisiert ist, wie es auch die Si-
mulationsrechnungen ergeben. Diese wurden von Prof. V. Krozer von der Technischen
Universitdt Chemnitz durchgefiihrt. Sie basieren auf einer Vollwellenanalyse. Abbildung
2.3.1 zeigt das Ergebnis einer solchen Analyse. Aufgetragen ist die rdumliche Verteilung
der Stromamplitude bei einer resonanten Anregung, die sich nach der Simulation bei
460 GHz befindet. Die maximal abgestrahlte Leistung der Antenne reicht mit nachge-
wiesene 150 nW nahe an heutige Grenzen von 1 yW fiir Photomischer heran [85]. Hier
kann fiir die Zukunft mit erheblichen Verbesserungen gerechnet werden. So kann die
Leistungsaufnahme des Schalters sicher um einen Faktor zwei erhtht werden. Es sind
ferner optimierte Antennenstrukturen geplant, bei denen eine Impedanzanpassung der
Zuleitungen zur MSM—-Struktur beriicksichtigt ist.
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2.4. Alternative Materialien

Neben dem bisher vorgestellten bei niedrigen Temperaturen gewachsenen GaAs werden
in der Literatur eine ganze Reihe Alternativen untersucht und vorgeschlagen. Dabei ste-
hen kurze Ladungstrigerlebensdauern im Vordergrund. Ausgehend vom Ansatz, daf} ho-
he Storstellendichten fiir diese Eigenschaft verantwortlich sind, sind Ionenimplantationen
verschiedenster Arten in Diskussion. So erreicht man mit Ga-Ionen—Beschufl von Stan-
dard GaAs Subpikosekundenrelaxationszeiten [92]. Des weiteren gibt es Untersuchungen
mit Ar-Ionen [93] mit publizierten Zeiten unter 0.8 ps. Keine der Implantationsmetho-
den kann jedoch an die Qualitdt von LTG GaAs heranreichen. Weder eine homogene
Implantation noch eine hohe Qualitéit des Kristallgitters, was mit Blick auf schnelle op-
toelektronische Bauelemente wichtig ist, werden erreicht. Bekannt ist hier beispielsweise
die geringe Durchbruchsfeldstirke von den bereits erwéhnten SOS—Antennen.

Die bis heute einzig wirkliche Alternative scheint ein Wachstum bei reduzierten Tem-
peraturen von GaAs mit gleichzeitiger extrem hoher Dotierung um 1 x 10*cm™2 mit
Berillium (Be) zu sein. Die Idee des Einbaus der hohen Be-Dichte in die GaAs—Matrix
ist es, durch den Akzeptor Be die in etwa der gleichen Dichte vorhandenen neutralen
As?, zu kompensieren und so die Dichte der fiir die kurzen Relaxationszeiten mit ver-
antwortlich gemachten ionisierten Asf;,—Defekte zu erhdhen. Damit ist zur Reduktion
der As,Defekte kein Temperschritt mehr nétig. Gleichzeitig kann das Material se-
miisolierend hergestellt werden. Von auf diese Art hergestelltem GaAs werden extrem
kurze Ladungstrigerlebensdauern von 0.1 ps berichtet [94, 95]. Auch hier mufl angemerkt
werden, daf ein kristallines Wachstum nur bis ca. 400 nm moglich erscheint. Ferner er-
geben sich noch erheblich gréflere Probleme in der Reproduzierbarkeit des Materials als
bei LTG GaAs ohne Be-Dotierung. Es bleibt festzuhalten, daf fiir Be-dotiertes LTG
GaAs der Weg zu einem sinnvollen industriellen Einsatz erheblich weiter erscheint als
fiir ausgeheiltes LTG GaAs.
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3. Experimentelle Techniken

Die Untersuchung ultraschneller elektronischer Dynamiken in Materie, die sich auf
Pikosekunden- und Femtosekundenzeitskalen abspielen, ist nicht auf rein elektronische
Weise maglich. Sowohl die initiale Prdparation eines Zustandes als auch die Aufnah-
me seiner zeitlichen Anderung macht den Einsatz optischer Korrelationsmeftechniken
erforderlich. Dazu stehen heutzutage Festkérperlaser mit Pulslingen bis hinunter zu ei-
nigen Femtosekunden zur Verfigung. Die in dieser Arbeit verwendeten Anrege/Abfrage
(engl.: pump probe) Techniken sind vor allem wegen der hohen Spitzenintensititen und
der hohen Stabilitit der Laser nicht nur auf das Emissionsspektrum des Lasermediums
beschrdnkt, sondern lassen sich durch nichtlineare Konversionsprozesse in geeigneten
Kristallen auf andere Spektralbereiche erweitern. Die Erzeugung eines zum Anregepuls
spektral gednderten Abfragepulses ergibt prinzipiell neue Finsichten beziiglich der elektro-
nischen Dynamik des betrachteten Systems, da so andere Uberginge abgetastet werden,
die die optische Korrelationen auf andere Art und Weise beeinflussen.

In diesem Kapitel werden die Grundlagen der in der vorliegenden Arbeit verwen-
deten experimentellen Techniken erldutert. Zuerst werden die benutzten Lasersyste-
me mit ihren Kenndaten vorgestellt, um die unterschiedlichen Einsatzmoglichkeiten
zu verdeutlichen. Thema des Abschnittes 3.2 ist die Grundlagen der Anrege/Abfrage-
Spektroskopie, die die wesentliche zeitaufgeldste Untersuchungsmethode dieser Arbeit
ist. In den beiden letzten Abschnitten werden Modifikationen der Anrege/Abfrage—
Spektroskopie erldutert, die es ermdglichen, unter bestimmten Voraussetzungen elek-
trische Felddnderungen auf einer mesoskopischen Lidngenskala in den Materialien abzu-
tasten bzw. transiente elektromagnetische THz-Felder zu erzeugen und zu detektieren.
Besonderheiten einzelner Experimente werden jeweils am konkreten Beispiel bei Bedarf
in den Ergebniskapiteln beschrieben.

3.1. Die Lasersysteme

Laser hoher Wiederholrate Aufgrund ihrer vergleichsweise leichten Handhabbarkeit
und der hohen Stabilitdt haben sich Festkorperlaser als Standardlaser in der Kurzzeit-

33



3. EXPERIMENTELLE TECHNIKEN

spektroskopie etabliert, was insbesondere fiir den Titan dotierten Saphir-(Ti:Saphir)-
Laser mit seiner erstmaligen Realisierung als gepulster Laser im Jahr 1990 gilt [96]. Bei
einem Emissionsspektrum des Ti:Saphir-Kristalls von 710 nm bis 980 nm konnen Pulse
von weniger als 5 fs Linge erzeugt werden [97]. Dies ermdglicht es, ultraschnelle elektro-
nische Prozesse, wie sie sich beispielsweise in Halbleitern abspielen, zu untersuchen.

Die durch die Resonatorldnge L vorgegebenen moglichen Eigenmoden eines Pulsla-
sers werden iiber einen nichtlinearen Prozefl gekoppelt. Als quasi instantaner Prozefl wird
beim Ti:Saphir-Kristall der Kerr—Effekt ausgenutzt. Aufgrund der transversalen Inten-
sitdtsverteilung der Leistung in den Moden bewirkt der Kerr—Effekt bei einer geniigend
hohen Intensitdt im Resonator ein transversales Brechungsindexprofil im Kristall. Der
so entstehende Linseneffekt verursacht fiir jede Lasermode eine unterschiedliche Diver-
genz. Die damit im Resonator hervorgerufene raumliche Trennung der Moden kann z.B.
mittels einer Blende zur Selektion der gekoppelten Moden genutzt werden. Diese sind
jedoch nur dann propagationsfihig, wenn Dispersionsunterschiede iiber das Laserspek-
trum wihrend eines Resonantorumlaufes ausgeglichen werden. Dies bedeutet, dafl der
optische Weg aller gekoppelter Moden im Resonator gleich ist. Eine Standardmetho-
de der Dispersionskontrolle ist der Einbau einer Prismensequenz in den Resonator. Fiir
Pulsdauern unterhalb von ca. 25 fs hat sich der Einsatz von dielektrischen Spiegeln mit
definiert eingestellten Dispersionsverhalten (dispersive Spiegel, engl.: chirped mirrors')
als beste Methode erwiesen. Zusitzlich ermoglichen diese Spiegel auch eine Erhéhung
der Wiederholrate v, = 2¢/L des Lasers: Bei Verwendung einer Prismensequenz ist
eine Verkiirzung der Resonatorlinge — was einer Erhohung der Wiederholrate entspricht
— unterhalb des Prismenabstandes, der gréfier als 30 cm sein muf}, nicht moglich.

Fiir die meisten in dieser Arbeit gezeigten zeitaufgelosten Messungen bei einer ho-
hen Wiederholrate wurden kommerzielle Ti:Saphir—Laser der Firma SPECTRA PHYSICS
des Modells TSUNAMI verwendet. Bei einer zusétzlichen externen Prismenkompression
liefern die Laser nahezu Bandbreite begrenzte Pulse? von 30 bis 50 fs. Mit der externen
Prismensequenz kann die Dispersion von optischen Komponenten des Experiments effek-
tiv ausgeglichen werden. Die spektrale Halbwertsbreite variiert von 15 bis 30 nm je nach
gewihlter Zentralwellenléinge. Die Pulse sind mittels zweier Spiegelsidtze durchstimmbar
im Wellenlédngenbereich von 740 nm bis 950 nm. Bei einer Wiederholrate von 82 MHz
und einer mittleren Ausgangsleistung von einem Watt werden somit Pulsenergien in der
Groflenordnung von 10 nJ erreicht. Eine wesentliche Rolle fiir das nachher im Experi-
ment erreichbare Verhiltnis vom Signal- zum Rauschpegel S/N (engl.: Signal-to-Noise)

!Chirp bedeutet, dafl die spektralen Komponenten eines Pulses sich zeitlich innerhalb diese Pulses
dndern.

2Wesentlich fiir Bandbreite begrenzte Pulse ist, daB sie keine zeitliche Anderung der spektralen Kom-
ponenten innerhalb des Pulses aufweisen. Dies garantiert fiir spektral integrierende Experimente die
bestmogliche Zeitauflosung.
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kommt dem Pump-Laser des Ti-Saphir-Kristalls zu. Eine Anzahl von Experimenten
ist mit einem (All-Line) Ar*-Tonen-Laser durchgefiihrt worden, dessen Emissionslinien
im Bereich der maximalen Absorption des Ti:Saphir-Kristalls liegen. Der Ubergang bei
Pump-Lasern zu modernen Dioden-gepumpten Festkorperlasern wie dem Modell MIL-
LENIA der Firma SPECTRA PHYSICS verbessert das Verhéltnis S/N um ein bis zwei
Groflenordnungen. Das Rauschen wird dann fast ausschliellich von der Meflelektronik
bestimmt.

Bei einigen Referenzmessungen kam ein spezieller Laser, der am Institut fiir Halb-
leitertechnik IT an der RWTH Aachen entwickelt wurde, zum Einsatz [98]. Besonderes
Merkmal ist seine hohe Wiederholrate von 1.6 GHz, was einer Resonatorlédnge von nur
25 cm entspricht. Der zeitliche Abstand zweier Pulse betragt dabei also nur noch 625 ps.
Im Gegensatz zur linearen Resonatorgeometrie des TSUNAMIS wurde fiir diesen Laser
ein Ringresonatordesign gewihlt. Sowohl die interne als auch die externe Dispersions-
kontrolle erfolgt iiber dispersive Spiegel und liefert bandbreitebegrenzte 25 fs-Pulse bei
einer Zentralwellenlinge um 800 nm. Die Pulsenergie ist mit einigen pJ um den Faktor
der erhdhten Wiederhohlrate vermindert. Nachteilig ist die schlechte Wellenldngendurch-
stimmbarkeit des Lasers. Mittlerweile wird der Laser auch von der Firma GIGAOPTICS
vertrieben.

Die Beschriankung eines Ti:Saphir-Lasers auf den nahen Infrarotbereich kann durch
den FEinsatz nichtlinearer Kristalle iiberwunden werden. Fiir Experimente, die ultrakur-
ze Pulse im Wellenldngenbereich um 1.5um bendtigen, steht ein kommerzieller optisch-
parametrischer Oszillator (OPO) der Firma SPECTRA PHYSICS mit der Typbezeichung
OPAL zu Verfiigung. Als Pumpquelle dient der Ti:Saphir-Laser, dessen Pulse mit der
Fundamentalenergie 7w, in einem LiB;O; (LBO)-Kristall in Pulse der Energien hw,
(Signal) und hw; (Idler) aufgeteilt werden. Um die notwendige Pumpleistung von ca. 2
Watt aufbringen zu konnen, ist ein spezieller TSUNAMI-Auskoppelspiegel mit angepaf-
ter Transmissivitat zu verwenden. Da nur der kurzwelligere Anteil, der im allgemeinen
als Signal bezeichnet wird, in einem Resonator gefiihrt wird, handelt es sich um einen
einfach resonanten OPO. Fiir die Prozesse im LBO-Kristall miissen Energie- und Im-
pulsbilanz gelten:

hwy = hws + hw;,
ki = k,+k;

Fiir den Dauerbetrieb ist die Resonatorlinge bis auf wenige Mikrometer genau auf
die Resonatorlinge des Ti:Saphir-Lasers zu synchronisieren. Zu diesem Zweck ist der
OPO-Resonator frequenzstabilisiert: Eine geinderte Resonatorlinge bedingt eine Ver-
schiebung der Signalfrequenz aufgrund einer geinderten Phasenanpassung im Kristall.
Elektronisch wird so iiber einen Spiegel, der auf einem Piezokristall montiert ist, die Re-
sonatorlinge nachgeregelt. Uber die Temperaturabhingigkeit des Brechungsindexes des
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biaxialen LBO-Kristalls und einer Nachregelung der Resonatorléinge kann die gewiinsch-
te Wellenlénge eingestellt werden. Als besonders ungiinstig bei kritischen Messungen er-
weist sich eine Frequenzdrift bzw. ein Frequenzjitter des TSUNAMI-Pumplasers, da die
Frequenzstabilisierung des OPALS auf dessen Zentralwellenléinge kalibriert ist. Bei der
beim TSUNAMI iiblichen Selektion der Zentralwellenlinge iiber einen Spalt zwischen
einem Prismenpaar sind diese Fluktuationen in der Zentralfrequenz besonders ausge-
pragt. Dies macht sich durch ein gréfleres Rauschen des OPALS bemerkbar. Da sich
Intensititsschwankungen des Arf*lonen—Lasers auf den Kerr-Linsen—Effekt auswirken,
ist auch die Divergenz der Moden und damit die Frequenzauswahl mittels eines Spaltes
davon betroffen. Aus diesem Grund hat sich der Umbau des TSUNAMI-Lasers von ei-
nem Spalt auf einen Lyot-Filter zur Wellenldngenselektion als sehr hilfreich erwiesen, da
hier rdumliche Modenénderungen keinen Einflul haben und die Zentralwellenléinge auch
iiber lingere Zeit stabil ist.

Mit zwei Spiegelsidtzen — einmal fiir Signalwellenléingen von 1.1 pym bis 1.3 pgm und
einmal fiir den Bereich zwischen 1.3 pm bis 1.6 ym — sind Pulsldngen zwischen 70 fs
und 250 fs je nach Zentralwellenléinge des OPAL erreichbar. Bei einer Pumpleistung des
TSUNAMIS von 2 W betréigt die Pulsenergie des Signalpulses — wieder abhingig von
der OPAL-Zentralwellenldnge — 1.2 bis 3 nJ. Der Variation der Zentralwellenldnge des
TSUNAMI sind dabei mit 0.8 bis 0.81 pum sehr enge Grenzen gesetzt.

Laser niedriger Wiederholrate Mittlerweile sind Kurzpulslaser im fs-Bereich mit Pul-
senergien von einigen Millijoule pro Puls kommerziell erhiltlich. Solch eine hohe Puls-
energie erhélt man jedoch nur auf Kosten der Wiederholrate des Lasers, denn nur eine
langere Pumpzeit des Kristalls ermoglicht das Erreichen von Spitzenleistungen im La-
serpuls von bis zu 10 GW. Fiir die im Abschnitt 6 vorgestellten Messungen steht ein
Verstérker des Modells CPA 2001 der Firma CLARK zur Verfiigung. Hier handelt es sich
um einen mehrstufigen regenerativen Verstérker. Als Seed-Puls (siehe [99]) des ebenfalls
auf Basis eines Ti:Saphir-Kristalles funktionierenden Verstirkerresonators dient ein fs-
Puls eines Faser-Lasers, dessen Pulsenergie wenige nJ betrdgt. Um eine Zerstérung des
Kristalls aufgrund der hohen Spitzenleistung, die sich im Verstérkerresonator aufbaut,
zu vermeiden, wird der Seed-Puls vor dem Einkoppeln in den Resonator mittels eines
Gitterpaares auf mehrere Pikosekunden dispergiert, was die maximale Pulsenergie stark
senkt. Die Inversion im Ti:Saphir-Kristall wird iiber einen gepulsten Nd:YAG-Laser
erzeugt. Die Auskopplung des nach mehreren Resonatorumliufen auf eine Pulsenergie
von ungefdhr einem mJ verstirkten nicht bandbreitebegrenzten Pulses erfolgt iiber eine
elektronisch angesteuerte Pockelszelle. Uber eine nachgeschaltete Gitterpulskompression
erhélt man optimal 150 fs—Pulse. Das Spektrum des CPA 2001 ist im wesentlichen durch
den Seed-Puls vorgegeben und ist um 775 nm zentriert. Die geringe Wiederholrate von
einem Kilohertz vermindert das Signal- zu Rausch-Verhiltnis beim Experiment deut-
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Abbildung 3.1.: Resonatorgeometrie des auf zwei Frequenzen laufenden Dauerstrichla-
sers. Mit den Lyotfiltern (a) und (b) kénnen die Frequenzen unabh#ngig vonein-
ander gew#hlt werden.

lich gegeniiber z.B. Experimenten mit dem TSUNAMI. Dieser Nachteil wird wegen der
Moglichkeiten, die ein solches Verstirkersystem bietet, in Kauf genommen. In Abschnitt
6 wird ein Teil der CPA 2001-Leistung beispielsweise zur Erzeugung eines intensiven
THz-Pulses und ein zweiter Teil zur intensiven flichigen optischen Anregung von LTG
GaAs—Proben verwendet. Vergleichbare Experimente sind mit den um einen Faktor 105
kleineren Pulsenergien des TSUNAMI nicht moglich.

Zweifarbendauerstrich—Laser Bereits in Abschnitt 2.3.1 wurde der Einsatz eines op-
toelektronischen Schalters in Form einer Patchantenne zur Erzeugung von Strahlung
im THz-Bereich demonstriert. Zum Frequenzmischen kommt ein Dauerstrichlaser auf
Basis eines Ti:Saphir-Kristalles zum Einsatz, der am Physikalischen Institut der J.W.-
Goethe-Universitit von K. Siebert entwickelt wurde [100]. Durch die spezielle Geometrie
des Resonators ist es moglich, zwei unabhéingig durchstimmbare Laserlinien im Bereich
von 750 - 855 nm auszukoppeln. Der Resonatoraufbau ist in Abbildung 3.1 skizziert.
Herzstiick des Lasers ist eine rdumliche Aufteilung des Resonatorstrahls mit Hilfe eines
Prismas in zwei Anteile. In jedem Teilarm befindet sich ein Lyot-Filter zur unabhéngigen
Frequenzselektion. Je Farbe lassen sich Ausgangsleistungen von bis zu 125 mW errei-
chen. Mit Linienbreiten von weniger als 0.035 nm lassen sich Differenzfrequenzen von 20
GHz bis 13 THz einstellen. Mit Kohérenzldngen von mehr als 2 Metern bei den genann-
ten Ausgangsleistungen ist dieser Dauerstrich-Laser heutigen Diodenlasern im gleichen
Spektralbereich deutlich iiberlegen. Zusétzlich besteht zwischen den beiden Lasermoden
iiber den Ti:Saphir-Kristall eine Kopplung beziiglich ihrer Intensitétsfluktuationen. Die-
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se Kopplung ist bei einzelnen Laserdioden nicht gegeben und hat einen stabilisierenden
Einfluf} auf den Frequenzmischprozef.

3.2. Anrege/Abfrage—Spektroskopie

Zeitaufgeloste Anrege/Abfrage-Experimente geben Auskunft iiber zeitliche Anderungen
des linearen Absorptionskoeffizienten o und des Brechungsindexes n eines Materials:
Durch das induzierte Nichtgleichgewicht mittels eines intensiven Anregepulses éndern
sich die optischen Eigenschaften des Materials. Der um die Zeitdifferenz At verzogerte
Abfragepuls ist sensitiv auf die momentanen refraktiven und absorptiven Eigenschaften.
Brechungsindex- und Absorptionséinderung An und A« nach einer optischen Anregung
sind iiber eine Kramers-Kronig-Relation miteinander verkniipft. Werden Photodetek-
toren zur Messung eingesetzt, so sind Lichtintensitéiten die Mefigrofien im Experiment.
Bei der Transmission des Abfragepulses durch eine Probe der Dicke d werden somit die
transmittierten Intensitéiten Iy, und Iy mit bzw. ohne vorherige Anregung aufgenom-
men:

ITA = IToe_Aad. (31)

Der Index T'P (7T0) soll andeuten, daf} es sich um die transmittierte Intensitdt mit (ohne)
Anregung handelt. Dieser Zusammenhang kann nur dann giiltig sein, wenn auch die als
Lambert-Beer Gesetz bekannte Beziehung

IT(] = Ige_ad (32)

zwischen eingestrahlter Intensitdt an der Probenoberfliche Iy und Ipy giiltig ist. Aus
dem Vergleich von 174 und I 148t sich die photoinduzierte Absorptionsianderung —Aad
berechnen. Hierbei mufl die Intensitit des Abfragepulses so klein gewahlt werden, dafl
selbstinduzierte Absorptionséinderungen vernachlissigt werden kénnen.

Ublicherweise werden statt Absorptionsinderungen in der Regel differentielle Trans-
missionsédnderungen (DT') angegeben. Im allgemeinen ist die differentielle Transmission
iiber

AT Tra(At) — Ty
DT = T()(At) =1,

definiert. T gibt die Transmission ohne Anregepuls und entsprechen T, die Trans-

(3.3)

mission mit Anregepuls an, womit die Identitit Tra /Ty = Ira/lzro = exp(—Aad) gilt.
Bei optisch geniigend diinnen Proben, die die Bedingung Aad < 1 erfiillen, kann die
Exponentialfunktion entwickelt werden und die differentielle Transmission ist somit ein
direktes Maf fiir die induzierte Absorption:

AT
— = 1 x —Aad. (3.4)
1o
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Abbildung 3.2.: Typischer Anrege— Abfrage-Aufbau. Es ist ein Transmissionsaufbau skiz-
ziert.

Wie bereits erwdhnt, kénnen Bedingungen auftreten, bei denen die hier gemachten Be-
trachtungen keine Giiltigkeit mehr haben. Ist die Dicke der Probe deutlich geringer als
die Absorptionslénge, die definiert ist als die Linge, bei der die Lichtintensitéit auf 1/e
gesunken ist, so kann Gleichung (3.2) nicht mehr angewandt werden. Es treten Vielfach-
reflexionen an den Grenzschichten der Probe auf. Diese Fabry—Perot (FP) Interferenzen
kénnen einen starken Einflul auf die transmittierte Intensitdt und damit auf das gemes-
sen Signal haben. Die Wahl der Probendicke ist somit wesentlich beziiglich der Inter-
pretation der Messungen. Fiir fast transparente Proben oder Wellenldngenbereiche, in
denen die Probe transparent ist, muf} eine alternative Datenanalyse erfolgen. Dies wird
in Kapitel 5.3 genauer erldutert und durchgefiihrt.

Der prinzipielle Aufbau eines iiber das Spektrum des Abfragepulses integrierenden
Anrege/Abfrage-Experimentes in Transmission ist in Abbildung 3.2 skizziert. Ein in-
tensiver Anregepuls wird auf die Probe fokussiert. Mit einer variablen Zeitverzogerung
trifft ein schwacher Abfragepuls auf die optisch angeregte Probenstelle. Der transmit-
tierte Puls wird mit einer Photodiode detektiert. Die Bandbreite der benutzten Photodi-
oden liegt mit ungefihr 5 MHz bei Experimenten mit dem TSUNAMI deutlich unter der
Wiederholrate dieses Lasers. Fiir eine gegebene Zeitverzogerung At wird deshalb auch
zeitlich iiber ungefihr 100 Pulse integriert. So werden Puls-zu-Puls-Schwankungen eli-
miniert. Der Abgleich der Referenzdiode zur Signaldiode wird ohne Anregepuls durch-
gefiihrt. Im Experiment kann so das Differenzsignal wesentlich hoher verstirkt werden.
Je nach verwendeter Mefitechnik wird die Zeitverzogerung des Abfragestrahles iiber einen
Schrittmotor oder iiber einen auf einem Schwinger montierten Retroreflektor geéindert.
Bei der langsamen Anderung der Wegstrecke im ersten Fall wird der Anregestrahl mit
einem Lichtzerhacker im kHz-Bereich moduliert. Das Differenzsignal kann dann {iber
einen Lock-In—Verstiarker extrahiert werden. Minimale Weglédngenénderungen von zwei
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3. EXPERIMENTELLE TECHNIKEN

Mikrometern, was einer Laufzeit des Lichtes von 6.6 fs entspricht, garantieren, daf} die
Zeitauflosung im Experiment allein durch die Pulsldnge bestimmt wird. Bei der Nutzung
des Schwingers ist man auf eine maximale Zeitverzdgerung von 10 ps beschrinkt, da nur
der anndhernd linearem Bereich der Auslenkung des Schwingers zur Messung genutzt
werden sollte. Bei einer Frequenz des Schwingers von etwa 60 Hz wird iiber Langzeit-
schwankungen des Lasers gemittelt. Das Signal wird elektronisch gesamplet. Diese als
Fast-Scan—Meftechnik [101] bekannte Methode ermdglicht so ein besseres S/N bei glei-
cher Mef3zeit gegeniiber der Lock—In—Mefitechnik.

Die Kontrolle der Laserpulse erfolgt iiber die Bestimmung der Pulsdauer und des
Spektrums. Aus der Energie-Zeit-Unschérfe folgt, daf} ein zeitlich kurzer Puls nur iiber
ein breites Spektrum realisiert werden kann. Dies ist eine notwendige, jedoch keinesfalls
hinreichende Bedingung. Fiir zeitaufgeldste Experimente speziell im Subpikosekunden—
Bereich kommt demnach der Uberwachung des Bandbreiteproduktes BP = ATAw eine
wichtige Bedeutung zu. Im Idealfall eines sech?-Spektrums gilt BP = 0.32 [97]. Die Auto-
bzw. Kreuzkorrelationen der Pulse sind am Ort der Probe zu messen, da die Dispersion
der einzelnen optischen Komponenten zu einer deutlichen zeitlichen Verldngerung der
Pulse aufgrund einer Phasenverschiebung einzelner Frequenzen untereinander fiihrt. Als
den zur Messung der Kreuzkorrelationen notwendigen nichtlinearen Prozefl kann man
hier fiir das Nahinfrarote z.B. die Zweiphotonenabsorption in Galliumphosphid nutzen.
Die bereits erwidhnte externe Prismenkompression 1afit sich jeweils so einstellen, daf
das optimale BP erreicht wird. Um die Anregungsdichten, die im Experiment erreicht
werden, abzuschétzen, wird der Laserfokus mittels kalibrierter Lochblenden von 10 bis
200 pm Durchmesser an der Probenstelle bestimmt. Ferner werden die Fokusgréfien
fiir die Anregepulse groflier als fiir die Abfragepulse gewéhlt, um ein lateral moglichst
homogenes Anregungsprofil zu erhalten.

Ein wesentlicher Schwerpunkt des Kapitels 5 ist die Untersuchung von Dynamiken
in LTG GaAs, die nur bei unterschiedlicher Wahl von Anrege- und Abfragefrequenz
moglich ist. In neuster Zeit sind einige Beispiele in der Literatur zu finden, die die be-
sonderen Moglichkeiten der zeitaufgelosten Zweifarben—Spektroskopie nutzten [102]. Lie-
gen die gewiinschten Frequenzen hierbei innerhalb des Spektrums der TSUNAMI-Pulse,
kann dies iiber optische Interferenzfilter geschehen [103], wie es genauer in Abschnitt
5.2 beschrieben wird. Mit dem System OPAL/TSUNAMI sind Energieunterschiede von
mehreren 100 meV moglich. Die Situation stellt sich jedoch insofern als nicht unproble-
matisch heraus, als das zum Betrieb des OPALS die nahezu volle TSUNAMI-Leistung in
den LBO—Kristall eingekoppelt werden mufl. Ist die benétigte Leistung im Anregepuls
(TSUNAMI) mit 10 mW gering, so wird sie giinstiger Weise vor dem OPAL mittels
eines geeigneten Strahlteilers ausgekoppelt (Moglichkeit ¢ in Abbildung 3.3). Auf diese
Art kénnen in Kombination mit der Fast-Scan—Mefitechnik Signale bis hinunter zu einer
Grofe von 10~7 aufgeldst werden. Diese Methode wurde im Rahmen dieser Arbeit zur Be-
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Abbildung 3.3.: Auskopplung der benétigten Anregepulse fiir Zweifarbenexperimente:
Bei Moglichkeit b werden 200 mW Leistung als Reflex vom LBO ausgekoppelt.
Moglichkeit ¢ liefert 10 mW bei saubererem Modenprofil.

stimmung rédumlicher Oszillationsamplituden in Halbleiteriibergittern verwendet [104],
soll hier jedoch nicht ndher behandelt werden. Sind héhere Anregungsdichten erwiinscht
oder erforderlich, so wird der am LBO-Kristall reflektierte TSUNAMI-Puls genutzt,
wie Moglichkeit b in 3.3 zeigt. Die mittlere Leistung des reflektierten Strahls betragt 200
mW. Aufgrund der Kristallreflexion besitzt der Strahl jedoch geringere Modenqualitét.
Dies vermindert erfahrungsgeméfl auch das Signal-zu-Rausch—Verhiltnis.

3.3. Feldsensitive zeitaufgeloste Spektroskopie

Die Dynamik photoinduzierter Ladungstrager wird durch die Anwesenheit statischer
elektrischer Felder beeinflufit. Andererseits kann durch die Beobachtung der zeitlichen
Anderung des elektrischen Feldes Riickschliisse sowohl auf die Dynamik der Ladungs-
trager als auch die Gitterstruktur des Materials gewonnen werden. Da sowohl die ange-
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3. EXPERIMENTELLE TECHNIKEN

regten Ladungstriiger als auch die Anderung des elektrischen Feldes die Absorption einer
Probe gleichzeitig beeinflussen, ist eine Trennung dieser Effekte in den bisher beschrie-
benen Anrege/Abfrage-Experimenten nur schwer und unter zu Hilfenahme aufwendiger
theoretischer Modelle méglich. Hier bietet der lineare elektrooptische (Pockels—) Effekt
die Moglichkeit, beide Beitrige sauber voneinander zu trennen.

Der Pockels-Effekt basiert auf der Suszeptibilitit 2. Ordnung x(? [105]. Demnach ist
sein Beitrag in zentrosymmetrischen Kristallen gleich Null. In nicht zentrosymmetrischen
Kristallen kann die auftretende Doppelbrechung aufgrund des Pockels—Effekts, die eng
mit der Symmetrie des Kristalls verkniipft ist, genutzt werden, isotrope von anisotropen
Anderungen zu trennen. Die elektrooptischen Brechungsindexinderungen werden durch
den elektrooptischen Tensor r;; beschrieben [105]. Im Hauptachsensystem des Kristalls
ist die Anderung des Brechungsindexellipsoiden gegeben durch:

3
1
A( ):ZrijEj mit i =1,..,6. (3.5)

n? ).

(3 j:l

Hier gibt £; die Komponenten des elektrischen Feldes an. Fiir Kristalle der Zinkblende-
stuktur (43m-Symmetriegruppe), zu der GaAs gehort, besteht der Tensor 7;; nur aus den
drei nicht verschwinden identischen Elementen r4; = rso = rg3. Bei auf (100) orientier-
tem GaAs-Substrat mittels MBE hergestellten GaAs-Kristallen, wie sie ausschliellich in
dieser Arbeit genutzt werden, liegen die Hauptachsen des Brechungsindexellipsoiden ent-
lang der [011] und [011] Richtungen. Die Betrachtungen werden sich deshalb im weiteren
auf ein elektrisches Feld parallel zur [100]-Richtung beschrinken. Mit dem elektrischem
Feld ergibt sich eine Abhéngigkeit des Brechungsindexes in der (100)-Ebene zu:

(0O, Epon)) = no — %7"4171(3)E[100} sin(20) (3.6)
wobei ng der isotrope Brechungsindex ist. Die Situation ist in Abbildung 3.4 dargestellt.
© ist der Winkel zur [010]-Richtung. Der Wert von 74 ist in der Literatur fiir Experi-
mente oberhalb der Bandkante mit (1.6 +0.2) x 107'%m/V angegeben [6]. Quadratische
Beitrige konnen vernachléssigt werden, da der relevante Koeffizient 7 Gréf8enordnungen
kleiner ist.

Die notwendigen Modifikationen eines Anrege/Abfrage—Aufbaus zur Detektion einer
Anderung des elektrischen Feldes in [100]-Richtung sind in Abbildung 3.5 verdeutlicht.
Die optischen Anisotropien lassen sich sowohl in Reflexions— als auch in Transmissions-
geometrie messen. Fiir die Reflexion wird ein linear polarisierter Abfragestrahl in einem
45 Grad Winkel zu den Hauptachsen des Brechungsindexellipsoiden genutzt, wie er in
3.4 eingezeichnet ist. Der reflektierte Strahl wird mittels eines polarisierenden Strahl-
teilers auf zwei Photodioden aufgeteilt, deren Differenzsignal das Mef3signal ist. Der In-
tensitdtsabgleich der Dioden wird {iber eine \/2-Platte eingestellt. Dies entspricht einer
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GaAs (100)-Wafer

Abbildung 3.4.: Schnitt durch den Brechungsindexellipsoiden mit elektrischem Feld in
(100)-Richtung bzw. ohne elektrisches Feld. Eingezeichnet ist ein (100)-GaAs-
Wafer mit seinen Symmetrieachsen

Projektion des elektrischen Abtastfeldes auf die beiden Hauptachsen. Bei Transmissions-
messungen bietet sich die Verwendung eines zirkular polarisierten Abfragestrahls an. Mit
der gleichen Analysatorkonfiguration kann so eine feldinduzierte Elliptizitit detektiert
werden. Diese Methode ist vor allem dann von Vorteil, wenn eine genaue Orientierung
der Probe z.B. durch Préaparationsschritte, die das Erkennen von Bruchkanten entlang
der Symmetrieachsen verhindern, nur schwer méglich ist.

Das S/N-Verhiltnis dieser Mefltechniken ist gegeniiber Transmissions- und Reflexi-
onsexperimenten deutlich besser, da im sehr kompakten Analysatorteil Fluktuationen
des gleichen Pulses voneinander subtrahiert werden. In Verbindung mit der Fast-Scan—
Meftechnik sind Auflésungen von unter 107 erreichbar.

Zeitaufgeloste Experimente dieser Art in Reflexionsgeometrie werden als Reflective
FElectro Optic Samplings (REOS) bezeichnet. In GaAs konnen so Oberflichenfelder- und
kohédrente Phonondynamiken untersucht werden [106]: Ein kurzer Anregepuls induziert
Elektronen und Locher im Material. Liegt ein Oberflachenfeld vor, so findet eine La-
dungstrigertrennung im Feldbereich statt. Dies fiihrt zu einer Feldabschirmung, die mit
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Abbildung 3.5.: Experimentelle Aufbauten zur Messung transienter Felddnderungen in
Transmission sowie in Reflexion.

der beschriebenen Technik gemessen werden kann. Bei einer initialen Abschirmung, die
unterhalb der LO-Phononperiode von 114 fs fiir GaAs liegt, werden kohérente Phononen
generiert.

3.4. THz-Spektroskopie beweglicher Ladungstrager

Informationen iiber freie Ladungstriger sind wesentlich zum Verstéindnis von elektri-
schen Bauelementen. Bei optischen Anrege/Abfrage—Experimenten ist es im allgemei-
nen schwierig, wenn nicht gar unmdéglich, reine Ladungstrigerdynamik im Sinne von
relevanten Kenngroflen fiir Bauelemente wie Beweglichkeit oder Leitfahigkeit sauber von
diversen konkurrierenden Effekten zu trennen. Fiir den Abtast—Strahl wére genau dann
eine fiir die Interpretation des Experimentes ideale Situation erreicht, wenn nur eine
Grofle das Signal bestimmt. Eine extreme Form der eben beschriebenen Zweifarben—
Experimente liegt bei Wahl des Abtaststrahls im THz-Frequenzbereich vor. Die Ener-
gie von Ein-THz-Photonen ist mit 4 meV um einen Faktor von ca. 400 kleiner als die
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zur Interband-Anregung von GaAs benotigten Photonenenergien oberhalb 1.42 eV. Da-
mit sind diese Photonen zum einen nicht sensitiv auf Interbandeffekte jeglicher Art
wie beispielsweise Bandkantenrenormierungen und mit Blick auf LTG GaAs reicht die
Energie auch nicht zur Anregung eingefangener Ladungstriger aus Storstellen. Nur In-
trabandiibergénge tragen zu Signalen bei.

Zur Realisierung eines geeigneten Anrege/Abfrage—Aufbaus gehort die Erzeugung
des kurzen THz—Pulses selbst, da bis zum jetzigen Zeitpunkt entsprechende laborge-
rechte THz—Kurzpuls—Laserquellen nicht existieren. Eine Methode zur Erzeugung eines
koh&renten THz—Pulses besteht in der kurzzeitigen Beschleunigung von Ladungstrigern
in einem elektrischen Feld. Dazu wird eine Antenne mit grofler Apertur genutzt (sie-
he unten), um die vorhandenen Pulsenergien des Verstirkers voll ausnutzen zu kénnen.
Die Apertur wird dabei vom Abstand zweier Elektroden, zwischen denen das notwendi-
ge Potential abfillt, bestimmt. Das Fernfeldprofil des THz-Pulses ist proportional zur
Zeitableitung des optisch induzierten Stromes zwischen den Elektroden

5
Erp, o< /a—i dxdydz, (3.7)

wobei iiber den gesamten Emitter zu integrieren ist.

Im experimentellen Aufbau, der in Abbildung 3.6 skizziert ist, wird der Laserpuls
des CPA—Verstérkers im Verhiltnis (500:300:1) aufgeteilt. Der Anteil mit der hochsten
Leistung dient dabei zur Erzeugung des THz Pulses: Uber ein Teleskop wird eine mit
3 Kilovolt vorgespannte GaAs—Wafer—Antenne homogen ausgeleuchtet. Die laterale Be-
schleunigung der photogenerierten Ladungstrager verursacht das Abstrahlen eines THz—
Pulses. Die optische Leistung ist dabei so hoch, daf§ der Erzeugungsprozef in Séttigung
betrieben wird. Dies bewirkt, da} die THz-Amplitude unempfindlich gegeniiber Inten-
sitdtsschwankungen der Verstiarkerpulse wird. Aufgrund der grofien Apertur der Antenne
ist der THz—Puls nahezu kollinear. Die Elektrodengeometrie — zwei Kupferelektroden,
die parallel zueinander verlaufen — hat zur Folge, dafy der erzeugte Puls linear polarisiert
ist. Eine genaue Charakterisierung der THz-Erzeugung und der Fokussiereigenschaften
ist in [107] durchgefiihrt worden.

Der propagierende THz—Puls wird anschlielend iiber eine Paraboloiden auf die Probe
fokussiert. Parallel dazu wird der zweite optische Puls auf die Probe eingekoppelt. Die
Detektion der transmittierten THz-Strahlung erfolgt mittels des dritten optischen Pul-
ses (Abfragepuls). Hierzu wird der elektrooptische Effekt in einem Zinktellurid(ZnTe)—
Kristall ausgenutzt [108]: Bei geeigneter Orientierung der Kristallachsen des ZnTe—Kri-
stalls induziert das transiente THz-Feld eine zeitabhingige Doppelbrechung, die genau
wie bei den im vorherigem Abschnitt erlduterten REOS/TEOS-Mefitechniken mit dem
optischen Puls detektiert werden kann. Die Analysatoreinheit ist im Finsatz der Ab-
bildung 3.6 vergroflert dargestellt. Das erhaltene Meflsignal ist nicht wie im optischen
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Abbildung 3.6.: Optischer Anrege- THz-Abfrage—Aufbau

Anrege/Abfrage-Aufbau die Intensitidt sondern das Signal ist direkt proportional zur
elektromagnetischen Feldamplitude. Die Zeitauflosung ist wesentlich durch die Dicke
des ZnTe—Kristalls bestimmt: Aufgrund der Dispersionsunterschiede zwischen optischem
und ferninfrarotem Strahl machen sich fiir dickere Kristalle Laufzeitunterschiede bemerk-
bar. Mit einem diinneren Kristall kann somit eine hohere Zeitauflosung erzielt werden.
Andererseits sinkt so auch die Empfindlichkeit der Analysatoreinheit, da die Wechselwir-
kungslinge kleiner wird. Im Experiment kommt ein 1 mm dicker Kristall zum Einsatz,
der einen Kompromif§ zwischen Sensitivitéit und Zeitauflésung (< 0.3 ps) darstellt.

Die Zeitverzégerungen zwischen den einzelnen Pulsen werden unabhéngig voneinan-
der iiber zwei verfahrbare Schrittmotoren eingestellt. Der Lichtzerhacker, der wahlweise
den THz-Strahl oder den optischen Anregestrahl moduliert, ist mit 500 Hz phasenge-
koppelt auf exakt die Hélfte der Laserwiederholrate eingestellt.
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Die Herstellung von hochwertigem nichtstochiometrischen GaAs stellt besondere Anfor-
derungen an die verwendete MBE Anlage beziiglich der Genauigkeit der verwendeten
Parameter. Hauptsdchlich werden die Eigenschaften von LTG GaAs durch die vier Pa-
rameter BEP, Wachstumstemperatur T,, Ausheiltemperatur T, sowie Ausheilzeit be-
stimmt. Neben der Schwierigkeit, eine prizise Wachstumstemperatur einzustellen und
zu ermitteln, ist besonders die Notwendigkeit zu nennen, einen verschwindenden Tem-
peraturgradienten tber den Wafer wihrend der Aufdampfphase zu gewdhrleisten. Modi-
fikationen einer Anlage gegeniiber dem Wachstum von Standard GaAs dirfen sich dabei
jedoch nicht nachteilig auf Wachstumsprozesse bei den sonst iblichen Temperaturen aus-
wirken. Sind Vorgaben an die Eigenschaften des bei reduzierten Wachstumstemperaturen
herzustellenden Materials gemacht, so konnen effiziente Meffmethoden zur individuellen
Optimierung der Materialeigenschaften ausgewdhlt werden. Bei dem hier vorliegenden
Interesse an schnellen optischen und optoelektronischen Schaltern sind neben Struktur-
analysen vor allem Analysen der optischen Eigenschaften relevant.

In Zusammenarbeit mit dem Paul-Drude-Institut fiir Festkorperphysik in Berlin
(Prof. Ploog) ist die Herstellung von LTG GaAs optimiert worden. Die Ergebnisse die-
ser Arbeit werden in den Abschnitten 4.1 und 4.2 vorgestellt. Herstellungsparameter fiir
LTG GaAs, das neben einem hohen spezifischen Widerstand moglichst kurze Einfang-
zeiten freier Ladungstriger aufweist, werden in diesen Abschnitten angegeben. Dabei
werden grundsétzliche Probleme des Herstellungsprozesses verdeutlicht. Die mikrostruk-
turelle TEM—Analyse des néichsten Abschnittes 4.3 bestétigt die hohe kristalline Qua-
litdt sowohl der GaAs—-Matrix als auch der Arsenausscheidungen. Anschlieend wird
in Abschnitt 4.4 eine zeitaufgeloste optische — im Gegensatz zur TEM-Analyse nicht
destruktive — Methode zum Nachweis der monokristallinen Struktur vorgestellt. Sie er-
laubt zudem auch eine grobe Abschétzung der Storstellendichten. Im letzten Abschnitt
4.5 zeigen Dauerstrichanalysen zur Bestimmung der linearen Absorption die Besonder-
heiten von LTG GaAs. Insbesondere die Absorption unterhalb der Bandliicke erfahrt bei
einer Variation der Ausheiltemperatur von 200 °C bis zu 500 °C deutliche Anderungen.
Diese werden diskutiert.
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4.1. Einstellung der Herstellungsparameter

Bereits in Kapitel 1 ist als erstes Ziel fiir die Herstellung von LTG GaAs formuliert wor-
den, in erster Linie eine kurze Einfangzeit optisch generierter Ladungstriger des LTG
GaAs—Materials zu erreichen. Da der Herstellungsprozef} selbst nicht wie bei hohen Tem-
peraturen gewachsenem Standard GaAs in einem selbstregulierenden Regime stattfindet,
wirken sich Parameteréinderungen in der Regel drastisch auf die Eigenschaften von LTG
GaAs aus. Dies wurde bereits bei der Diskussion der einzelnen Parameter in Kapitel 2
eingehend erldutert.

Die Problematik der richtigen Wahl der Herstellungsparameter stellt sich wie folgt
dar': Die einzelnen Parameter sind mit Blick auf die Materialeigenschaften nicht un-
abhéngig voneinander. Ohne sinnvolle Anhaltspunkte ist somit deren Festlegung auf-
grund der Gréfle des Parameterraumes kaum moglich.

Da fiir den Einsatz in schnellen optoelektronischen Bauelementen primér kurze Ein-
fangzeiten freier Ladungstriger erwiinscht sind, ist das Erreichen eines moglichst hohen
As-Uberschusses angestrebt. Zudem sollten kristalline Schichten von einem pm herge-
stellt werden kénnen. Dies gewihrleistet eine geniigend hohe Lichtabsorption fiir Anre-
gungen nahe der Bandliicke, wie sie hier betrachtet werden. Bis hinab zu einer Wachs-
tumstemperatur von T, = 200 °C konnten monokristalline LTG GaAs-Schichten der
gewiinschten Dicke gewachsen werden. Bei weiterer Reduktion von T, war dies nicht
mehr gewihrleistet.

Zeitaufgeloste Messungen an nicht ausgeheiltem LTG GaAs liegen nicht vor, da
gleichzeitig der Wunsch nach hochresistivem Material besteht. Dies legt die Ausheil-
temperatur T, auf Werte um 600 °C fest. Die Wahl zu hoher Ausheiltemperaturen iiber
700 °C bringt nach [60] Lebensdauern freier Ladungstriger oberhalb von ca. 2 ps mit
sich. Ein zu geringes T, unterhalb 550 °C reduziert deutlich die Durchbruchsfeldstirke
und den spezifischen Widerstand [46]. Um die erreichte Materialqualitéit zu iiberpriifen,
sind wiahrend des Optimierungsprozesses der MBE—Anlage die produzierten Wafer in
zeitaufgelosten Anrege/Abfrage-Experimenten in Reflexionsgeometrie vermessen wor-
den. Nach Gleichung (3.4) — transiente Transmissionsinderungen sind proportional zur
Absorptionsinderung — wére die Bestimmung der Zeitkonstanten iiber transiente Trans-
missionsdnderungen die adiquatere Vorgehensweise. Die Wahl der Reflexionsgeometrie
gewihrleistet jedoch eine schnelle Riickmeldung iiber die erzielten Ergebnisse und ver-
meidet ldngere Prozessierungszeiten, wie sie zur Herstellung diinner Filme (siehe An-
hang A), die fiir Transmissionsexperimente geeignet sind, benttigt werden. Da fiir die so

L An dieser Stelle soll sich auf die vier Parameter Tg, Ta, BEP und Ausheilzeit beschrénkt werden. Die
Fiille an Literaturbeitrigen zum LTG GaAs-Wachstum verdeutlicht die Komplexitét des Herstel-
lungsprozesses, bei dem weitere Faktoren eine Rolle spielen. Die Komplexitéit kann hier jedoch nur
angedeutet werden.
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gemessenen Reflexionséinderungen keine Gleichung (3.4) entsprechende Beziehung gilt,
sind die erhaltenen Zeitkonstanten nur eingeschrinkt als Einfangzeiten freier Ladungs-
trager zu deuten. Die Erfahrung zeigt aber, dafl die ermittelten Zeitkonstanten qualita-
tiv gute Ubereinstimmungen mit den Ergebnissen aus Transmissionsmessungen liefern.
Der Grund hierfiir liegt in der Verkniipfung der Brechungsindexinderung und der Ab-
sorptionsinderung iiber eine Kramers-Kronig-Relation [7]. Die genaue Bestimmung der
Einfangzeit freier Ladungstriager erfolgt im néchsten Kapitel.

Bei einer Betrachtung der Zeitkonstanten in Referenz [57] kann vermutet werden, daf}
die Abhingigkeit der Zeitkonstanten von der Wachstumstemperatur nicht monoton ist.
Wafer mit einer Ausheiltemperatur um 230 °C weisen dort einen minimalen Wert um 100
fs auf. Dies kann in eigenen Untersuchungen nicht bestétigt werden: Bei der Variation
der Herstellungsparameter sind die Werte fiir T, und fiir die Ausheilzeit im wesentlichen
konstant gehalten worden. Dagegen bringt eine Erhhung der Wachstumstemperatur auf
245 °C mit Zeitkonstanten von bis zu 0.5 ps in Reflexionsmessungen deutlich schlech-
tere Ergebnisse. Dagegen sind Zeitkonstanten von 150 fs in Reflexionsexperimenten fiir
Ty = 200 °C bei UberschuBenergien oberhalb der Bandliicke von 90 bis 100 meV und
geeigneter Wahl der Parameter zu verzeichnen. Die optimierten Herstellungsparameter
sind in Tabelle 4.1 aufgelistet?. Die Wachstumsgeschwindigkeit betriigt dabei ungefihr
0.5 pm/h. Die Transienten dieser Reflexionsexperimente sollen hier nicht weiter analy-
siert werden, da sie wie bereits erldutert nur bedingt Aussagekraft haben. Stattdessen
werden weiter unten entsprechende Transmissionsmessungen gezeigt.

T, T, BEP | Ausheilzeit
200°C | 600°C | 6.4 10 Min

Tabelle 4.1.: Herstellungsparameter fiir auf kurze Lebensdauern freier Ladungstriger
optimiertes LTG GaAs ermittelt am Paul-Drude—Institut fiir Festkorperphysik in
Berlin. Reflexionsmessungen ergeben Zeitkonstanten bis hinunter zu 150 fs.

Zu den beiden Herstellungsparameter Ausheilzeit und BEP sollen im folgenden kurze
Anmerkungen gemacht werden. Fiir Ausheilzeiten > 1 Minute sind nur geringe Ande-
rungen in den Kurzzeiteigenschaften festzustellen. Dies erklirt sich aus der Diffusions-
begrenzung des in Kapitel 2 erwidhnten Ostwald-ripening—Prozesses und der Storstellen:
Prinzipiell wachsen grofie Ausscheidungen mit lingerer Ausheilzeit auf Kosten kleine-
rer; fiir grofler werdenden mittleren Abstand bei gegebener Ausheiltemperatur verlang-
samt sich der Proze deutlich bis zur Stagnation. Das Selbe gilt fiir die Diffusion der
Storstellen, so da3 sowohl die Storstellenkonzentration als auch die Ausscheidungsgréfie
fiir Temperzeiten iiber einer Minute in etwa konstant bleiben.

2Das so hergestellte LTG GaAs wird im folgenden kurz als ,,optimiertes ¢ LTG GaAs bezeichnet.
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Ein Parameter mit gréflerer Bedeutung ist der Arseniiberdruck in der Aufdampfkam-
mer, der iiber das BEP angegeben wird. Hier erweist sich die Orientierung an publizierten
Werten, wie sie fiir Ausheil- und Wachstumstemperatur vorgenommen wurden, als nicht
hilfreich: Ein monokristallines Wachstum bei einem BEP—Wert von 6.4, der letztendlich
fiir unsere Proben verwendet wird, diirfte nach [18] nicht moglich sein. Die in dieser Re-
ferenz fiir BEP—Werte unter 7 erhaltenen LTG GaAs—Schichten sind polykristallin bzw.
amorph. Als Grund hierfiir wird ein zu geringes Arsenangebot angefiihrt. Ein Wert von
6.4 erscheint somit iiberraschend niedrig und ein geringer As-UberschuB in den nach Ta-
belle 4.1 hergestellten Proben kann vermutet werden. Das dem nicht so ist, kann bereits
in der MBE—-Anlage selbst iiberpriift werden.

Mittels Doppel-Réntgenstrahl-Beugung kann vor dem in situ—Ausheilen die vertikale
Gitterexpansion Aa/a bestimmt werden. Aufgrund des Unterschiedes der Gitterkonstan-
te vom GaAs—Substrat und des LTG GaAs—Films liegen zwei rdumlich getrennte Beu-
gungsmaxima vor. Fiir eine typische LTG GaAs—Probe konnte iiber den Winkelabstand
der Maxima die Gitterexpansion zu

A

=2 ~0.00124
a

bestimmt werden. Nach Gleichung (2.7) 148t sich so eine Konzentration von Asg,—

Storstellen von

[Asga] ~ 1 x 10%cm ™

abschitzen. Es liegt demnach das gewiinschte defektreiche Material vor; hierzu folgt eine
weiter Diskussion in Abschnitt 4.3. Nach dem Ausheilen findet sich im Beugungsspek-
trum nur noch ein Maximum. Dies zeigt die im Rahmen der Mefigenauigkeit vollstéindige
Relaxation des Gitters. Die Storstellendichte in der GaAs-Matrix hat sich also deutlich
auf Kosten von As—Ausscheidungen verringert.

Es 148t sich auch aufgrund der durchgefiihrten zeitaufgelosten Transmissionsexpe-
rimente vermuten, dafl eine hohe Storstellendichte in dem Material vorliegt. Die zur
Prédparation notwendige Probenprozessierung ist in Anhang A beschrieben. In Abbil-
dung 4.1 sind typische Anrege/Abfrage-Transienten von Proben dreier verschiedener
Wafer gezeigt. Das qualitative Verhalten der Kurven ist identisch: Zum Zeitnullpunkt
regt der Anregepuls freie Ladungstriager an. Die Anstiegsflanke der Kurven entspricht in
etwa der Pulsdauer. Die hervorgerufenen Transmissionsdnderungen, deren Amplituden
zum besseren Vergleich jeweils auf eins normiert und gegeneinander verschoben sind,
relaxieren auf Pikosekundenzeitskala. Eine Erhéhung der Transmission bedeutet nach
Gleichung (3.4) eine Erniedrigung der Absorption. Diese kommt in erster Linie aufgrund
der Besetzung von Leitungsbandzustédnden und somit durch das Pauliprinzips zustande.
Die Transienten sind jeweils bei Anregungsdichten von 2 x 10"7¢cm™ und einer Uber-
schufienergie von 100 meV oberhalb der Bandliicke aufgenommen. Offensichtlich weist
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Abbildung 4.1.: Vergleich der differentiellen Transmission dreier Wafer. Die Transienten
sind zur besseren Ubersicht gegeneinander verschoben. Obere Kurve: T, = 245°C,
mit einer Zeitkonstanten von 0.71 ps. Untere und mittlere Kurve: T, = 200 °C mit
gemeinsamer Zeitkonstanten von 0.24 ps. Fiir die mittlere Kurve ist zusétzlich der
exponentielle Fit gezeigt.

die obere Kurve eine langsamerer Dynamik auf als die beiden unteren Kurven. Die zu-
gehorige Probe ist bei einer Wachstumstemperatur von T, = 245 °C (T, = 600 °C)
hergestellt. Die Transmissionsdnderung fillt mit einer Zeitkonstanten von 7 = 0.71 ps
ab. Dies ergibt sich durch numerisches Anpassen einer monoexponentiell abklingenden
Kurve y = Aexp (—t/7) an die Daten. Dagegen sind die beiden anderen Proben mit den
Parametern aus Tabelle 4.1 hergestellt. Mit 7 = 0.24 ps ist die ermittelte Zeitkonstante
fir T, = 200 °C fast um einen Faktor 3 kleiner. Fiir die mittlere Kurve ist zusétzlich
die angepafite Exponentialfunktion gezeigt. Die Anpassung erfolgt fiir Zeitverzégerungen
oberhalb von A7 = 0.25 ps, da um den Zeitnullpunkt keine monoexponentielle Relaxa-
tion vorliegt (siehe hierzu auch Kapitel 5.1). Die langsamere Relaxationszeit der 245 °C—
Probe ist auf einen geringeren Storstelleneinbau beim Wachstum zuriickzufithren und
deckt sich mit den Beobachtungen in [57]. Allerdings kann das Auftreten eines Mini-
mums der Zeitkonstanten um T, = 220 °C aus dem einfachen Grund, dafl keine Probe
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Abbildung 4.2.: Schematische Darstellung ermittelter Zeitkonstanten aus iiber 150 transi-
enten Transmissionsmessungen in Abhéngigkeit der Zentralenergie fiir LTG GaAs
mit Herstellungsparametern nach Tabelle 4.1.

mit dieser Wachstumstemperatur vorliegt, nicht bestétigt werden.

Fiir den Vergleich der Zeitkonstanten zwischen verschiedenen Proben ist zu beachten,
daB jeweils die gleiche UberschuBenergie zu verwenden ist. In Abbildung 4.2 ist schema-
tisch der Verlauf der Zeitkonstanten gegen die verwendete Zentralenergie der Laserpulse
fiir Transmissionsmessungen an optimiertem LTG GaAs-Material aufgetragen. Die Ab-
bildung faBt die Zeitkonstanten in einer Ubersicht von 150 einzelnen Messungen, die mit
bandbreitebegrenzten 80 fs—Pulsen durchgefiihrt sind, zusammen. Die Anregungsdichten
liegen zwischen 1 x 10%cm ™3 und 1 x 10'¥cm 3. Es ist eine Abhiingigkeit der ermittelten
Zeitkonstanten von der Zentralenergie der Pulse zu erkennen. An der Bandliicke werden
Zeitkonstanten von 0.33 4+ 0.06 ps. Diese fallen auf Werte von ca. 0.22 4+ 0.04 ps fiir
UberschuBenergien von fast 200 meV ab. Dies deutet auf die Uberlagerung von Einfang-
prozessen freier Ladungstriger mit Relaxationsprozessen der Ladungstriger innerhalb
eines Bandes hin. Hierzu erfolgt eine ndhere Untersuchung in Kapitel 5.1. Fiir die Mate-
rialcharakterisierung, bei der qualitativ die kiirzeste Lebensdauer freier Ladungstriger
ermittelt werden soll, spielt dieser Effekt, sofern beim Vergleich verschiedener Proben
mit identischen Anregungsbedingungen gearbeitet wird, nur eine untergeordnete Rolle.

Der Vollstéindigkeit halber sei in diesem Abschnitt noch auf die Bedeutung der soge-
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nannten Crackerzelle, die in der MBE-Anlage aus As; As, erzeugt, hingewiesen. Die
Wahl von As,; oder Asy beim Aufdampfprozefi hat nach [109] ebenfalls Einflufi auf
die Materialcharakteristik. Dies wurde in der angegebenen Referenz in Dauerstrich—
Absorptionsmessungen nachgewiesen. In der hier verwendeten MBE-Anlage ist keine
Crackerzelle vorhanden.

4.2. Optimierung der Wafer

Neben der sehr hohen Empfindlichkeit von LTG GaAs auf die im letzten Abschnitt
beschriebenen Herstellungsparameter ergab die Untersuchung der transienten Reflexi-
onseigenschaften der ersten in Berlin produzierten Wafer auch eine starke Abhéngigkeit
der Signale von der Waferposition. Diese laterale Anderung der optischen Eigenschaften
des Materials sind auf rdumliche Gradienten der Wachstumsparameter in der MBE—
Anlage zuriickzufiihren. Im Besonderen spielt hier wieder die Wachstumstemperatur T,
eine entscheidende Rolle, da die Kontrolle dieses Parameters — wie bereits auf Seite
18 beschrieben — technologisch schwierig ist und schon kleine Temperaturdifferenzen zu
unterschiedlichen nichtstochiometrischen Verhéltnissen fithrt. Gerade im Bereich der in-
teressierenden Wachstumstemperatur von 200 °C verursacht eine Abweichung von 10
Grad eine Anderung der Storstellendichte von schitzungsweise 3 x 10"cm~? fiir nicht
ausgeheiltes LTG GaAs. Weniger kritisch ist hingegen die Ausheiltemperatur T,. Die
Mobilitdten bei der Temperung der fiir den Ausheilprozefl relevanten Storstellen sind im
Bereich von 600 °C auch fiir kleinere Temperaturschwankungen nahezu identisch, so dafl
hier nicht die Gefahr eines inhomogenen Ausheilprozesses besteht [110].

In Abbildung 4.3 a) sind die wesentlichen Ergebnisse von zeitaufgelosten Reflexions-
messungen an einem bei T, = 245 °C hergestellten Wafer dargestellt. Der Wafer ist fiir
die Messung so montiert, dafy ausgewihlte Positionen ohne eine Nachjustage angefahren
werden konnen. Dies gewiihrleistet identische Bedingungen fiir eine MeBreihe. Uber den
Wafer dndern sich die Maxima der Signale deutlich: Nach einem leichten Anstieg fillt die
Amplitude am Waferrand auf weniger als die Hélfte des absoluten Maximums ab. Diese
Anderung von iiber 100 % geht einher mit einer VergréBerung den Zeitkonstanten 7 von
0.55 ps in der Wafermitte auf 0.9 ps am Waferrand. Ein solcher Anstieg der Zeitkonstan-
te lieBe sich nach Ref. [57] mit einem Temperaturunterschied zwischen Mitte und Rand
des Wafers von ca. 20 Grad erklidren. Um eine moglichst konstante Temperatur iiber den
Wafer zu gewihrleisten, ist die MBE—Anlage mit einer Boritplatte ausgestattet worden,
die als Warmediffusor dient. Die mit dieser Modifikation hergestellten Wafer zeigen eine
deutliche Verbesserung beziiglich ihrer Homogenitét. In Abbildung 4.3 b) ist die Variati-
on der Amplitude des Signals iiber einen nach Tabelle 4.1 hergestellten Wafer mit 35 %
vergleichsweise niedrig. Mit einer 20 prozentigen Abweichung in den Zeitkonstanten von
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Abbildung 4.3.: Vergleich der lateralen Anderungen der Reflexionsamplituden und Zeit-
konstanten eines nicht optimierten und eines optimierten Wafers.

7= 0.2 ps bis 7 = 0.24 ps liegt dieser Wert in der Nihe des Meffehlers, der ca. 0.03 ps
betriagt und fast ausschliellich auf die Annahme eines monoexponentiellen Signalabfalls
zuriickgeht. Die Signalamplituden der beiden Wafer lassen sich aufgrund verschiedener
Anregungsdichten in den Experimenten nicht direkt miteinander vergleichen. Da der
Wafer, der in der modifizierten Anlage hergestellt wurde, mit T, = 200 °C eine nied-
rigere Wachstumstemperatur aufweist als der inhomogene Wafer, sind konstante Her-
stellungsparameter in diesem Fall noch wichtiger. Ahnliche Temperaturgradienten wie
beim inhomogenen Wafer wiirden zu noch stidrkeren Signalunterschieden fiithren. Dies
bedeuted, dal mit der Boritplatte die Temperaturunterschiede so gut wie vollstindig
ausgeglichen werden konnen.

Ein weiterer technologisch relevanter Punkt ist die Reproduzierbarkeit von Wafern
mit nominell gleichen Wachstumsbedingungen. Bereits Abbildung 4.1 zeigt mit den un-
teren beiden transienten Transmissionsmessungen an zwei optimierten Wafern, dafl bei
diesen Wafern kein Unterschied in den Zeitkonstanten bei identischen Anregungsbe-
dingungen festgestellt werden kann. Eine gute Reproduzierbarkeit ist also nach diesem
Kriterium gegeben.
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4.3. TEM-Charakterisierung

Eine rein auf kurze Zeitkonstanten ausgelegte Charakterisierung der Wafer kann kein
alleiniges Kriterium fiir qualitativ gutes LTG GaAs sein. Kurze Lebensdauern freier
Ladungstriger konnen beispielsweise auch in polykristallinem oder amorphem Material
erreicht werden. Polykristallines oder amorphes Material ist mit Blick auf die dann stark
reduzierte Beweglichkeit der Ladungstriger fiir die Anwendung jedoch nicht wiinschens-
wert. Eine iiber die in situ mogliche strukturelle Charakterisierung hinausgehende Ana-
lyse mittels RHEED (engl.: Reflection High Energy FElectron Diffraction) erfolgt mit
der Transmissionselektronenmikroskopie (TEM). Sie erlaubt zusitzlich die indirekte Be-
stimmung von Storstellendichten vor und nach der Ausheilung. Dies kann durch Bestim-
mung der Dichte und der Grofie der As—Ausscheidungen erreicht werden. Informationen
iiber Ausscheidungsgréfien und -dichten sind bei gegebenen Herstellungsparametern in
der Literatur tabelliert [18, 19]. Dies erlaubt Riickschliisse beziiglich des gesamten Her-
stellungsprozesses insbesondere der Wachstumstemperatur und der gewéhlten Ausheil-
temperatur. Wie erldutert, scheint andererseits die Angabe des BEP in verschiedenen
Veroffentlichungen mit Vorsicht zu genieflen zu sein. Nach [18] ist ein monokristallines
Wachstum bei dem hier benutzten BEP von 6.4 und einer Wachstumstemperatur von
200 °C nicht moglich. Schon die Wachstumskontrolle in der Anlage mittels RHEED liefert
ein gegenteiliges Ergebnis.

Bei TEM-Untersuchungen, die von Dr. M. Luysberg am IFF Forschungszentrum
Jiilich durchgefiihrt wurden, ist der Nachweis erbracht worden, daf§ mit den gegebenen
Parametern aus Tabelle 4.1 entgegen Behauptungen in Referenz [18] LTG GaAs-Material
hoher kristalliner Qualitéit herzustellen ist. Ein sogenanntes Bright Field Image zeigt Ab-
bildung 4.4. Bei dieser Aufnahmemethode werden nur die nicht Bragg—gestreuten Elek-
tronen erfaflt. Bei mehrkristallinen Materialien konnen so Beugungskontraste beobach-
tet werden, die aufgrund verschiedener Streuwahrscheinlichkeiten und Streubedingungen
der verschiedenen Unterkristalle erzeugt werden. Reines Arsen zeigt gegeniiber GaAs
in TEM-Bildern einen sehr guten Kontrast. So sind eine Vielzahl As—Ausscheidungen
in Abbildung 4.4 zu erkennen. Bei der iiberwiegenden Zahl sind Streifen zu sehen.
Dies sind Moiré—Streifen aufgrund der angesprochenen Beugungskontraste des GaAs—
Kristallgitters gegeniiber des Arsen-Kristallgitters. Im Falle amorpher Ausscheidungen
sind Moiré-Streifen verstindlicher Weise nicht zu beobachten. Somit ist dies ein Nachweis
fiir die hohe kristalline Qualitidt sowohl der GaAs—Matrix als auch der As—Ausscheidung-
en. Uber das genaue Vermessen der Moiré-Streifen beziiglich ihres Abstandes und ihrer
Orientierung zum GaAs—Gitter konnen Riickschliisse auf die Symmetrieeigenschaften
der As—Ausscheidungen gemacht werden. Ein eventuell unterschiedlicher Einbau ver-
schiedener Ausscheidungen kann in unterschiedlichen Orientierungen der Moiré—Streifen
resultieren. Der Einbau einer Ausscheidung mit der hichst méglicher Symmetrie (3m)
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Abbildung 4.4.: TEM—Aufnahme einer optimierten Probe: Deutlich sichtbar sind Arsen—
Ausscheidungen und Moiré—Streifen aufgrund der verschiedenen Gitterkonstanten
der GaAs-Matrix und der Ausscheidungen.

ist in [111] vorgeschlagen worden. Die Kristallstruktur der Ausscheidungen ist rhomboe-
drisch. Die durchgefiihrten Untersuchungen an den Proben sind nicht so umfassend, daf§
die Ergebnisse aus [111, 48] bestétigt werden kénnen, deuten in allen Aufnahmen jedoch
auf die selben Resultate hin.

In Abbildung 4.5 ist eine hoch auflosende TEM—Aufnahme der gleichen Probe gezeigt.
Deutlich ist die monokristalline GaAs—Matrix zu erkennen, in die eine As—Ausscheidung
eingebettet ist. Aus der 10 nm—Skala geht der ungefihre Durchmesser der Ausscheidung
zu 5 nm hervor. Statistische Untersuchungen der TEM—-Aufnahmen eines Wafers mit
einer 1-pym dicken LTG GaAs—Schicht, bei denen 200 einzelne Ausscheidungen ausge-
messen wurden, ergeben einen mittleren Durchmesser von 4.5 nm bei einer mittleren Va-
riation von 0.5 nm. Das Ergebnis der Untersuchung eines nominell identischen Wafers
mit einer 0.5 pym dicken Schicht LTG GaAs liefert einen mittleren Durchmesser von 4.25
nm bei gleicher Variation. Ferner zeigen die Untersuchungen eine vollkommen homogene
Verteilung der As—Ausscheidungen {iber die Schichtdicken von 1 ym bzw. 0.5 pm der
Wafer. Dies lafit auf eine konstante Wachstumstemperatur wihrend der 30 bis 60 miniiti-
gen Aufdampfphase schlieflen, da die homogene Verteilung der As—Ausscheidungen eine
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Abbildung 4.5.: TEM—Aufnahme mit deutlich erkennbarem GaAs—Gitter um eine As—
Ausscheidung

anfanglich homogene Dichte des iiberschiissigen Arsens voraussetzt. Neben der Homo-
genitit in Wachstumsrichtung kénnen beim Vergleich von TEM—-Aufnahmen an lateral
verschiedenen Positionen (Wafermitte und Waferrand) auch hier auf mesoskopischer Ska-
la keine strukturellen Inhomogenititen festgestellt werden. Dies kann aus den gleichen
mittleren Durchmessern der Ausscheidungen an den verschiedenen Positionen geschlos-
sen werden. Der Befund impliziert eine homogene Verteilung der As—Storstellen vor dem
Ausheilproze8.

Auch die Dichte der Ausscheidungen kann {iber TEM—-Aufnahmen abgeschétzt wer-
den. Dazu wird die Anzahl der Ausscheidungen in einem definierten Probenvolumen
ermittelt. Die Abschéitzung des Probenvolumens stellt dabei die groite Fehlerquelle dar
[18, 48]. Mit einer Konzentration zwischen 0.2 x 10" ¢cm ™ und 0.5 x 10'® em ™ liegt nur
ein relativ ungenauer Wert vor. Er zeigt jedoch, dafl die residuelle Konzentration der
Arsen—Antisites [Asg,] nach der Ausheilung deutlich unter 10" ¢m™=3 gefallen sein muf.

Der Ausheilprozefl selbst birgt die Gefahr des Entstehens einer amorphen oder po-
lykristallinen Deckschicht in einem 10 nm—Bereich in sich [48]. Ursache hierfiir ist das
Ausdiffundieren des Arsens aus dem Oberflichenbereich beim Ausheilprozef, wenn der
Arsenpartialdruck zu gering ist. Dies ist jedoch ebenfalls nicht bei den untersuchten
Proben zu beobachten.
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Zusammenfassend 1483t sich sagen, dafy die Qualitéit des erhaltenen Materials auch in
struktureller Hinsicht sehr gut ist. Es zeichnet sich auf mesoskopischer Skala durch einen
hohen Grad an Homogenitéit der kristallinen Ausscheidungen aus, die in eine monokris-
talline GaAs-Matrix eingebettet sind. Bei der gegebenen Dichte der Ausscheidungen
und bei Beachtung der Ausheiltemperatur sowie der Ausscheidungsdurchmesser kann
aus [18] auch auf die Storstellendichte von Asg, vor der Temperung geschlossen werden.
Dieser Wert liegt bei etwa:

[Asga] ~ 1.5 x 10*°cm ?.

Er korrespondiert mit der Abschiitzung [Asga] &~ 1 x 102%cm™2 aus der Gitterexpansion
von Seite 50. Beide Werte zeigen, dafi die Storstellenkonzentration in dem untersuchten
Material an der oberen Grenze des Erreichbaren zu liegen scheint. Die Tatsache, dafl in
[18] ein anderer BEP-Wert (BEP = 20) zu einem #hnlichen Ergebnis fiihrt, zeigt die
Schwierigkeit der Angabe der Wachstumsparameter in der Literatur. Die letztendlich
gemessene Gitterexpansion scheint eine bessere Vergleichsgrofie zwischen Materialien
aus unterschiedlichen Anlagen zu liefern. Dagegen mufl auch die Bestimmung der As—
Ausscheidungsdichte als ungenau und zudem als sehr aufwendig gelten.

4.4. Optischer Nachweis der kristallinen Eigenschaft

Liegen Charakterisierungen wie TEM-Untersuchungen oder RHEED-Daten nicht vor, so
bietet die zeitaufgeloste Messung optisch induzierter Anisotropien die einfache Moglich-
keit eines Nachweises der monokristallinen Eigenschaft von LTG GaAs-Wafern. Die in
Kapitel 3.3 vorgestellte REOS-Mefitechnik wird dazu genutzt, die Generation kohéren-
ter longitudinaler optischer Phononen (LO-Phononen) zu zeigen. In GaAs erzeugt ein
ultrakurzer Laserpuls beim Vorhandensein eines elektrischen Feldes in (100)-Richtung
kohérente LO-Phononen: Durch die optisch erzeugten Ladungstriger findet eine schnel-
le Feldabschirmung aufgrund der entgegengesetzten Drift von Elektronen und Lochern
statt. Dies verursacht eine Relaxation des Gitters und damit die Erzeugung kohérenter
LO-Phononen [106]. Oberflichenzustinde sind in Standard GaAs fiir ein Oberfléchenfeld
verantwortlich. Sie legen das Ferminiveau in der Bandliickenmitte fest. Daraus folgt in
der Regel eine Bandverbiegung und somit ein elektrisches Feld in Wachstumsrichtung.
Uber Dotierungen kann die GroBe dieses Feldes eingestellt werden [112]. In amorphen
oder polykristallinen GaAs erzeugt eine ultraschnelle Feldabschirmung keine kohéren-
te LO-Phononen. Gelingt dagegen ihre Detektion, so ist dies auch der Nachweis einer
monokristallinen GaAs—Schicht.

In Abbildung 4.6 sind die optischen Anisotropien in zeitaufgelosten REOS—-Messungen
fiir unterschiedliche Anregungsdichten gezeigt. Die Zentralenergie der Laserpulse be-
tragt 1.55 eV. Nach Gleichung (3.6) sind die Transienten proportional zur induzierten
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Abbildung 4.6.: Zeitaufgeloste REOS-Signale von optimiertem LTG GaAs bei verschiede-
nen Dichten. Deutlich ist eine Siattigung des Signals ab einer Ladungstrégerdichte
von 1.25 x 10¥cm ™3 zu erkennen. Der Einsatz zeigt fiir die Oszillationsamplitude
der Phononen einen identischen Verlauf.

Anderung des elektrischen Feldes entlang der Wachstumsrichtung. Sie bestehen im we-
sentlichen aus einer Stufe, die beim Zeitnullpunkt beginnt. Thr ist eine oszillatorische
Signatur iiberlagert. Um den Zeitnullpunkt sind extreme Signalschwankungen inner-
halb der Pulsbreite des Anregepulses zu beobachten. Diese sind auf kohédrente Artefakte
zuriickzufithren. Der Anstieg der Feldabschirmung kann kaum zeitlich aufgelost wer-
den. Er erfolgt ebenfalls innerhalb der Laserpulsbreite. Ab einer Anregungsdichte von
1.25 x 10" ¢m~? ist eine deutliche Uberhéhung der Feldabschirmung in den ersten 500
fs zu beobachten. Bis zu einer Zeitverzégerung von 3 ps erreichen die Transienten unter
geringen Signaldnderungen einen konstanten Wert. Dieser kann iiber mehrere hundert
Pikosekunden aufgenommen werden [113]. Mit steigender Anregungsdichte séttigt die
Feldabschirmung soweit, dafl zwischen den Transienten der héchsten Dichten 1.85 x 108
ecm 3 und 2 x 10'® cm ™ kaum ein Unterschied auszumachen ist.

Mit dem Ansteigen der Feldabschirmung steigen im gleichen Mafle auch die Amplitu-
den der iiberlagerten Oszillationen an. Eine genaue Analyse iiber eine Fast Fourier Trans-
formation (FFT) bestétigt eine Zentralfrequenz von 8.75 THz, wie sie fiir LO-Phononen
erwartet wird. Hier liegt somit neben den TEM-Aufnahmen ein weiterer — jedoch nicht
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destruktiver — Nachweis einer monokristallinen LTG GaAs-Schicht vor. Der Einsatz in
Abbildung 4.6 die Sattigung der LO-Phononenamplitude mit der Anregungsdichte. Die
Oszillationen dephasieren iiber das Zeitfenster von ca. 3 ps merklich. Mit einem expo-
nentiellen Abfall der Oszillation von ungefihr 4 ps liegt die Dephasierungszeit nahe bei
dem Wert von Standard GaAs von 4.5 ps fiir Raumtemperatur [114].

Entsprechende REOS-Messungen an Standard GaAs, wie sie in [112, 115] durch-
gefithrt wurden, zeigen vor allem in den ersten 1.5 ps Unterschiede in der Dynamik. Der
Anstieg auf einen maximalen Wert erfolgt deutlich langsamer. Die Dynamik des sich
aufbauenden Gegenfeldes kann zeitaufgelost werden, weil das Oberfldchenfeld einige 10
nm Eindringtiefe besitzt. Damit nimmt der Aufbau eines Gegenfeldes {iber die Drift der
Ladungstréager ca. 500 fs in Anspruch. Fiir LTG GaAs kann die Dynamik nicht aufgel&st
werden. Eine mit [116] konforme Schlufifolgerung ist, dafi das Oberflichenfeld in LTG
GaAs eine erheblich geringere Eindringtiefe hat. Nach [116] kann sie unterhalb von 10
nm liegen. Die Langlebigkeit der induzierten Felddnderung ist sowohl in Standard GaAs
als auch in LTG GaAs zu beobachten. Fiir LTG GaAs ist eine mogliche Erklarung in der
Erzeugung langlebiger Oberflichenzustinde zu sehen. Diese sind von der ultraschnellen
Dynamik freier Ladungstriger in LTG GaAs unabhingig. Unwahrscheinlicher sind dage-
gen eingefangene Ladungstriger in tiefen Storstellen. Dies wiirde Rekombinationszeiten
im mehrere 100 ps—Bereich voraussetzen, was wesentliche Ergebnisse aus den folgenden
Kapiteln 5 und 6 nicht bestédtigen konnen.

Einen interessanten Anhaltspunkt zur Storstellendichte im untersuchten LTG GaAs
bietet der Vergleich des beobachteten Séttigungsverhaltens mit der Séttigung optischer
Anisotropien in dotiertem GaAs [115]. Dort werden genau dann Séttigungswerte erreicht,
wenn die Anregungsdichte der Dotierdichte entspricht. In Analogie kann danach von
einer Storstellendichte im untersuchten LTG GaAs von 1 x 10'® cm ™3 bis 2 x 10'® ¢cm ™3

ausgegangen werden.

4.5. Dauerstrich—Charakterisierung

Der Ermittlung der linearen optischen Absorption des LTG GaAs-Materials in einer
Dauerstrich—Analyse (engl.: Continous Wave CW), d.h. der Absorption bei schwacher
Lichtintensitit, kommt eine wichtige Bedeutung zu. Die Messungen dienen u.a. als vor-
bereitende Untersuchungen zu den zeitaufgelosten Experimenten mit Photonenergien
unterhalb der Bandliicke in Kapitel 5.3. Ferner zeigen sich bei Variation der Ausheiltem-
peratur und konstanter Wachstumstemperatur deutliche Anderungen der Absorptions-
spektren von LTG GaAs. Ein Vergleich mit einem Absorptionsspektrum von Standard
GaAs 1483t Schliisse auf die Ursache der Unterschiede der Absorptionsspektren zu.

In Abbildung 4.7 ist eine Transmissionsmessung (gestrichelte Linie) an einer opti-
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Abbildung 4.7.: Simulation (durchgezogene Linie) und Messung (gestrichelte Linie) der
linearen Transmission an einem optimierten LTG GaAs-Film der Dicke 445 nm.
Die FP-Oszillationen sowie der gesamte Verlauf der Transmission werden gut
mit Literaturwerten des Brechungsindexes und des Extinktionskoeffizienten von
Standard GaAs nach [5] reproduziert.

mierten LTG GaAs—Probe gezeigt. Der Film ist mittels des sogenannten van der Waals—
Bondings auf eine Saphirscheibe aufgebracht worden (sieche Anhang A). Grob lassen sich
zwei Bereiche unterscheiden: Oberhalb der Bandliicke von 1.42 eV ist die stetige Abnah-
me der Transmission aufgrund der Zunahme der Absorption zu erkennen. Im transpa-
renten Bereich unterhalb der Bandliicke wird die Transmission durch FP-Oszillationen
dominiert. Da quantitative Reflexionsmessungen, die auf die absolut eingestrahlte Licht-
leistung kalibriert sind, an den Filmen nur unzureichend durchfiihrbar sind, kann aus den
so erhaltenen Daten nicht Absorptionskoeffizient und Brechungsindex berechnet werden.
Bei genauer Kenntnis der Filmdicke 148t sich jedoch die Transmission mit Literaturdaten
von Standard GaAs gut vergleichen bzw. simulieren.

Mit Hilfe eines WeiBlichtinterferenzmikroskops 148t sich die Stufenhéhe Saphir/LTG
GaAs und somit die Dicke des Films auf £2.5 nm bestimmen. Hierzu ist es notwen-
dig, die Probe mit einem 50 nm-Titanfilm zu bedampfen. Somit ist keine Kenntnis
der Brechungsindexe und der Absorption von Saphir und LTG GaAs erforderlich. Die
Vermeidung eines optischen Klebers zum Aufbringen des Filmes auf das Saphir erweist
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sich als vorteilhaft, da ansonsten eine eindeutige Stufe Saphir/LTG GaAs unter dem
Mikroskop nicht mehr erkennbar ist. Nach der Messung wird der Titanfilm mit einer
HF-Atze riickstandsfrei entfernt. Fiir die LTG GaAs-Probe aus Abbildung 4.7 ergibt
sich eine Dicke von 445 nm. Bei der Simulation wird die Dispersion des Saphirs nach
Werten in [117] beriicksichtigt. Die gute Ubereinstimmung mit der fiir Standard GaAs
simulierten Transmission 1483t den Schlufl zu, dafi sowohl Brechungsindex als auch Ab-
sorption nur geringfiigig von Standard GaAs verschieden sind. Es ist einschrénkend zu
erwiahnen, dafl insbesondere im transparenten Bereich eine Kalibration des verwende-
ten Meflsystems sehr ungenau ist. Dies kann vor allem in der Absorption zu grofieren
Fehlern fiihren. Davon kaum betroffen ist jedoch die Lage der Maxima und Minima
der FP-Oszillationen. Die leichte Verschiebung der gemessenen zu den simulierten FP—
Ostzillationen kann nicht durch Meflungenauigkeiten erklirt werden. Vielmehr spricht dies
fiir einen minimal erhéhten Brechungsindex von LTG GaAs von Nirg gaas = Ngaas + 0.03.
Dies ist in Einklang mit Bestimmungen des Brechungsindexes verschiedener LTG GaAs—
Materialien in [109]. Dort ist fiir Material mit #hnlichen Herstellungsparametern wie
in Tabelle 4.1 eine Erhéhung um An = 0.05 festgestellt worden. Eine offensichtliche
Storstellenabsorption kann im Rahmen der Mef3genauigkeit nicht beobachtet werden.

Genaueren Einblick auch in die Absorption von LTG GaAs unterhalb der Bandliicke
liefern die nun folgenden Messungen. Die Extraktion des Absorptionskoeffizienten aus
den im Experiment gewonnenen Transmissions- und Reflexionsdaten erfolgt iiber geeig-
nete numerische Niherungsverfahren der Gleichungen (B.14) und (B.15). Auf diese Art
sind Prézisionsmessungen an der Friedrich Alexander—Universitit Erlangen von S. Tautz
an Proben mit der Wachstumstemperatur T, = 225 °C durchgefiihrt worden. Neben einer
Messung an der nicht ausgeheilten Probe zeigt Abbildung 4.8 zwei Kurven fiir Ausheil-
temperaturen von T, = 400 °C bzw. T, = 500 °C sowie die Messung des Absorptions-
koeffizienten von Standard GaAs. Charakteristisch fiir das nicht ausgeheilte Material ist
die stark erhéhte Absorption iiber den gesamten gezeigten Energiebereich. Erst ca. 120
meV unterhalb der Bandliicke von Standard GaAs bei 1.3 eV ist der Absorptionskoeffi-
zient mit 0.8 ym~"' identisch mit der Absorption von Standard GaAs an der Bandliicke.
Eine Absorptionskante ist nicht definiert auszumachen und wird bei 1.42 eV nur leicht
angedeutet. In erster Ndherung erscheint die Absorption oberhalb von 1.5 eV um einen
konstanten Betrag erh6ht. Der minimale Unterschied in den Absorptionskoeffizienten
zwischen nicht ausgeheilter und Standard—Probe liegt bei Ei. Da hier noch keine As-
Ausscheidungen in der GaAs—Matrix vorhanden sind, ist die zusétzliche Absorption im
wesentlichen auf die hohe Stdrstellendichte zuriickzufithren. Der enorme Uberschuf an
As2. mit etwa 1 x 102%cm—? gegeniiber allen anderen Defekten legt die Annahme nahe,
daf} dieser Defekt fiir die Erhchung verantwortlich ist. Ferner sind auch Modifikationen
der Bandstruktur aufgrund einer geinderten Gitterkonstanten zu erwarten.

Nach einer Ausheilung bei 400 °C 148t sich eine starke Reduktion der Absorption in
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Abbildung 4.8.: Lineare Absorption von LTG GaAs bei einer gemeinsamen Wachstums-
temperatur von 225 °C . Neben einer nicht ausgeheilten Probe sind zwei Ausheil-
temperaturen von 400 °C und 500 °C gezeigt. Ebenso ist die an Standard GaAs
gemessene Absorption zu sehen.

LTG GaAs erkennen. Bei Eq ist fast wieder ein Wert wie bei Standard GaAs erreicht.
Durchgehend ist in etwa eine Halbierung der anfinglichen Uberhéhung der Absorption
zu beobachten. Untersuchungen beziiglich der Ausheildynamik verschiedener Storstellen
zeigen, daf} die fiir die Gittervergréflerung verantwortlichen As;—Defekte bei ca. 300 °C
mobil werden [118]. Das GaAs-Gitter ist also bei T, = 400 °C bereits nahezu verspan-
nungsfrei. Zusitzlich ist auch die AsY,,~Dichte erniedrigt. Die Bandkante ist jedoch nicht
zuletzt aufgrund einer noch immer hohen Absorption unterhalb Eq nur andeutungsweise
zu erkennen.

Dies dndert sich bei einer Ausheiltemperatur von T, = 500 °C. Hier ist ein deutlicher
Abfall der Absorption um Eqg zu erkennen. Am Exziton fillt sie unter den Wert von
Standard GaAs. Sowohl die verbliebenen Storstellen als auch die nun vorhandenen As—
Ausscheidungen sind als Grund fiir die inhomogene Verbreiterung einer exzitonischen
Resonanz in LTG GaAs anzufiihren: Bei einem Exziton—Radius von 15 nm in GaAs
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und einem mittleren Abstand der Ausscheidungen von ca. 20 nm konnen ungestorte
Exziton—Zustédnde nicht realisiert werden. Auch unterhalb der Bandkante kann noch eine
deutliche Absorption beobachtet werden. Die auf Kosten der Storstellen gebildeten As—
Ausscheidungen verursachen keine offensichtliche Signatur in der linearen Absorption wie
es beispielsweise von Silber—Ausscheidungen in einer dielektrischen Matrix zu beobachten
ist [119]. Theoretische Vorhersagen, dafi As-Ausscheidungen eine deutliche Resonanz
in der Nihe der Bandliicke zeigen sollten [120], konnen nicht bestitigt werden. Dies
stimmt mit den Ergebnissen anderer Gruppen iiberein [121, 109]. Demnach haben die
As—Ausscheidungen keine wesentliche Bedeutung fiir die lineare Absorption.

Eine Erh6hung der Ausheiltemperatur auf T, = 600 °C reduziert vor allem die Ab-
sorption unterhalb der Bandkante. In [121] ist in Einklang mit Abbildung 4.7 unterhalb
von 1 eV kaum eine erhohte Absorption zu erkennen. Auflerdem bleibt festzuhalten,
daB fiir die Berechnung von Ladungstrigerdichten bei optischer Anregung oberhalb der
Bandliicke fiir das optimierte LTG GaAs ohne groflen Fehler auf Werte von Standard
GaAs zuriickgegriffen werden kann.
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Die Dynamik photogenerierter Ladungstrdiger in LTG GaAs unterscheidet sich grund-
legend von der Dynamik in Standard GaAs. Dies bezieht sich im Besonderen auf die
unterschiedlichen Zeitdauern, in der die induzierten Ladungstriger mobil sind. Wird in
Standard GaAs die Mobilitit der Ladungstrdger durch deren Rekombination und damit
der Riickkehr des Halbleiters in seinen Grundzustand beschrinkt, so reduziert Ladungs-
tragereinfang in LTG GaAs die Mobilitat auf deutlich kiirzere Zeitskalen. Der Grundzu-
stand wird dagegen erst mit der endgiiltigen Rekombination eingefangener Ladungstriger
erreicht. Vergleiche der Leitungsbanddynamik mit Standard GaAs auf Subpikosekunden
Zeiten sind nur bedingt maglich: Thermalisierung und Einfang von Ladungstrigern sind
in LTG GaAs kaum zu trennen. Die Relaxationsdynamik eingefangener Ladungstrdiger
ist dagegen wesentlich fiir die Tauglichkeit des Materials fiir schnelle optoelektronischen
Bauelemente. Zur Bestimmung der relevanten Zeitkonstanten miissen neuartige experi-

mentelle Techniken angewandt werden. Bis heute konnen nur sehr phdnomenologische
Modelle die in LTG GaAs ablaufenden Prozesse beschreiben.

In diesem Kapitel wird die Relaxationsdynamik optisch generierter freier Ladungs-
triger genauer untersucht werden. Die Leitungsbanddynamik von nicht thermischen
Elektronverteilungen steht dabei in Abschnitt 5.1 im Vordergrund. Ein einfaches Mo-
dell erlaubt dabei bis zu einem gewissen Grade die Trennung von Thermalisierung und
Elektroneneinfang. Die Untersuchungen zu einer kleinen in der Regel iiber mehrere hun-
dert Pikosekunden beobachtbaren induzierte Absorption werden prisentiert. Mit einer
Studie der Ladungstrigereinfangzeit in Abhéngigkeit von der Wachstumstemperatur,
die eine Diskussion bisher publizierter Literaturwerte ermdéglicht, wird dieser Abschnitt
abgeschlossen. Eine detaillierte Untersuchung der Ladungstrigerdynamik an und un-
terhalb der Bandliicke zeigt in Abschnitt 5.2 den Einflul bandliickennaher Zustidnde
auf die Relaxation. Die zu Standard GaAs ebenfalls deutlich unterschiedliche Dynamik
fiir Abtastenergien weit unterhalb der Bandliicke gibt im folgenden Abschnitt 5.3 Auf-
schluf} iiber die Dynamik eingefangener Ladungstriager. Hierbei steht die Trennung und
Zuordnung einzelner Signalbeitrdge im Vordergrund. Nur die Gesamtheit der erzielten
Ergebnisse, die im letzten Abschnitt diskutiert werden, liefert ein konsistentes Bild.
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5.1. Relaxationsdynamik freier Ladungstrager

Aufgrund der Tatsache, dafl LTG GaAs wie in Kapitel 4 gezeigt von hoher kristal-
liner Qualitdt ist und nach erfolgter Ausheilung eine dhnliche Absorption aufweist wie
Standard GaAs, kann geschlossen werden, dafl das Material in vielen optischen und elek-
tronischen Eigenschaften sich wie Standard GaAs verhélt. Speziell ist hier die Elektron—
LO-Phonon-Wechselwirkung zu nennen: Phononemissions- und Phononabsorptionszei-
ten freier Elektronen werden nahezu identisch mit gemessenen Werten in Standard GaAs
sein [122]. Das Gleiche gilt fiir die Elektron—Elektron—Wechselwirkung, die einen wesent-
lichen Beitrag zur Thermalisierung heifler Elektronen nach optischer Anregung in Stan-
dard GaAs liefert. Die Dynamik innerhalb der ersten Pikosekunde in Standard GaAs
mit ihrer ganzen Komplexitét ist Gegenstand der aktuellen Forschung [12]. Nach dem
Gesagten ist es naheliegend, daf§ die Dynamik in LTG GaAs &hnlich komplex wobei als
zusitzliche Erschwernis der Ladungstrigereinfang hinzukommt, der die Dynamik we-
sentlich mitbestimmt.

In erster Linie ist es die Ladungstrigereinfangzeit 7., die bei der Untersuchung der
Leitungsbanddynamik von LTG GaAs ermittelt werden soll. Dabei muf} jedoch darauf
geachtet werden, dafl andere Effekte das Meflergebnis nicht verfdlschen. Bei der {ibli-
chen — auch in dieser Arbeit verwendeten — Methode der entarteten Anrege/Abfrage—
Experimente! wird in fast allen verdffentlichten Untersuchungen unsauber gearbeitet
bzw. argumentiert. Zum einen wird vornehmlich in Reflexionsgeometrie gemessen, was
eine Interpretation des Signals als transiente Absorptionsinderung nach Gleichung (3.4)
nicht zuldBt. Zum anderen werden in der Regel hohe UberschuBenergien von 150 bis
200 meV oberhalb der Bandliicke genutzt. Fiir Transmissionsexperimente ist es leicht
einsichtig, daf} dies zu einer initialen schnellen Signaldnderung nach Induzierung der La-
dungstriiger fiihrt, die nicht aus dem Einfang von Elektronen herriihrt: Die Anderung
der Transmission in einem Anrege/Abfrage-Experiment ist nach Gleichung (3.4) pro-
portional zur Absorptionsinderung. Diese resultiert u.a. auf einer Anderung der besetz-
baren Zustédnde durch die induzierten Ladungstréger, ist also Folge des Pauli—Prinzips.
Testet man eine heifle Elektronverteilung? einige 100 meV oberhalb der Bandliicke ab,
so wird primir die Thermalisierung sowie die anschlieBende Abkiihlung der Elektronen
beobachtet, wie es Abbildung 2.4 auf Seite 12 schematisch zeigt: Innerhalb des Beob-
achtungsfenster des Abtastpulses reduziert sich Ladungstrigerbesetzung schon alleine
aufgrund der Thermalisierung und der Abkiihlung.

YAls entartet wird ein Anrege/Abfrage-Experiment im Falle gleicher Anrege- und Abfrageenergie
bezeichnet.

2Aufgrund der im Vergleich zur Valenzbandzustandsdichte geringen Leitungsbandzustandsdichte ist
die angewandte experimentelle Technik primér sensitiv auf die Elektrondynamik [123].
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5.1.1. Ergebnisse

Die Ausfiithrungen zeigen, daf die bei zu hoher Anregeenergie erhaltenen Relaxations-
zeiten schneller sind, als die tatsdchlichen Einfangzeiten. Das erklart auch die in Ab-
bildung 4.2 qualitativ erkennbare Tendenz langsamerer Relaxationszeiten bei geringer
werdender UberschuBenergie. Eine genauere Untersuchung der Energieabhiingigkeit der
Relaxationszeit eines LTG GaAs-Filmes mit optimierten Herstellungsparametern lie-
fert doppelt exponentielle Signalrelaxationen. Um einen préziseren Eindruck von der
Energieabhéingigkeit der Relaxationsdynamik zu gewinnen, werden im folgenden zwei
Transienten unterschiedlicher Anregeenergie diskutiert.

Typische Transienten, wie man sie bei zwei verschiedenen Zentralwellenldngen erhélt,
sind in Abbildung 5.1 gezeigt. Zum besseren Vergleich sind die Kurven auf eins normiert.
Bei beiden Kurven erfolgt der Signalanstieg mit dem zeitlichen Integral {iber den An-
regepuls. Bei einer jeweiligen Anregungsdichte von ca. 6x10' ¢cm™3 ist erkennbar, daf
bei einer Anrege- und Abtastenergie nahe der Bandliicke (1.45 eV-Kurve) das Signal
deutlich langsamer abfillt als fiir eine hohe UberschuBenergie von 130 meV. Unter der
Annahme einer monoexponentiellen Relaxation ergeben sich aus Fits an die Kurven Zeit-
konstanten von 7y 45 oy = 0.31 ps bzw. 71 55 ov = 0.22 ps, sofern nur Zeitverzogerungen At
zwischen Anrege- und Abfragepuls oberhalb von 0.25 ps beriicksichtigt werden (die Fits
sind nicht in Abbildung 5.1 gezeigt). Bei geringerer Zeitverzogerung kénnen beide Signa-
le nicht mehr gut mit monoexponentiellen Kurven angepafit werden: Hier verursachen
Thermalisierungsprozesse eine zusétzliche ultraschnelle Signalinderung. Das Anpassen
von doppelt exponentiellen Kurven an die Daten erweist sich als schwierig, da der in-
itiale Signalabfall im Bereich von ca. 100 Femtosekunden liegt und so zum einen die
Abtastpulsbreite und zum anderen die endliche Anregedauer einen merklichen Einflufl
auf das gemessene Signal haben. Somit ist eine Signalmodellierung notwendig, die die
Anrege- und Abfragepulsdauern beriicksichtigt. Im Folgenden soll ein einfaches Modell
zur numerischen Anpassung der Daten vorgestellt werden.

In der hier verwendeten zeitintegrierenden Anrege—Abfrage—Technik ist das Signal
fiir eine Zeitverzogerung A7 unter Beriicksichtigung der Pulsdauern gegeben durch

AS(AT) x / Tt Lt — ADP() (5.1)

wobei I,(t) die Einhiillende des Abtastpulses ist und P(t) die Materialantwortfunktion
enthélt. Hierbei wird vorausgesetzt, dafy kohédrente Effekte in LTG GaAs keine Bedeutung
haben. Dies ist aufgrund der hohen Stérstellendichte eine gerechtfertigte Annahme. Eng
hiermit verkniipft ist die Annahme, daf§ die Materialantwort proportional zur Ladungs-

tragerbesetzung N(¢) im spektral beobachteten Bereich sein soll. Mit der beobachteten
exponentiellen Relaxation der Ladungstriager fiir Zeitverzogerungen grofier 0.25 ps kann
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Abbildung 5.1.: Abhéngigkeit der transienten Transmissionséinderungen von der Pul-
senergie im entarteten Anrege/Abfrage-Experiment. Gezeigt sind zwei Kurven
mit den Zentralenergien 1.45 eV und 1.55 eV. Die Kurven sind auf eins normiert.
Der Einsatz zeigt zusétzlich das Ergebnis des im Text beschriebenen Modells.

N(¢) in sinnvoller Ndherung berechnet werden {iber die Differentialgleichung

ON N

—=—4+dG(t) . 5.2

- S (5.2
Die Ladungstrigerinjektion G(t) erfolgt iiber den Anregepuls, fiir dessen Einhiillende
sich ein Gaufipuls

G(t) = - Fexp{ tQ} (5.3)

als gute Ndherung erweist. Die Konstante a ist eine Normierungskonstante, die zu eins
gesetzt wird. w gibt die volle Breite der Hilfte des Maximums (FWHM) an. Die Lésung
der Differentialgleichung (5.2) 148t sich mit

N(t):§< {%t—\i;w}qtl) exp{—§+éf—j} (5.4)
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analytisch angeben. Um den Ubergang der initialen heifien Verteilung zu einer thermi-
schen Verteilung auf moglichst einfache Weise zu beriicksichtigen, wird angenommen,
daf} ein Anteil A der Ladungstriger mit einer schnellen Zeitkonstanten 7, aus den Be-
obachtungsfenster des Abtastpulses hinausstreut. In diesem Bild stellt 7, also die Zeit
dar, die zur Thermalisierung beno6tigt wird. Des Weiteren muf§ ein residueller Signal-
anteil eingefiihrt werden, wie er besonders fiir die 1.45 eV-Kurve in Abbildung 5.1 zu
erkennen ist. Auf der betrachteten Zeitskala ist dieser Signalanteil konstant. Seine ge-
nauere Betrachtung erfolgt weiter unten. Auf diese Art kénnen iiber Gleichung (5.1)
und unter Beriicksichtigung des Gewichtungsfaktors A numerisch Kurven angepafit wer-
den. Beispielhaft ist im Einsatz von Abbildung 5.1 das Ergebnis der Simulation der 1.55
eV-Kurve aufgetragen. Daten und Simulation sind gegeneinander verschoben, da sich
Simulation und Kurve kaum voneinander unterscheiden lassen. Die angewendete Metho-
de hat den Vorteil, vergleichbare Werte fiir verschiedene Meflkurven zu liefern. Ferner
liefern einfache monoexponentielle Fits fiir Zeitkonstanten, die in der Groflenordnung
der Pulsldngen liegen, zu kleine Zeitkonstanten: Die Abtastpulsdauer kann in diesen
Féllen nicht mehr als ¢(¢)—formig angenommen werden. Numerisch werden Pulsbreite
w, Relaxationszeit 7, Streuzeit 7, und die Konstante A ermittelt. Dabei kann die be-
rechnete Pulsbreite direkt mit der im Experiment iiber eine Autokorrelationsmessung
bestimmbaren Pulsbreite verglichen werden.

Fiir die beiden in Abbildung 5.1 gezeigten Kurven ergeben sich aus der Simulation
folgende Parameter:

T Ts w A

1.45eV 0.34ps 25fs 481fs 0.33
1.55eV 026 ps 16fs 46fs 0.51

Die berechneten Pulsbreiten w stimmen mit denen im Experiment bestimmten Wer-
ten von jeweils 50 &+ 5 fs innerhalb der Mefigenauigkeit sehr gut iiberein. Die hier mit
Ts bezeichneten schnellen Zeitkonstanten sind fiir Thermalisierungszeiten recht kurz und
liegen unterhalb der Zeitauflésung im Experiment. Auf einer Zeitskala von ca. 20 fs streu-
en nach diesemm Modell bei einer Anregeenergie von 1.45 eV ein Anteil von A = 0.33 der
Elektronen aus dem Observationsfenster. Dieser Wert steigt fiir die hhere Anregungs-
energie auf gut die Hilfte (A4 = 0.51) der Elektronen. Diese Tendenz entspricht der
Erwartung: Die Differenz von Elektronendichten einer heiflen Verteilung entsprechend
des Laserspektrums und einer thermalisierten Verteilung wird fiir gréfere Uberschufien-
ergien zunehmen, so wie es auch die Werte von A zeigen. Es bleibt die Frage zu kléren,
aus welchem Grund sich die ermittelten Zeitkonstanten 7 fiir die verschiedenen Anrege-
energien deutlich unterscheiden. Dies kann sicherlich auf die Einfachheit des verwendeten
Modells zuriickgefiihrt werden. Durch die im Modell eingefiihrte Zeitkonstante 7 werden
insbesondere fiir hohere UberschuBenergien nicht alleine Einfangprozesse beschrieben.
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Fiir eine thermalisierte Ladungstrigerverteilung mit einer Temperatur, die gréfler als
die Gittertemperatur ist, wird die Reduktion der Ladungstrigerdichte im allgemeinen zu
einer weiteren Umverteilung der Ladungstréger fithren. Einfang und momentane Tempe-
ratur freier Elektronen kénnen somit nicht unabhingig betrachtet werden. Vielmehr wird
sich die Elektronentemperatur nicht nur aufgrund der Elektron-Phonon—Wechselwirkung
verdndern, sondern auch aufgrund des Elektroneneinfangs. Fiir hohere Uberschufenergi-
en ist ein groflerer Einflufl durch die permanente Ladungstragerumverteilung zu erwarten,
da gerade Elektronen mit hoher Uberschufenergie umverteilt werden miissen, um eine
thermische Verteilung aufrecht zu erhalten. Abtastenergien nahe der Bandliicke dage-
gen reflektieren eher die Dynamik des Ladungstrigereinfangs. Somit gibt die Zeit von
T = 0.34 ps einen besseren Wert fiir die Einfangzeit wieder. Mit Blick auf die Ergebnisse
aus Abschnitt 5.2 und Kapitel 6 soll die so gemessene Zeitkonstante 7 mit

7, =0.34 ps (5.5)

bezeichnet werden. Der Index j bezeichnet die Beweglichkeit, deutet also an, dafl optisch
induzierte Elektronen fiir die angegebene Zeit beweglich sind. Dies ist nicht unbedingt
gleichzusetzten mit einem in dieser Zeit stattfindenden Einfang der Elektronen in tie-
fe Storstellen. Ebenso ist eine Relaxation in Zusténde, die sich energetisch nahe der
Bandliicke befinden, denkbar. In wieweit die Dynamik an und unterhalb der Bandliicke
fiir den gesamten Relaxationsprozef§ relevant ist, wird in Abschnitt 5.2 analysiert.

Eine genauere Untersuchung der Relaxationsdynamik auf der Basis eines mikrosko-
pischen Modells, das Elektron-Phonon— und Elektron-Elektron—Streuung sowie den Ein-
fang von Elektronen beriicksichtigt, wiirde eine Simulation der Dynamik mit einer Monte-
Carlo— oder einer dhnlichen Methode erforderlich machen. Die theoretischen Schwierig-
keiten sind aus Simulationen fiir Experimente an Standard GaAs bekannt. Fiir LTG
GaAs kommt die erhebliche zusétzliche Komplikation des Einfanges hinzu. Es bleibt
festzuhalten, dafl das verwendete Modell einen zuverlissigen Vergleich zwischen ver-
schiedenen Messungen liefert.

Schon in Abbildung 5.1 ist neben der ultraschnellen Relaxationsdynamik eine auf der
gezeigten Zeitskala bleibende induzierte Absorption zu erkennen. An dieser Stelle erfolgt
eine experimentelle Abschitzung der Dauer dieses Signalbeitrages.

Die Beobachtung einer induzierten Absorption ist Gegenstand der Diskussion in der
aktuellen Literatur [69, 124]. Als Ursache dieses Langzeiteffektes werden in der Regel
eingefangene Ladungstriger in tiefen Storstellen angesehen: Sofern in Storstellen ein-
gefangene Elektronen optische Ubergiinge ins Leitungsband erfahren kénnen, wird der
Abtastpuls aufgrund der erhohten Absorption abgeschwicht werden. Eine Untersuchung
dieses sich auf einer Zeitskala von ca. 10 ps als Offset bemerkbar machenden Signal-
beitrages ist schwierig, was der Grund dafiir sein mag, daf} keine systematischen Un-
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Abbildung 5.2.: Vergleich zweier differentiellen Transmissionsmessungen mit einem 82
MHz- und einem 1.6 GHz-Laser. Es wurden identische Anregungsdichten von
2.3x10' em™3 gewiihlt. Die Probenstelle ist identisch. Der Einsatz zeigt einen
200 ps-Scan mit dem 82 MHz-Lasers (Das Signal ist invertiert).

tersuchungen speziell zu diesem Thema verdffentlicht sind. Fiir unterschiedliche Proben
ergibt sich aus eigenen Messungen eine geringe Reproduzierbarkeit der Amplituden des
Signalbeitrages. Eine Relaxationszeit der induzierten Absorption 1483t sich aus den Da-
ten in [69] zu iiber 300 Pikosekunden abschétzen. Bei dem dort verwendeten Material
handelt es sich jedoch um nicht ausgeheiltes LTG GaAs.

Im Folgenden wird die Relaxationszeit des langsamen Signalbeitrages auf zwei sich
erginzende Arten bestimmt. Im ersten Fall wird ein Zeitscan iiber mehrere hundert Piko-
sekunden mit einem Laser mit 82-MHz-Wiederholrate durchgefiihrt. Hierbei ist auf eine
sehr genaue Justage der optischen Verzogerungsstrecke zu achten, um eine laterale Drift
des Anregepulses auf der Probe zu verhindern. Zusétzlich lassen sich eventuelle Unge-
nauigkeiten in der Strahlfiihrung durch eine Vergrolerung des Anregespots vermindern.
Diese Mafilnahmen sind vor allem aufgrund des kleinen Signals notwendig. Der Einsatz
in Abbildung 5.2 zeigt vergroflert den negativen Transmissionsbeitrag {iber 200 ps an
einer optimierten Probe. Bei einer Zentralwellenlinge von 810 nm und einer Anregungs-
dichte von 2.3 x 10'%cm™ ist iiber diese Zeit eine Reduktion der induzierten Absorption
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um fast die Halfte zu beobachten. Das Auflosungsvermogen betrigt in dieser Messung
1 x107?, gewihrleistet also bei einer initialen Signalamplitude von 2.3 x10-*AT/T das
notwendige S/N—Verhiltnis. Bei Annahme eines monoexponentiellen Verhaltens ergibt
die Signalabnahme eine Relaxationszeit von 310 ps. Dies bedeutet insbesondere, daf die
Probe sich zwischen zwei Laserpulsen von ca. 10 ns Abstand vollstéindig erholt. Dies ist
eine nicht unwichtige Feststellung, da auch Werte von etlichen Nanosekunden bis zu Mi-
krosekunden fiir induzierte Anderungen von optoelektronischen Eigenschaften von LTG
GaAs publiziert sind [39].

Um den Relaxationswert zu iiberpriifen, eignet sich ein Laser der hohen Wieder-
holrate von 1.6 GHz wie er in Abschnitt 3.1 beschrieben ist. Der zeitliche Abstand der
einzelnen Pulse betrégt bei diesem Laser nur 625 ps. Diese Zeit reicht nach dem Ergebnis
der ersten Meimethode nicht zu vollstindigen Erholung des Materials aus. Transienten
unter identischen Anregebedingungen mit beiden Lasersystemen sind in Abbildung 5.2
dargestellt. In beiden Fillen betriigt die Ladungstrigerdichte 2.3 x 10'cm~2. Im Rah-
men der Mefigenauigkeit sind die Amplituden beider Transienten zum Zeitnullpunkt
identisch. Dabei ist darauf geachtet, dal die verwendeten Probenstellen maximal 10 ym
voneinander abweichen. Auch der anschlieende Signalverlauf in den ersten zwei Pikose-
kunden ist erwartungsgeméfl qualitativ gleich. Ein minimal friiherer Signalabfall der 1.6
GHzKurve resultiert aus einer mit 25 fs ungefahr 15 fs kiirzeren Pulsdauer dieses La-
sers. Beide Signale erreichen bei ca. 2.3 ps Zeitverzégerung ihr absolutes Minimum und
verzeichnen dort negative Transmissionsédnderungen. Jedoch ist bei htherer Wiederhol-
rate eine geringere Amplitude dieser negativen Transmissionséinderung zu beobachten.
Das Verhéiltnis der beiden Offsets zueinander betrégt Ogp, /O, = 0.273.

Die Abhéngigkeit des Offsets von der Wiederholrate des Lasers weist auf einen Ak-
kumulationseffekt hin. Bei einem Pulsabstand von 625 ps ist — wie auch der Langzeits-
can bestétigt — der Halbleiter noch nicht wieder in seinen Grundzustand relaxiert. Aus
dem Verhéltnis der Offsets beider Messungen kann auf einfache Art eine Zeitkonstan-
te des langsamen Signalbeitrages ermittelt werden. Dabei werden folgende Annahmen
gemacht: Die Signalrelaxation ist monoexponentiell und bei niedriger Wiederholrate ist
eine Akkumulation nicht relevant. Fiir die Betrachtung kénnen die leicht unterschied-
lichen Pulsldngen vernachlissigt werden, da Langzeiteffekte davon nicht betroffen sind.
Bei der Beriicksichtigung von Akkumulationseffekten durch vorhergehende Pulse, die
tiber das Verhiltnis Ogp,/Oppg. und den 625 ps—Pulsabstand im GHz-Fall in die Simu-
lation eingehen, ergibt sich aus der numerischen Simulation eine Zeitkonstante von ca.
400 ps. Dieser Wert stimmt gut mit den schon ermittelten 310 ps iiberein. Dies bekréftigt
die Annahme, daf} die Reduktion des Offsets beim 1.6 GHz—Laser durch Akkumulation
hervorgerufen wird. Bemerkenswert ist ferner, daf§ die Relaxationszeit anscheinend mit
den fiir nicht ausgeheiltes LTG GaAs ermittelten 300 ps aus [69] korreliert. Dort wird
diese Zeit als Rekombinationszeit eingefangener Ladungstriager identifiziert und als rele-
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vanter Relaxationskanal dargestellt. Dieser Interpretation muf fiir das hier untersuchte
Material widersprochen werden. Eine wesentliche Eigenschaft dieses Signalbeitrages ist
seine Sittigung schon fiir Anregungsdichten von wenigen 10" em 2. Dies wiirde schon
fiir Anregungsdichten von einigen 10'® ¢m ™3 Ladungstriigern eine deutliche Zunahme
der Einfangzeit freier Elektronen bedeuten, da der Relaxationskanal blockiert wire (sie-
he auch Seite 129 in Kapitel 6.3). Ein solches Verhalten kann jedoch nicht beobachtet
werden. Fiir den Fall, daf} es sich um die Besetzung tiefer Storstellen handelt, schei-
nen diese demnach nicht den einzigen Relaxationskanal zu stellen. Uber den Ursprung
des diskutierten Signalbeitrages 1483t sich weiter spekulieren. Grund kénnten auch Ober-
flichenzustéinde sein, die sich aufgrund des speziellen Wachstums von denen in Standard
GaAs unterscheiden.

Die Messung der THz-Transmission nach optischer Anregung in Kapitel 6 werden
noch einmal bestétigen, dafl auch keine freien Ladungstriger fiir die induzierte langlebi-
ge Absorption verantwortlich sein konnen. Es ist letztendlich festzustellen, dafy aufgrund
der Séttigung schon bei geringer Dichte die ultraschnelle Dynamik von LTG GaAs nicht
beeinflufit ist.

Die schnelle Ladungstriagerrelaxation ist abhéngig von dem beim Wachstum einge-
bauten As-UberschuB. Steigende Wachstumstemperatur T, bedingt geringere Storstel-
lendichten (siehe Seite 14). Da in der Literatur bis zum jetzigen Zeitpunkt nur ungenaue
Bestimmungen der Abhéingigkeit der Ladungstrigereinfangzeit (oder genauer: Ladungs-
trégerbeweglichkeitszeit) mit T, vorhanden sind [57], soll als letzter Punkt in diesem
Unterabschnitt diese Abhéngigkeit untersucht werden. Die Ungenauigkeiten resultieren
zum einen aus einer zu hohen Abtastenergie sowie der verwendeten Mefimethode (Refle-
xionsmessung in [57]) und zum anderen auf die Vernachlissigung der Pulsdauern. Wie
bereits erldutert, ist dies bei Zeitkonstanten von minimal 100 fs, wie sie in [57] berichtet
werden, nicht korrekt.

Zur Untersuchung stehen neben der 200 “C-Probe drei Proben mit den Wachstum-
stemperaturen 235 °C, 245 °C und 275 °C zur Verfiigung. Diese sind vom Institut fiir
Technische Physik I der Friedrich Alexander Universitdt Erlangen bereitgestellt worden.
Alle Proben sind bei 600 °C ausgeheilt. In Abbildung 5.3 sind Transmissionsmessun-
gen bei identischen Anregebedingungen gezeigt. Es werden Ladungstrigerdichten von
ca. 5x10' ¢m™3 bei einer Pulsenergie von 1.46 eV — 40 meV oberhalb der Bandliicke —
induziert. Zum besseren Vergleich sind die Transienten auf eins normiert. Alle Proben
zeigen exponentielle Signalabfille auf einer Pikosekundenzeitskala. Wieder ist jeweils ein
kleiner negativer Signalbeitrag nach fiinf Pikosekunden zu erkennen. Die Ergebnisse fiir
die Beweglichkeitszeit freier Ladungstriger 7, der numerisch angepafiten Kurven nach
dem Modell von Seite 67 sind in der folgenden Tabelle aufgelistet:
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Abbildung 5.3.: Transiente Transmissionsdnderungen fiir verschiedene Wachstumstem-
peraturen zwischen 200 °C und 275 °C und einer Ausheiltemperatur von 600 °C
bei gleichen Anregebedingungen.

200°C 235°C 245°C 275°C
7, 03ps 0.5ps 0.55ps 1.2ps

Als Beispiel ist fiir die Transiente der 275 °“C—Probe die numerisch angepafite Kurve ab
einer Zeitverzogerung von 0.5 ps in die Abbildung aufgenommen.

Deutlich wird, dal mit sinkender Wachstumstemperatur die ermittelten Beweglich-
keitszeiten kiirzer werden. Dies entspricht der Erwartung, bei héherer Storstellendich-
te einen effektiveren Ladungstrigereinfang zu haben. Es liegen leider keine Werte der
Gitterfehlanpassung fiir die verschiedenen Wachstumstemperaturen vor. Somit ist eine
Abschiitzung des As-Uberschusses iiber Gleichung (2.7) nicht moglich und die Zeitkon-
stanten konnen nicht in Abhéngigkeit mit der Storstellendichte gebracht werden. Das
Gleiche gilt fiir eine eventuelle Korrelation der Ausscheidungsdichte und der Zeitkon-
stanten wie es in [64] postuliert wird. Die untersuchten LTG GaAs-Proben sind ver-
gleichbar mit den in [57] untersuchten LTG GaAs-Materialien. Ein Vergleich mit den
dort fiir die Ladungstrégereinfangzeit 7, erzielten Resultaten zeigt, daf die hier gemes-
senen Zeitkonstanten grofler sind als in Referenz [57] bei gleicher Wachstumstemperatur.
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Die kleinsten Zeitkonstanten in [57] sind fiir eine Wachstumstemperatur von 220 °C mit
0.1 ps bestimmt worden. Fiir 200 °C steigt die Zeitkonstante wieder auf ca. 0.2 ps an. Dies
liegt aller Wahrscheinlichkeit nach an den eben erwidhnten unzulénglichen experimentel-
len Voraussetzungen und ist, obwohl es in [57] so dargestellt wird, kein Wiederanstieg
der Beweglichkeitszeit bei sinkender Temperatur T,. Die hier gemessenen léngeren Zeit-
konstanten sind somit erheblich genauer. Sie weisen kein Minimum auf, werden also mit
sinkendem T, kleiner. Zusétzlich zeigt die Diskrepanz zwischen den kiirzesten Zeitkon-
stanten in [57] von 0.1 ps und den 0.3 ps aus Abbildung 5.3, dal Reflexionsmessungen
deutlich kiirzere Zeitkonstanten liefern konnen. Dies ist auch ndher in [59] analysiert
worden.

Einschrinkend muf} darauf hingewiesen werden, daf} es sich um Proben aus zwei ver-
schiedenen MBE—-Anlagen handelt. Um generelle Aussagen machen zu konnen, wire
jedoch eine Probenserie aus nur einer MBE-Anlage wiinschenswert, bei denen eine
vollstdndige Strukturanalyse wie die Ermittlung der Storstellendichten vor der Aushei-
lung und TEM-Aufnahmen nach der Ausheilung durchzufiihren sind.

5.2. Dynamik unterhalb der Bandliicke

Untersuchungen zur Ladungstrigerdynamik in LTG GaAs beschrinken sich bis auf we-
nige Ausnahmen [67, 124, 125, 126] auf Anrege/Abfrage-Experimente oberhalb der
Bandliicke. Zumeist sind in diesem Bereich auch nur Daten zu transienten Reflexi-
onsédnderungen publiziert [56, 57, 61]. Wie aus dem vorherigen Abschnitt ersichtlich
wurde, kénnen auch bei Transmissionsmessungen in Abhiingigkeit von der Uberschufen-
ergie photoinduzierter Ladungstriger unterschiedliche Zeitkonstanten bestimmt werden.
Die Griinde dafiir sind bereits ab Seite 66 erlautert worden. Die im letzten Abschnitt
ermittelte Zeitkonstante 7, kann als Zeit, in der photogenerierte Elektronen eine hohe Be-
weglichkeit besitzen, interpretiert werden. Es stellt sich jedoch die Frage, welche Bedeu-
tung bandliickennahe Zusténde fiir die Relaxationsdynamik haben. Diese sind deutlich in
den Dauerstrichuntersuchungen von Kapitel 4.5 zu erkennen. Aufgrund der Stérung der
Bandstruktur in LTG GaAs ist eine Trennung von z.B. Elektronen im Leitungsbandmi-
nimum von Elektronen in flachen Storstellen in den bisher vorgestellten zeitaufgelosten
Experimenten kaum moglich. Eine Unterscheidungsmoglichkeit mag in einer Messung
der Mobilitdt der Ladungstriger liegen. Diese sollte sich fiir Ladungstriiger in flachen
Storstellen reduzieren.

Die Tatsache, daf} es sich bei dem bei T, = 200 °C und T, = 600 °C hergestellten
LTG GaAs auch bei Raumtemperatur um hochresistives Material handelt, zeigt, dafl
nur eine vernachléssigbare Dotierdichte 20 bis 30 meV unterhalb der Bandliicke vorhan-
den ist und die Fermienergie deutlich unterhalb dieser Zustidnde liegen muf}. Dies wird
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auch durch elektrische Charakterisierungen bestitigt (Kapitel 2.2). Vielmehr erfihrt die
lineare Absorption in Halbleitern generell eine Modifikation zu theoretischen Bandstruk-
turrechnungen, bei denen das Material ideal kristallin angenommen und Phononeffekte
nicht betrachtet werden [127]. Unordnung verdndert die Bandstruktur eines reinen Kris-
talls auf solche Art und Weise, dafl die Zustandsdichten sowohl des Valenzbandes als
auch des Leitungsbandes exponentiell in die Bandliicke abfallen. Die Ausldufer der Ab-
sorption werden als Urbach—Tail oder Urbach-Martienssen—Tail bezeichnet [128]. Die
empirische Regel dieses exponentiellen Abfalls

a(v) = agexp[(hv — Eg(T))/E¢(T)] (5.6)

ist sehr universell. Die Energie Eq(T) liegt in Nihe der Bandliickenenergie des reinen
Kristalls. Die Energie E¢(T) charakterisiert den Grad der Unordnung im betrachteten
Material. Sie liegt bei amorphen Materialien als dem einen Extremfall im Bereich von
30 meV bis 200 meV. Bei kristallinen Materialien dagegen sind Werte zwischen 1 meV
und 30 meV iiblich. Der Urbach—Tail setzt sich im allgemeinen aus einem dynamischen,
temperaturabhéingigen und einem statischen Anteil zusammen: Der dynamische Anteil
resultiert aus der Wechselwirkung der Kristallatome mit Phononen und tritt somit auch
in reinen Kristallen auf. Ein nicht temperaturabhéngiger Anteil resultiert aus statischer
Unordnung wie Storstellen. Die Relaxation von thermischen Gitterplatzauslenkungen
erfolgt um Groflenordnungen langsamer als die optische Absorption. Damit kann die
optische Absorption als instantaner Prozefl beziiglich der Gitterauslenkung betrachtet
werden, d.h. statischer und dynamischer Anteil zum Urbach—Tail sind additiv. Der ther-
mische Anteil zu Eo(T) betrégt in GaAs bei Raumtemperatur ca. 10 meV [129, 130]. Um
phononische Einfliisse auf die Untersuchung der bandliickennahen Zustinde zu vermei-
den, werden die folgenden Experimente bei 8 Kelvin durchgefiihrt. Die Saphirplatte, auf
der sich der LTG GaAs—Film befindet, wird dazu auf einen Kupferhalter in einem Kryo-
staten montiert. Die verglichen mit Glas hohe Wirmeleitfdhigkeit von Saphir erweist
sich wieder als Vorteil.

Der Vergleich der linearen Absorption der LTG GaAs Probe mit der linearen Absorp-
tion von Standard GaAs (Abbildung 5.4) zeigt die Aufweichung der Bandliicke sowie die
inhomogene Verbreiterung der exzitonischen Resonanz auch bei 8 Kelvin. Es ist wichtig,
festzustellen, daf§ qualitativ keine Anderung zur Raumtemperaturmessung auftritt. Das
Fehlen einer exzitonischen Resonanz in LTG GaAs ist prinzipiell zu erwarten, wenn man
bedenkt, dafi die Mott-Dichte in GaAs um den Wert 3 x 10'® ¢m™ liegt [6]. Sie hat
in GaAs aufgrund des groflen Bohrradiuses der Exzitonen diesen kleinen Wert. Da die
Storstellendichte in LTG GaAs um 1 x 10¥cm ™2 liegt, werden allein aus diesem Grund
keine ungestorte Elektron-Loch—Paare in LTG GaAs vorliegen konnen.

Im Folgenden wird speziell die Relaxationsdynamik, die nach der Erzeugung freier
Ladungstriger zu beobachten ist, bis zu 40 meV unterhalb der Bandliicke betrachtet.
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Abbildung 5.4.: Vergleich der linearen Absorption bei 8 Kelvin von optimiertem LTG
GaAs und Standard GaAs.

5.2.1. Ergebnisse und Diskussion

In einem ersten Schritt muf iiberpriift werden, ob die ultraschnelle Dynamik freier La-
dungstriger nach optischer Anregung bei tiefen Temperaturen der Dynamik bei Raum-
temperatur entspricht. Dies 1483t sich mit Abbildung 5.5 zeigen. Bei einer Anregungs-
dichte von 2 x 10" ¢cm™ und einer UberschuBenergie von 30 meV ist die Transmis-
sionsénderung qualitativ mit den Raumtemperaturmessungen identisch. Das entartete
Anrege/Abfrage-Experiment liefert eine Zeitkonstante von 7, = 0.36 ps = 0.02 ps. Dies
entspricht den Zeitkonstanten, wie sie auch bei Raumtemperatur zu finden sind. Mégliche
Hinweise einer Modifikation der Ladungstrigerdynamik werden ebenso in der Literatur
nicht berichtet. Somit stellen die gewihlten Tieftemperaturbedingungen keine besondere
Einschrinkung dar.

Zur genaueren Untersuchung der Dynamik an der Bandliicke wird der Anrege/Ab-
frage—Aufbau folgendermafien modifiziert: Der spektral mit 40 meV FWHM breite An-
regepuls wird mittels eines optischen Interferenzfilters auf eine spektrale Breite von ca.
5 meV reduziert, was gleichzeitig die zeitliche Dauer des Pulses um ungefihr den Faktor
vier auf 200 fs erhoht. Der Abtastpuls behélt die volle spektrale Breite und damit die
zeitliche Dauer bei. Hinter der Probe wird der Abtastpuls iiber eine Glasfaserzufiihrung
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Abbildung 5.5.: Entartetes Anrege/Abfrage-Experiment 30 meV oberhalb der Bandliicke
durchgefiihrt bei 8 Kelvin und einer Anregungsdichte von 2 x 10" ¢m=3.

in einen Monochromator eingekoppelt. Bei einer spektralen Auflésung von 2 meV wird
das Signal mittels eines schnellen Photomultipliers detektiert. Dieser erlaubt den Ein-
satz des Fast-Scan—Mefisystems. Auf eine Differenzbildung mit einem Referenzsignal wie
es in Abbildung 3.2 dargestellt ist, mufl verzichtet werden, da ein zweiter Photomulti-
plier, wie er fiir diese Differenzbildung notwendig wire, in der Regel einen unterschiedli-
chen Verstarkungsfaktor aufweist und so eine Eliminierung von Laserfluktuationen nicht
moglich ist. Die beschriebene Konfiguration kann als ein Quasi—Zweifarbenexperiment
aufgefafit werden: Es lassen sich Zustinde abtasten, die nicht initial durch den Anre-
gepuls besetzt worden sind, die jedoch energetisch nicht mehr als einige zehn meV von
der anfinglichen Besetzung entfernt sind. Positioniert man die Zentralwellenldnge des
Lasers in Nihe der Bandliicke so, wie es in Abbildung 5.6 skizziert ist, so regt der Anre-
gepuls bei geeigneter Wahl des Interferenzfilters in erster Linie freie Ladungstriger an.
Mit einer Frequenzauflésung von 2 meV kann die Relaxation in Zusténde unterhalb der
Bandliicke und aus diesen Zustdnden heraus aufgenommen werden.

Die Bandliicke von GaAs schiebt vom Raumtemperaturwert von Eq = 1.42 eV um
100 meV fiir Temperaturen unter 30 Kelvin auf Egq = 1.52 eV [5]. In diesem Unterab-
schnitt wird die UberschuBenergie auf diesen Wert bezogen. Fiir die Experimente sind
Anregungsdichten von 2 x 10'6¢cm™3 bis 2 x 10'7cm~=3 gewihlt. In Abbildung 5.7 sind
zeit- und energieaufgeldste Transienten {iber einen Energiebereich von mehr als 40 meV
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Abbildung 5.6.: Eingezeichnet sind die spektrale Positionen des Anregepulses und des
Abfragepulses beziiglich der Bandliicke. Die Monochromatorposition kann konti-
nuierlich durchgestimmt werden.

um die Bandliicke gezeigt. Die UberschuBenergie des Anregepulses betrigt 16 meV und
liegt damit deutlich unter der Energie der LO-Phononen von 36 meV. Die Amplitude der
Transmissionsdnderung mit der héchsten Abtastenergie von 1.532 eV — 4 meV unterhalb
des Anregepulses — betrigt AT/Ty = 4.5 x 1072, An der Signalform dieser Transienten
148t sich die Zeitdauer des Anregepulses zu 190 fs abschétzen. Dies ist in guter Uberein-
stimmung mit gemessenen 210 fs, die aus einer Kreuzkorrelationsmessung von Anrege—
und Abfragepuls resultieren. Die Ladungstrigerdichte bei den hier gezeigten Kurven
betrigt 5 x 10%cm™. Fiir alle Abtastenergien werden erhéhte Transmissionen beob-
achtet, denen nur bei einer Photonenenergie von 1.490 eV ein kleines negatives Signal
vorausgeht. Diese positiven Transmissionsdnderungen sind wie in der bisherigen Inter-
pretation Folge der Besetzung der vorhandenen Zustéinde. Neben dieser Gemeinsamkeit
fallen qualitative Unterschiede der einzelnen Kurven auf. Ein wesentliches Merkmal der
Transienten ist das zeitliche Schieben des Maximums. Je kleiner die Abtastenergie ist,
desto spiter wird das Maximum der Transmissionsdnderung erreicht. Diese Dynamik
spielt sich auf einer Zeitskala unterhalb von 500 fs ab. Offensichtlich findet innerhalb
dieser Zeit eine effektive Besetzung von Zusténden, die von Abtastenergien kleiner als
die Bandliicke erfafit werden, statt. Durch die spezielle experimentelle Konfiguration
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Abbildung 5.7.: Zeitaufgeloste und spektral aufgeloste Transienten an und unterhalb der
Bandliicke. Die Anregeenergie betrigt 1.540 eV bei einer Anregungsdichte von
5% 10%em=3.

konnen diese Zustdnde nicht initial iiber Photonen des Anregepulses besetzt werden.
Die Beobachtung eines zeitlichen Schiebens des Maximums in Abhéngigkeit der Abtas-
tenergie unterstiitzt ferner die Annahme, daf} initial iiberwiegend Interbandiibergéinge
angeregt werden. Storstelleniibergéinge wie etwa die Ionisierung von Asl,, mit der Er-
zeugung eines freien Elektrons konnen ein Schieben nicht erkléren, da in diesem Fall
keine definierten k-Raum-Uberginge ins Leitungsband vorliegen. Die energetische Ver-
teilung der iiber As%, + hv — e~ + As/, erzeugten Elektronen entspriiche dann der
Storstellenverbreiterung, die nach [38] jedenfalls grofler als 100 meV wire.

Nach Erreichen des Maximums findet ein rein monoexponentieller Zerfall der einzel-
nen Kurven statt. Abbildung 5.8 verdeutlicht dies. Die Signale sind auf einer halbloga-
rithmischen Skala dargestellt. Zur besseren Ubersicht sind alle Kurven auf eins normiert.
Sie sind ab ihrem jeweiligen Maximum gezeigt, das auf einen gemeinsamen willkiirlichen
zeitlichen Wert gelegt ist. Hier wird besonders das vollkommen monoexponentielle Ab-
klingen der induzierten Transmissionsdnderung schon kurz nach dem Maximum fiir Ab-
tastenergien unterhalb der Bandliicke hervorgehoben. Das monoexponentielle Verhalten
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Abbildung 5.8.: Normierter semilogarithmischer Plot der Transienten. Zur besseren
Ubersicht sind die Maxima der Kurven auf einen gemeinsamen Zeitnullpunkt
geschoben worden.

ist bis zur S/N-Begrenzung der einzelnen Kurven zu beobachten. Diese ist fiir niedrige
Frequenzen eher erreicht, da man sich spektral immer weiter von der Zentralfrequenz
des Laserpulses entfernt. Aufgrund der geringer werdenden Intensitéit in der Flanke des
Abtastspektrums hat dies ein sich verschlechterndes S/N—Verhiltnis zur Folge. Auch die
beiden Kurven oberhalb bzw. bei Eq zeigen in guter Ndherung ein monoexponentielles
Verhalten.

Eine Tendenz, die auch schon bei den entarteten Anrege/Abfrage-Experimenten ober-
halb der Bandliicke zu beobachten war (sieche Abbildung 4.2), tritt hier noch wesent-
lich deutlicher auf: Die Zeitkonstanten der Transienten nehmen mit sinkender Abtast-
energie zu. Fiir die hochste Abtastenergie von 1.532 eV ergibt sich eine Zeitkonstante
von 7, = 0.26 ps. Sie steigt bis zur Bandliicke auf 7 = 0.48 ps an. Unterhalb der
Bandliicke liefern die gezeigten Kurven Zeitkonstanten von 7 = 0.65 ps bei 1.509 eV,
7 = 0.78 ps bei 1.5 eV sowie 7 = 0.92 ps bei 1.49 eV. Die Linearitéit dieses Anstiegs
verdeutlicht Abbildung 5.9. Qualitativ erhélt man nun gegeniiber den entarteten Ex-
perimenten weiterfithrende Aussagen, da die Anregungsenergie und damit die initiale
Besetzung konstant gehalten wird und Transmissionsdnderungen bis zu 30 meV unter-
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Abbildung 5.9.: Gezeigt sind die Verschiebungen der Signalmaxima und die Zeitkonstan-
ten zu den Transienten in Abbildung 5.7.

halb der Bandliicke beobachtet werden. Die mit dem Anregepuls erzeugte heifle La-
dungstrigerverteilung kann neben der Thermalisierung iiber Elektron—Elektron— und
Elektron-Phonon-Streuung direkt heifle Ladungstriger durch Einfang in tiefe Storstellen
verlieren. Offensichtlich findet in der verwendeten Anregesituation der direkte Einfang
nicht so effizient statt, dafl Relaxationsprozesse in Zustinde an oder gerade unterhalb
der Bandliicke nicht zu beobachten wéren: Die Relaxation findet zu einem signifikan-
ten Anteil iiber die Urbach-Tail-Zustéande statt. Als solches kann der Relaxationsprozefl
als zweistufig angesehen werden, bei dem eine schnelle Besetzung von bandliickennahen
Zusténden einer Entleerung dieser Zustédnde vorausgeht.

Die Verschiebungen der Signalmaxima sind ebenfalls in Abbildung 5.9 gegen die je-
weilige Abtastenergie aufgetragen. Bei den beiden niedrigsten Abtastenergien werden die
Signalmaxima ca. 300 fs nach dem Maximum des Anregepulses erreicht. Da die Uber-
schuflenergie der Anregung zu den bandliickennahen Zustinden grofier oder gleich einer
LO-Phonon—Energie (36 meV) ist, wird die Relaxation in Form einer Thermalisierung
iiber LO-Phonon-Emission ein wesentlicher Prozef} sein. Die zeitliche Verschiebung der
Signalmaxima von 280 fs stimmt in ihrer Gréflenordnung mit Phononemissionszeiten
von 170 fs iiberein, die fiir Standard GaAs gemessen wurden [131]. Hierbei muf} beachtet
werden, daf} durch die vorhandene Unordnung in LTG GaAs mit der damit verbunde-
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nen teilweisen Aufhebung der Translationsinvarianz k—Auswahlregeln fiir die Elektron—
Phonon-Wechselwirkung nicht mehr in gleicher Schérfe gelten wie in einem idealen Kris-
tall. Neben dem zeitlichen Schieben der Signalamplituden zeigt sich gleichzeitig ein nicht
monotoner Verlauf der Signalamplituden mit der Abtastenergie. Mit sinkender Abtas-
tenergie nimmt die Amplitude zuerst deutlich zu. Sie erreicht ihr Maximum bei einer
Energie von genau 1.5 eV, um danach wieder zu fallen. Die hochste Nichtlinearitit wird
also nicht an der Bandliicke beobachtet?, sondern 20 meV unterhalb der Bandliicke.
Diese Energie liegt eine Phononenergie unterhalb der initialen Ladungstriagerverteilung.
Dies unterstiitzt die Behauptung der vornehmlich durch Phononemission verursachten
Ladungstréigerrelaxation.

Optische Nichtlinearititen von nahezu 2 % sind iiberraschend hoch. Sie sind ver-
gleichbar mit Transmissionséinderungen, die bei Anregungen von exzitonischen Reso-
nanzen in Quantentdpfen auftreten. Ahnlich grofe Transmissionsinderungen wurden in
[132, 133] beim Vergleich von Dauerstrich-Elektroabsorptionsinderungen in LTG Al-
GaAs und GaAs Quantentopfen gefunden. Die Ursache der erhéhten optischen Nicht-
linearitéiten in Quantentopfen ist auf die Einschréinkung der Dimensionalitéit und einer
daraus folgenden Erhéhung der Oszillatorstéirke zuriickzufithren. Analog sind auch Po-
tentialfluktuationen fiir eine Lokalisierung elektronischer Wellenfunktionen verantwort-
lich. Es ist zu beachten, dafl das 2 %—tige Signal bei einer Energie erreicht wird, bei
der der lineare Absorptionskoeffizient auf ca. 50 Prozent des Bandliickenwertes gesun-
ken ist. Dies macht das Material auch fiir schnelle optische Modulatoren und séttighare
Absorber in diesem Wellenldngenbereich attraktiv.

Diskussion

Die hohe optische Nichtlinearitét gibt Hinweise auf den Ursprung der bandliickennahen
Zusténde in ausgeheiltem LTG GaAs. Zur Beobachtung der erhéhten optischen Nichtli-
nearititen ist — wie bereits erwdhnt — eine Lokalisierung der elektronischen Wellenfunk-
tion Voraussetzung. Bei der hier durchgefiihrten Anregung ausgedehnter, blochartiger
Zusténde oberhalb der Bandliicke ist zur Lokalisierung eine Energierelaxation sowie even-
tuell ein rdumlicher Transport notwendig. Der Transport kann ebenso zur Verzogerung
in der Besetzung der bandliickennahen Zusténde beitragen.

Als Ursache der rdumlichen Potentialfunktionen sind zum einen Arsenausscheidun-
gen zum anderen Punktdefekte denkbar. Im Folgenden werden beide Fille diskutiert.
Metallische Ausscheidungen mit Radien von einigen Nanometern wie sie mit den Ar-
senausscheidungen in LTG GaAs vorliegen, konnen zu einer inhomogen Verbreiterung
der Absorptionskante als Folge interner elektrischer Felder fiihren. Dieser inhomogene

3Dies ist die typische Situation fiir Standard GaAs, wo das Abtasten an der exzitonischen Resonanz
auch die hochste optische Nichtlinearitdt ergibt.
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Franz—Keldysch-Effekt sollte auch zu einer Absorption unterhalb der Bandliicke Anlaf}
geben. Die Entwicklung der linearen Absorption mit der Ausheiltemperatur wie sie in
Kapitel 4.5 dargestellt ist, zeigt jedoch mit steigender Ausheiltemperatur eine stetige
Verringerung der Absorption speziell unterhalb der Bandliicke. Ein offensichtlicher di-
rekter Einflufl der Ausscheidungen auf die Absorption ist damit nicht erkennbar. Ferner
wiirde die optische Anregung in diesen Schottkyfeldern zu einer teilweisen Abschirmung
der Felder fiihren. Dies geht zwar einher mit einer positiven Transmissionsinderung,
da bei geringerem Feld unterhalb der Bandliicke die momentane Absorption sinkt; die
Abschirmung selber sollte jedoch ungefihr bei gleichen Zeitverzogerungen fiir die ver-
schiedenen Abtastenergien auftreten und nicht — wie es beobachtet wird — mit grofier
werdender Verzogerung fiir sinkende Abtastenergie. Ebenso ist die Lokalisierung von
Elektronen innerhalb zufillig verteilter Minima, die durch interne Felder zwischen den
As—Ausscheidungen erzeugt werden, denkbar [49]. Dabei sollten die dann teilweise quan-
tisierten Zustéinde jedoch oberhalb der Bandliicke auftreten und dort auch den dominie-
renden Beitrag zur nichtlinearen Absorption liefern. Dies steht jedoch auch in Wider-
spruch zur Messung, bei der die hochste Nichtlinearitit 20 meV unterhalb der Bandliicke
auftritt. As—Ausscheidungen kénnen damit die Ergebnisse der Dauerstrich- und der Zeit-
bereichmessungen nicht erklidren. Die beobachtete Dynamik legt dagegen Punktdefekte
als Ursache der rdumlichen Potentialfluktuationen nahe.

Mit folgender Modellvorstellung lassen sich die Charakteristika der Messungen phé-
nomenologisch erklidren: Die Relaxation der Ladungstriger in die bandliickennahen Zu-
stinde verursacht eine Besetzungsénderung, die als positive Transmissionséinderung be-
obachtet wird. Dies geschieht auf einer Zeitskala von 0.3 ps. In einem weiteren Prozef}
wird die Besetzung dieser Zustédnde abnehmen. Dies wird in den Transienten als mono-
exponentielle Relaxation sichtbar. Oberhalb der Bandliicke sind leichte Abweichungen
vom monoexponentiellen Verhalten zu frithen Zeiten sichtbar. Dies ist Folge mehrerer
moglicher Relaxationsprozesse. Unterhalb der Bandliicke gibt es demnach offensichtlich
nur einen dominierenden Relaxationskanal aus den bandliickennahen Zusténden hinaus.
Es findet der Ladungstrégereinfang aus diesen Zusténden in tiefe Zustinde statt. Dage-
gen wiirden effektive Ubergiinge innerhalb der Verteilung der bandliickennahen Zusténde
eine Abweichung vom monoexponentiellen Abfall der Kurven zur Folge haben. Das An-
wachsen der Einfangzeit erklért sich in dieser Modellvorstellung durch die gréfier wer-
dende Lokalisierung der elektronischen Wellenpakete mit sinkender Abtastenergie und
der damit verbundenen Verringerung des Einfangwirkungsquerschnittes der lokalisierten
Elektronen in die Einfangzentren. Dazu ist bei Storstellendichten im Bereich von 1 x 10*®
cm~? eine Lokalisierung auf einige Nanometer notwendig. Uber elektrische Messungen
und der Bestimmung von temperaturabhéngigen Leitfihigkeiten ist die rdumliche Aus-
dehnung von elektronischen Wellenfunktionen in den tiefen Storstellen zu ca. 0.8 nm
bestimmt worden [33]. Bei der Annahme einer rdiumlichen Ausdehnung von einigen zehn
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Abbildung 5.10.: Bei einer Abtastenergie von 1.47 eV ist mit einer Zeitkonstanten von
1.25 ps eine obere Grenze erreicht. Der monoexponentielle Fit ist ebenfalls gezeigt.

Nanometern der Wellenfunktionen in bandliickennahen Zustédnden sollte eine Verlang-
samung des Elektroneneinfangs aus statistischen Griinden nicht zu beobachten sein. In
diesem Fall wire die Ubergangswahrscheinlichkeit aufgrund der rdumlich konstanten
Dichte tiefer Storstellen im wesentlichen unabhéingig von der Ausdehnung der Wellen-
funktionen in bandliickennahen Zusténden.

Die Aufnahme von Transienten mit niedrigeren Energien als 1.49 eV wird aufgrund
der sinkenden Signalauflosung zunehmend schwieriger. Abbildung 5.10 zeigt eine Mes-
sung bei einer Abtastenergie von 1.47 eV. Das gute S/N—Verhiltnis 1a8t sich durch
Verzehnfachung der Mefldauer erkldren. Auffallend ist ein negativer Signalbeitrag um
den Zeitnullpunkt. Er resultiert vermutlich aus einer Bandkantenrenormierung. Der ex-
ponentielle Signalabfall betragt 1.25 ps und liegt im oberen Bereich der in den Expe-
rimenten ermittelten Zeitkonstanten. Eine weitere Zunahme kann auch fiir niedrigere
Energien nicht festgestellt werden*. Fiir den Ladungstriigereinfang aus bandliickenna-

4Aufgrund der sinkenden Signalamplitude und des erhohten Rauschens wird die Bestimmung der
Zeitkonstanten dort immer problematischer.
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hen Zustinden in tiefe Einfangzustinde 148t sich so eine ungefihre Zeitkonstante von
Te = 1 ps angeben. Diese Reduktion der Ladungstriger—Einfangraten kann bei der Ver-
wendung von LTG GaAs beispielsweise in photokonduktiven Schaltern die erreichbare
Bandbreite mindern. Dies ist weniger aufgrund eines moglicherweise zeitlich lingeren
Stromflusses als die im entarteten Anrege/Abfrage-Experiment ermittelten 0.3 ps zu
erwarten. Vielmehr erhoht sich bei Raumtemperaturbetrieb der Rauschpegel aufgrund
von Reemissionen von in den bandliickennahen Zustidnden lokalisierten Elektronen. Ein
solches erhohtes Rauschen konnte bei auf LTG GaAs basierenden THz—Antennen fest-
gestellt werden [134].

Ein qualitativ identisches Verhalten der Relaxationsdynamik unterhalb der Bandlii-
cke in LTG GaAs ist von Smith et al. gesehen worden [67]. Neben geringeren Ausheil-
temperaturen sind allerdings auch die Anregungsintensititen dort um zwei Grofienord-
nungen hoher. Durch ein geringeres T, ist zu vermuten, daf eine deutlich ausgeprigtere
Absorption unterhalb der Bandliicke als in dem hier untersuchten Material besteht (siehe
Abschnitt 4.5).

5.3. Ladungstragerrelaxationsdynamik in tiefen
Storstellen

Obwohl die Einsatzmdoglichkeiten von LTG GaAs vielfiltig sind und das Interesse an den
zugrunde liegenden physikalischen Prozessen grof} ist, beschrinken sich Untersuchungen
in der Regel auf die Beobachtung der Dynamik freier Ladungstriger. Wie die bisheri-
gen Untersuchungen in dieser Arbeit zeigten, ist schon die Dynamik, die in entarteten
Anrege/Abfrage-Experimenten mit Photonenenergien oberhalb oder an der Bandliicke
untersucht werden kann, komplex. Speziell fiir optoelektronische schnelle Bauelemente
spielen jedoch nicht nur die Einfangzeiten oder Beweglichkeitszeiten der freien Ladungs-
trager eine entscheidende Rolle. Vielmehr wird fiir hohe Wiederholraten die schnelle
Riickkehr in den Ausgangszustand angestrebt. Dies bedeutet fiir den verwendeten Halb-
leiter die Riickkehr in seinen Grundzustand. Somit ist die endgiiltige Rekombinations-
zeit 7, eingefangener Ladungstréger ein wesentlicher Parameter fiir die angesprochenen
Bauelemente. In der Literatur sind hiufig Spekulationen iiber die Rekombination ein-
gefangener Ladungstréger zu lesen (siehe dazu auch Kapitel 2.2.1). Beispielsweise wird
in nicht ausgeheiltem LTG GaAs in [69] von einer Rekombinationszeit von einigen hun-
dert Pikosekunden berichtet. Eine entsprechende Rekombinationszeit in ausgeheiltem
LTG GaAs wiirde die Tauglichkeit des Materials fiir den angestrebten Einsatz deutlich
mindern.

Der Mangel an Kenntnis iiber die Dynamik eingefangener Ladungstriger mag auf die
schwere experimentelle Zugénglichkeit dieser Dynamik zuriickzufiihren sein. Die Motiva-
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tion fiir weitere Untersuchungen liegt auf der Hand. Wie gezeigt werden konnte, sind ei-
nerseits photoinduzierte freie Ladungstriger auf Pikosekundenzeitskala eingefangen, an-
dererseits befindet sich das Material aber noch nicht wieder in seinem Grundzustand, da
z.B. in Anrege/Abfrage-Experimenten iiber mehrere 100 ps konstante induzierte Trans-
missionsdnderungen beobachtet werden kénnen, wie in Abbildung 5.2 zu sehen ist. Es ist
zu vermuten, dafl eingefangene Ladungstriger eine lingere Zeit in den Einfangzentren
verweilen, wie es von vielen Storstellen in Halbleitermaterialien bekannt ist. Da strah-
lende Rekombination von lokalisierten Elektron-Loch—Paaren bisher in LTG GaAs nicht
gefunden werden konnte und dies auch durch eventuelle Resonanzen in den linearen Ab-
sorptionsspektren nicht nahgelegt wird, ist es sinnvoll, zur Untersuchung der Dynamik
eingefangener Ladungstriger wieder auf Anrege/Abfrage—Experimente zuriickzugreifen.
Bei einer Wahl der Abfrageenergie weit entfernt von den direkten Interbandiibergéingen
ist man auch auf nicht strahlende Ubergiéinge von beispielsweise tiefen Storstellen ins
Leitungsband sensitiv, sofern die Wirkungsquerschnitte fiir solche Ubergénge geniigend
grof} sind.

Die Grundidee einer Abfrageenergie weit unterhalb von Interbandiibergéingen ist auf
der linken Seite in Abbildung 5.11 skizziert. Ein Abfragepuls, der aufgrund seiner Pho-
tonenenergie keine direkten Interbandiibergéinge abtasten kann, ist sensitiv auf Beset-
zesinderungen in der Bandliicke. Ein optisches Abtasten der verschiedenen Storstellen
oder Anderungen der Besetzungen dieser Zustéinde setzt eine optische Kopplung voraus.
Diese sollte nach Literatur fiir die in LTG GaAs relevanten Storstellen aufgrund der
Ahnlichkeit zu EL2-Storstellen vorhanden sein. Auch bei anderen Rekombinationsme-
chanismen beispielsweise {iber As—Ausscheidungen ist eine Kopplung zu erwarten. Die
initiale Population freier Ladungstriger wird mit einer Zeitkonstanten, die der Entlee-
rungszeit der Ladungstriger aus den Bédndern entspricht, iibergehen in eine Population
der Einfangzentren. In einer vereinfachenden Vorstellung nur eines Relaxationskanals fiir
photogenerierte Ladungstriger sollte der zeitliche Verlauf der Besetzung der Einfangzen-
tren entscheidend von Verhiltnis der Populationsrate zur Entleerungsrate dieser Zentren
bestimmt werden.

In diesem Abschnitt werden zeitaufgeloste Anrege/Abfrage—Experimente vorgestellt,
bei denen Abfrageenergien zwischen 0.8 eV (1.55 pm) und 0.92 eV (1.35 pm) des zur
Verfiigung stehenden OPOs genutzt werden (siehe Kapitel 3.1). Die einfachste Art der
optischen Untersuchung der ultraschnellen Dynamik in diesem Wellenléngenbereich sind
entartete (Einfarben—)Anrege/Abfrage Untersuchungen, bei denen also wieder Anrege—
und Abfrageenergie identisch sind. Wie in Kapitel 3.2 beschrieben, lassen sich auch
Zweifarben—Experimente durchfiihren. In beiden Féllen liegt der experimentelle Aufwand
jedoch erheblich iiber den bisher gezeigten Experimenten. Dies gilt nicht nur aufgrund
der Justage des zweiten Laseroszillators (OPO) und der komplizierten Strahlfithrung,
sondern auch aufgrund einer komplexeren Auswertung der Daten. Kann man sich bei
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Abbildung 5.11.: Grundidee einer Abtastenergie deutlich unterhalb der Bandliicke. Lin-
ke Seite: Wesentliche Beitridge zum Signal sind durch das direkte Abtasten von
Storstellendichten zu erwarten. Rechte Seite: Auch freie Ladungstréger werden
Signalbeitriage iiber Phonon unterstiitzte Absorption der Abtastphotonen liefern.

Proben, deren Dicken in der Grolenordnung der Absorptionslidnge liegen, in vielen Féllen
mit der Interpretation von Transmissionséinderungen als negative Absorptionsinderun-
gen behelfen, wie es Gleichung (3.4)) ausdriickt, so stimmen diese Betrachtungen fiir
Photonenenergien deutlich unterhalb der Bandliicke nicht mehr. Hier werden die Signa-
le wesentlich durch FP-Osrzillationen mitbestimmt. Ohne Anregepuls sind LTG GaAs-
Filme bei Abtastenergien von z.B. 0.8 eV nahezu transparent und Vielfachreflexionen
werden relevant. Die transiente Transmissionsdnderung ist dann kein direktes Mafl mehr
fiir induzierte Absorptionsdnderungen. Dies 1483t sich schon an den Gleichungen der li-
nearen Reflexion und Transmission im Anhang B — (B.16) und (B.17) — erkenne. Hier
sind Transmission und Reflexion in nicht vernachlissigbarer Art und Weise miteinan-
der gekoppelt. Die gewiinschten Informationen wie die transiente Absorptionsinderung
lassen sich jedoch bei gleichzeitiger Messung von AT und AR bestimmen.

Im Folgenden werden Methoden zur Analyse und zur Extraktion von Absorptions—
und Brechungsindexinderungen erldutert. Fait man T und R als Funktionen der Ex-
tinktion s (oder Absorption ) und des Brechungsindexes n auf, so konnen Anderungen
in Transmission und Reflexion AT und AR ausgedriickt werden durch:

AT(k,n) = Z—ZA/{ + g—SAn (5.7)
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sowie

OR OR
AR =—A —An. 5.8
() ok + an " (58)
Dieses lineare Gleichungssystem 148t sich nach Ax und An umformen, womit die Bestim-
mung der Absorptionsdnderung auf eine simultane Messung von Transmissionséinderung

und Reflexionsinderung zuriickgefiihrt ist. Es ergibt sich:

R 9, T

Ak =Dl T o ToR .  "raROT _a.ToR (5:9)
und
8, T 8.R
An =R T o TR P aRAT 0. TR " (5.10)

mit den schon in Kapitel 3.2 eingefiihrten Abkiirzungen der differentiellen Transmission
DT bzw. differentiellen Reflexion DR. In den Gleichungen (5.9) und (5.10) sind partielle
Ableitungen in iiblicher abkiirzender Schreibweise eingefiihrt worden. Der Zugang ist
in [135] gewihlt. Ahnliche Uberlegungen gelten nicht nur fiir transparente Proben son-
dern auch fiir Anregungssituationen, bei denen die Anderung der Reflexion nicht mehr
gegeniiber einer Absorptionsinderung vernachlissigt werden darf. In [10, 136] wird auf
diesen Effekt bei Sédttigungsexperimenten hingewiesen, jedoch eine prizise Analyse ver-
mieden. Dies liegt u.a. an numerischen Problemen, die sich aufgrund von bei bestimmten
Frequenzen verschwindenden Nennern in (5.9) und (5.10) ergeben konnen. Entscheiden-
de Groflen bei der Extraktion von Ax — und somit auch Aa — aus den Mefidaten sind
die partiellen Ableitungen von Reflexion und Transmission.

Die Energieabhingigkeit der numerisch berechneten Ableitungen ist fiir einen der un-
tersuchten Filme einer Dicke von 445 nm in Abbildung 5.12 iiber den bei den Messungen
abgedeckten Bereich aufgetragen. Ebenso wie das lineare Transmissionsspektrum die-
ser Probe in Abbildung 4.7 werden auch die Ableitungen stark durch Interferenzeffekte
beeinflufit. Dabei ist die Ableitung der Transmission nach der Extinktion x bei allen
Frequenzen negativ, d.h. eine Erhohung der Absorption fiihrt stets zu einem negativen
Beitrag in der Transmissionsinderung. Dagegen oszillieren die iibrigen Ableitungen um
Null. Speziell Reflexionsédnderungen werden nicht — wie es bei optisch dicken Halblei-
terproben der Fall ist — durch Brechungsindexénderungen dominiert. Vielmehr kénnen
sie auch ausschliellich durch Absorptionsinderungen bestimmt sein. Dies ist dann der
Fall, wenn die Ableitung 0,R einen Nulldurchgang hat. Dieser liegt bei der gezeigten
Probe bei 0.81 eV. Ist der Extinktionskoeffizient bzw. die lineare Absorption klein oder
vernachléssigbar, ergibt sich iiber die dann giiltige Ndherung

8, T = —O,R, (5.11)
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Abbildung 5.12.: Partielle Ableitungen der Reflexion bzw. Transmission einer 445 nm
LTG GaAs—Schicht im relevanten Energiebereich.

wie aus 1 = T + R bei verschwindender Absorption gefolgert werden kann, eine star-
ke Vereinfachung der Analyse. Aufgrund der geringen Absorption des Filmes unterhalb
von 1 eV liegen die Nulldurchgéinge von 0, T und J,R beide bei 0.81 eV. Dies ist der
Energiewert, bei dem die genauesten Ergebnisse von Aa zu erwarten sind. Andererseits
kann dort verstindlicher Weise kaum eine sinnvolle Bestimmung der Anderung des Bre-
chungsindexes erfolgen. Diese erfolgt giinstigerweise beim Nulldurchgang von 0,R bei
0.865 eV. Hier werden gleichzeitig 0, T und 0,R maximal. In den Experimenten und
den numerischen Analysen hat es sich jedoch herausgestellt, da} die Bestimmung von
An erheblich kritischer ist als die von Aq. Dies ist u.a. angesichts des deutlich grofieren
Betrages von 0,T gegeniiber den anderen Ableitungen verstédndlich.

Bei der Analyse der Daten kommt die besonders einfache Probenstruktur wie sie
Abbildung A.1 in Anhang A zeigt und wie sie hier ausschliellich benutzt wird, sehr zum
tragen. Das van der Waals Bonden des Filmes gewéhrleistet ein sauberes Dreischicht-
system Luft/LTG GaAs/Saphir ohne zusiitzliche FP-Osrzillationen, die im Falle eines
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aufgeklebten Filmes durch die Klebeschicht auftreten konnten °. Da fiir LTG GaAs, wie
es in Kapitel 4.5 gezeigt wurde, Brechungsindex und Extinktionskoeffizient nur néhe-
rungsweise mit den Werten von Standard GaAs iibereinstimmen, kann aus der Periode
der FP-Ostzillationen einer linearen Transmissionsmessung nicht auf die Dicke des Trans-
missionsfilms geschlossen werden, wie es z.B. in [10] fiir Standard GaAs gemacht wurde.
Die Bestimmung der Filmdicke iiber Weifilichtinterferometrie ist in Abschnitt 4.5 genau-
er beschrieben worden.

Zu den bisherigen Ausfithrungen sind noch einige Anmerkungen zu machen. Die Glei-
chungen (5.9) und (5.10) sind genau genommen jeweils fiir genau eine Frequenz giiltig.
Die spektrale Breite der Abtastpulse betriigt ungefihr 20 meV. Die Anderungen der
partiellen Ableitungen iiber das Abfragespektrum sind relativ gering und kénnen somit
in erster Naherung vernachléssigt werden. Eine Beriicksichtigung der spektralen Puls-
breite ist numerisch zudem erheblich aufwendiger. Sie ist durchgefiihrt worden, hat aber
nicht zu einem besseren Verstindnis beigetragen. Dafl keine signifikanten Anderungen
bei Beriicksichtigung der spektralen Pulsbreite auftreten, liegt u.a. an der Wahl der
Probendicke. Sie ist entscheidend fiir das Maf der Anderung der partiellen Ableitungen
iiber das Abfragespektrum. Im Allgemeinen liegen die Maxima von FP—Oszillationen bei
einer dickeren Probe enger zusammen, was die Anderungen der partiellen Ableitungen
iiber das Pulsspektrum soweit vergréflern kann, dafi diese zu beriicksichtigen sind. Fiir
die Messungen wurde deshalb ein Kompromif§ zwischen optisch induzierbaren Ladungs-
tragern und nicht zu dicht beieinander liegenden FP-Oszillationen mit einer Probendicke
von 445 nm gefunden.

5.3.1. Ergebnisse und Diskussion

Es werden zuerst entartete Anrege/Abfrage-Experimente vorgestellt. Die Zentralener-
gie der Pulse wird von 0.8 eV bis 0.9 eV variiert. Die Detektion des Signals erfolgt {iber
InGaAs-Photodioden, die iiber diesen Energiebereich eine nahezu konstante Sensitivitét
zeigen. Bei diesen Einfarben—Experimenten wird sich auf reine Transmissionsmessungen
beschrinkt, da Reflexionssignale nicht in der notwendiger QQualitit erzielbar sind. Nicht
polarisationserhaltende Streuung in dieser Geometrie verhindert ein effektives Unter-
driicken von Streulicht. Nach den Erlduterungen iiber die Berechnung der induzierten
Absorption im letzten Unterabschnitt heifit dies, dafi die transienten Transmissionsénde-
rungen nur bei Energien um 0.81 eV ein direktes Maf} fiir Absorptionsédnderungen sind.

In Abbildung 5.13 ist eine typische Transiente bei 0.81 eV dargestellt. Das Signal
zeigt eine negative Reduktion der Transmission, die sich instantan mit Eintreffen des
Anregepulses einstellt. Bei einer mittleren Energiefluldichte des Anregepulses von 10 uJ

5Der Einsatz von Antireflexionsschichten kommt nicht in Frage. Sie miifiten einen Wellenléingenbereich
von 1500 nm bis 750 nm abdecken, was technisch kaum realisierbar ist.
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Abbildung 5.13.: Einfarben—Anrege/Abfrage—Signal bei einer Photonenergie von 0.81 eV.
Das Signal zeigt einen exponentiellen Zerfall mit einer Zeitkonstanten von 0.75 ps
(gestrichelte Linie). Der Signalanstieg ist unter der Annahme eines Gaufipulses
mit 160 fs Pulsbreite angepaft (gepunktete Linie). Im Einsatz ist zum Vergleich
die Transiente eines Standard GaAs—Filmes bei gleicher Photonenenergie gezeigt.

cm~2

und einer Pulslinge von 170 fs, die in einer Autokorrelationsmessung bestimmt
wird, betriigt die maximale Transmissionsinderung 1.6x10%. Das Signal steigt im Rah-
men der Mef3genauigkeit mit dem zeitlichen Integral des Anregepulses an. Die numerische
Anpassung an die Flanke ist in der Abbildung gezeigt. Sie resultiert aus der Annahme
eines Gauflpulses in der Zeit. Mit 160 fs wird die im Experiment bestimmte Pulsbreite
sehr gut reproduziert. Ab einer Zeitverzogerung von 350 fs relaxiert das Signal mit ei-
ner Zeitkonstanten von 0.75 ps + 0.1 ps, wie es sich aus einem monoexponentiellen Fit
ergibt. In einem Zeitfenster von ca. 250 fs nach dem Zeitnullpunkt zeigen sich deutliche
Abweichungen vom monoexponentiellen Fit: Die Dynamik scheint in diesem Bereich ver-
langsamt. Des Weiteren ist eine bleibende negative Transmissionsinderung von 0.9x10~°
nach 4 ps zu erkennen.

Die Transmissionsdnderung trigt deutlich andere Signaturen als entsprechende Si-
gnale eines Standard GaAs—Films. Zum Vergleich zeigt der Einsatz in Abbildung 5.13
eine Transiente eines Standard GaAs—Films bei gleicher Zentralwellenlédnge und gleichen
Anregungsbedingungen. Die Transiente wird um den Zeitnullpunkt fast ausschliefllich

92



5.3. LADUNGSTRAGERRELAXATIONSDYNAMIK IN TIEFEN STORSTELLEN

von der Zweiphotonenabsorption bestimmt, wie es fiir intrinsische direkte Halbleiter un-
ter diesen Bedingungen typisch ist: Das Signal entspricht somit im wesentlichen einem
Kreuzkorrelationssignal, das durch die Faltung des Anrege- mit dem Abtastpuls entsteht.
Die induzierte Absorption wirkt sich im Signal als negative Transmissionséinderung aus.
Ein zweiter ebenfalls negativer Signalbeitrag ist iiber das gezeigte Zeitfenster konstant.
Ursache fiir diesen Beitrag sind freie Ladungstriger, die durch ZPA aufgrund des An-
regepulses erzeugt werden. Die so generierten Ladungstriger sind langlebig und fiihren
beim Abtastpuls iiber Freie Ladungstriger Absorption (FLA) wie sie auf der rechten
Seite von Abbildung 5.11 eingezeichnet sind zu einer reduzierten Transmission. Dieser
Signalbeitrag wird — sofern eine laterale Diffusion der Ladungstriger vernachléssigbar
ist — auf Nanosekunden—Zeitskala relaxieren. Auf Pikosekunden—Zeitskala zeigt dagegen
nur die Kreuzkorrelation durch die ZPA bei gleichzeitigem Auftreffen von Anrege- und
Abfragepuls auf die Probe eine schnelle (instantane) Dynamik. Es ist zu beachten, daf}
zum einen die Amplitude des Signals trotz gleicher Anregungsparameter um einen Fak-
tor 4 kleiner ist als bei der LTG GaAs-Probe und zum anderen das Verhiltnis vom
Signalmaximum zum residuellen Signal mit einem Wert von 4 deutlich kleiner ist als bei
LTG GaAs. Dort ist der Signaloffset um einen Faktor 16 kleiner als die Signalamplitude.

Die Unterschiede in den beiden Signalen von Standard GaAs und LTG GaAs zeigen
deutlich, daf} grundlegend andere Dynamiken bzw. Prozesse in LTG GaAs relevant sind.
Da die Transmissionsdnderungen aufgrund der gew#hlten Zentralwellenldnge proportio-
nal zur induzierten Absorption sind, erfahrt der Abtaststrahl also ab dem Zeitnullpunkt
(At = 0) durchgehend eine erhéhte Absorption. Aus der Signalform und —grofie um At
= 0 148t sich schlieflen, dafy der Beitrag der ZPA sicherlich nicht dominiert: An das Ma-
ximum schliefit unmittelbar der monoexponentielle Abfall an. Diese Tatsache impliziert
eine starke Abweichung des Signals von einer reinen zeitlichen Faltung um At = 0, wie es
fiir ein einfaches ZPA—Signal der Fall ist. Es ist dagegen offensichtlich so, daf zu jedem
Zeitpunkt das Signal im wesentlichen nur proportional zur Intensitdt des Anregestrahls
ist. Wére die typische Situation fiir eine ZPA gegeben, so wire zum Zeitnullpunkt das Si-
gnal auch zur Intensitit des Abtastpulses proportional. Fiir positive Zeitverzogerungen,
fiir die kein zeitlicher Uberlapp der beiden Pulse existiert, lige nur eine Proportionalitét
zur Anregeintensitit vor.

Eine weitere Beobachtung unterstiitzt stark die Annahme, dafl ein ZPA-Beitrag
nicht dominiert. Die Variation der Anregeleistung in Abbildung 5.14 zeigt eine linea-
re Abhéngigkeit der Signalamplitude von der Anregeleistung. Diese ist im Einsatz noch
einmal aufgetragen. Dabei ist zu beachten, dafi bei den Transienten mit 25 mW und
35 mW mittlerer Leistung im Anregestrahl die Abtastleistung auf 10 mW bzw. 15 mW
erhoht ist. Die restlichen Transienten sind bei einer Abtastleistung von 5 mW durch-
gefithrt. Auch die Erhhung der Abtastleistung bringt keine Anderung im linearen Ver-
halten der Amplitude mit sich. Folglich ist das Signal im wesentlichen unabhingig von
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Abbildung 5.14.: Intensitédtsvariation des Anregepulses von 10 mW auf 62 mW fiir eine
Anregeenergie von 0.82 eV. Beobachtet wird ein lineares Ansteigen der detektier-
ten Amplitude. Die Abtastleistung ist fiir die Messungen bei 25 mW und 35 mW
Anregeleistung von 5 mW auf 10 mW bzw. 15 mW erhoht.

der Abtastleistung und es kann kein signifikanter Beitrag der ZPA nachgewiesen werden.
Die ermittelten Relaxationszeiten dieser Transienten liegen zwischen 0.7 ps und 0.9 ps,
wobei zu niedrigeren Leistungen die Qualitét der Fits sinkt bzw. fiir die niedrigste Leis-
tung keine Zeitkonstante bestimmt werden kann. Uberraschenderweise ist jedoch auch
bei der niedrigsten Leistung bereits ein ausgeprigtes langlebiges Signal zu sehen, das
mit steigender Leistung nicht zu wachsen scheint. Allerdings sind die Transienten Un-
tergrund behaftet, da sie sich bei einer Zeitverzogerung von 2 ps teilweise kreuzen. Dies
darf streng genommen nicht sein.

Es stellt sich die Frage des Ursprungs des Signals. Zweifelsohne kann in LTG GaAs
bei Anregung unterhalb der Bandliicke eine fiir dieses Material spezifische Dynamik
detektiert werden. Diese kann aus einer Besetzesinderung tiefer Storstellen herriihren.
Der Anregepuls wird eine Nichtgleichgewichtssituation iiber die Uberginge Valenzband-
Storstelle sowie Storstelle-Leitungsband wie sie in Abbildung 5.11 auf der rechten Seite
dargestellt sind induzieren. Auf diese Art werden auch freie Elektronen und Locher in-
duziert. Der Abtastpuls ist sensitiv auf die Besetzesdnderung in den Storstellen aber
auch iiber die freie Ladungstrigerabsorption FLA auf Elektronen im Leitungsband und
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Locher im Valenzband. Dies heifit, dafl auch die Dynamik freier Ladungstriger beob-
achtet werden kann, wie es auf der rechten Seite in Abbildung 5.11 angedeutet ist.
Im Gegensatz zur Abtastung der tiefen Storstellen verursacht der FLA-Beitrag jedoch
stets eine positive Absorptionsinderung, da er ohne Anregung identisch Null ist. Das
resultierende Vorzeichen der anderen Beitrdge hingt dagegen von der Differenz der Wir-
kungsquerschnitte der Uberginge Valenzband-Stérstelle sowie Storstelle-Leitungsband
ab. Die beobachteten Relaxationszeiten um 0.8 ps sind deutlich ldnger als die gemes-
senen Zeitkonstanten 7, = 0.34 ps von Seite 70. Andererseits sind fiir die Entleerung
bandliickennaher Zusténde Zeitkonstanten um 1 ps zu registrieren. Es liegt also die Ver-
mutung nahe, daf} freie Ladungstriger, die durch den Anregepuls erzeugt werden, fiir die
besondere Dynamik verantwortlich sind. Zur Abschéitzung der zu erwartenden Signal-
amplitude ist allerdings u.a. die Kenntnis der Anregungsdichte notwendig, die hier nicht
gegeben ist.

Die erzielten Ergebnisse konnen somit an dieser Stelle nicht abschlieflend diskutiert
werden. Sie sind in Zusammenhang mit den {ibrigen Messungen in diesem Kapitel zu
sehen.

Einen besseren Einblick als die entarteten Anrege/Abfrage-Spektroskopie in der
Bandliicke liefert die Zweifarbenspektroskopie mit der Anregung oberhalb der Band-
liicke und dem Abtasten mehrere 100 meV unterhalb der Bandliicke. Die Anregesi-
tuation selbst ist demnach dhnlich der Situation in Abschnitt 5.1: Im Gegensatz zur
Anregung unterhalb der Bandliicke kann eine hohe Anzahl freier Ladungstriager indu-
ziert werden, deren Dichte aufgrund der Kenntnis des Absorptionskoeffizientens iiber
die verwendete Laserleistung berechnet werden kann. In allen hier vorgestellten Zwei-
farbenexperimenten betrigt die Anregeenergie 1.54 eV. Experimentell sind simultane
Transmissions- und Reflexionsmessungen erheblich sauberer durchfiihrbar als in den ent-
arteten Anrege/Abfrage—Experimenten in der Bandliicke, da sich Anregestreulicht durch
geeignete Frequenzfilter vollstindig unterdriickten 148t. Transiente Absorptionsdnderun-
gen konnen so nach Gleichung (5.9) aus den Mefidaten extrahiert werden.

Zur numerischen Berechnung der Absorptionsdnderung aus den Transienten von
Transmission und Reflexion sind Erlduterungen zu machen: In der Numerik ist die Kennt-
nis des Brechungsindexes sowie der Extinktion bei der Abtastwellenléinge erforderlich.
In Abschnitt 4.5 konnte gezeigt werden, dafl keine grolen Abweichungen zu Werten von
Standard GaAs bestehen. Die Annahme einer geringen Absorption ist jedoch nach [137]
gerechtfertigt. Mit ap = 100 cm ! ist ein Wert genommen worden, der nach [124] fiir den
Energiebereich von 0.8 bis 0.9 eV zu erwarten ist. Fiir den Brechungsindex n kann nach
Abschnitt 4.5 iiber FP-Oszillationen eine Erhéhung um 0.03 auf n= 3.41 abgeschitzt
werden. Mit geeigneten Annahmen 1483t sich diese Erh6hung auch mit den zeitaufgelosten
Messungen reproduzieren: Fordert man, daf} sich iiber den Energiebereich der Abtast-
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Abbildung 5.15.: Transiente Absorptionsdnderungen bei Anregung oberhalb der Band-
liicke und einer Abtastenergie von 0.82 eV. Es sind unterschiedliche Anregungs-
dichten von 1.3 x10'7 bis 8 x10'" cm ™ gezeigt. Im Einsatz sind die resultierenden

Amplituden aufgetragen.

pulse von 0.8 bis 0.9 eV die transienten Brechungsindexédnderungen nur gering dndern,
so kann fiir zwei energetisch benachbarte Messungen (ca. A20 meV) der Brechungsindex
so optimiert werden, daB errechneten Anderungen in n eine minimale Differenz aufwei-
sen. Diese Forderung ist gerechtfertigt, da keine Resonanzen in diesem Energiebereich
beobachtet werden konnen. Die Methode ergibt fiir den mittleren Brechungsindex der
Probe einen Wert von nirq g.as = 3.42. Sie ist in sehr guter Ubereinstimmung mit der
Abschitzung iiber die FP-Osrzillationen. Es ist anzumerken, daf} keine Kenntnis des Bre-
chungsindexes von Standard GaAs bei der Optimierungsprozedur notwendig ist. Das
Ergebnis zeigt im iibrigen die Tauglichkeit der Analysemethode. Im weiteren wird ein
erhohter Brechungsindex nach Abschnitt 4.5 von nirg gaas = Ngaas + 0.03 verwendet.
Fiir eine Abtastenergie von 0.82 eV sind die aus Reflexions- und Transmissionséinde-
rungen berechneten transienten Absorptionsdnderungen iiber ein Zeitfenster von 5 ps
in Abbildung 5.15 gezeigt. Bei einer Variation der Anregungsdichte von 1.3 x10'7 bis 8
x 107 ¢cm 2 steigt die Signalamplitude von 1.3 cm ! auf fast 7.5 cm ™! an. Die Pulslinge
des Anregestrahls ist 100 fs; die Pulse des Abtaststrahls haben bei dieser Zentralwel-
lenldnge mit 180 fs fast die doppelte Linge. Der Zeitnullpunkt wird mit einem BBO-

96



5.3. LADUNGSTRAGERRELAXATIONSDYNAMIK IN TIEFEN STORSTELLEN

Verdopplerkristall bestimmt. Ein Vergleich zwischen einem so gewonnen Kreuzkorrelati-
onssignal und den Transienten bestétigt, dafl der Signalanstieg der Absorption instantan
mit Eintreffen des Anregepulses erfolgt. Nach dem Erreichen des Maximums relaxiert
die Absorptionsinderung. Sie geht bei diesen Messungen nach ca. 0.35 bis 0.45 ps in
einen monoexponentiellen Verlauf iiber. Zur Kurve mit der héchsten Anregungsdichte
von 8 x 10'7 ¢cm™3 ist eine numerisch angepafite monoexponentielle Kurve gezeigt. Die
Zeitkonstante des Fits betrigt 7 = 1.25 ps. Ahnlich gute Ergebnisse lassen sich fiir alle
Transienten erzielen. Nimmt man die Schwankung der Zeitkonstanten als Fehler an, so
ergibt sich eine dichteunabhéngige Zeitkonstante von 7 = 1.25 £ 0.1 ps. Eine eventu-
elle Séattigung des Signals kann — wie es im Einsatz von Abbildung 5.15 noch einmal
verdeutlicht ist — im Rahmen der hier gegebenen experimentellen Moglichkeiten nicht
beobachtet werden. Es ist ein lineares Ansteigen der Signalamplitude bis zur in diesem
Versuchsaufbau maximal méglichen Anregungsdichte zu verzeichnen. Die numerisch an-
gepafiten Kurven zeigen zudem noch eine Besonderheit: Mit steigender Anregungsdich-
te wéchst in gleicher Weise linear ein residueller Signalanteil. Er betridgt weniger als
ein Zehntel des Maximums. Das lineare Anwachsen dieses Beitrages deutet auf einen
zusitzlichen Signalanteil hin, dessen Zeitkonstante im gegebenen Zeitfenster nicht auf-
gelost werden kann.

Die Tatsache, dafl das Signal instantan mit dem Eintreffen des Anregepulses an-
steigt, 148t Riickschliisse auf dessen Ursprung zu. Als Grund des raschen Signalanstiegs
kann eine Besetzesinderung in tiefen Storstellen praktisch ausgeschlossen werden. Der
dominierende Beitrag einer Besetzesinderung wird sicherlich durch den Einfang freier
Ladungstriger hervorgerufen. Fiir diese Dynamik ist jedoch eine zeitliche Verschiebung
des Signalanstiegs in Groflenordnung der Einfangzeit zu erwarten. Es ist zwar denk-
bar, daff die Gleichgewichtsbesetzung von Storstellen beispielsweise durch den Uber-
gang Asd + hv — Asl, + e auch durch die Photonenenergien des Anregepulses von
1.54 eV geédndert werdem kann, jedoch werden vornehmlich freie Ladungstriger iiber
Valenzband-Leitungsband-Ubergiinge erzeugt. Zudem wiirde der gerade beschriebene
ProzeB eine negative Absorptionsénderung fiir den Ubergang Asga-Leitungsband wie er
auf der rechten Seite in Abbildung 5.11 mit 1. gekennzeichnet ist, bedeuten. Dagegen
wird der Beitrag zur FLA stets positiv sein. Gleichzeitig wird die FLA ein instantanes
Signal ergeben. Dies legt die Vermutung nahe, daf es sich in Abbildung 5.15 primér um
eine FLA-Signatur handelt. Eine Bestétigung dieser Vermutung liefert der Vergleich der
Signalamplitude mit Absorptionswirkungsquerschnitten o der FLA in [138]. Danach ist
die zu erwartende induzierte Absorption aufgrund von freien Ladungstrigern bei einer
Dichte von N = 8 x 10" ¢cm ™2 mit

AQppp = Oein - N =7 X 10 ¥em? - N =54cm ! (5.12)

nahe den ermittelten Werten. Fiir die angegebene Dichte 148t sich in Abbildung 5.15
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! ablesen. Auch bei allen iibrigen mit

eine maximale Absorptionsinderung von 7.2 cm™
dieser Dichte gemessenen Transienten, die hier nicht gezeigt sind, liegen die maximalen
induzierten Absorptionen zwischen 5 cm ™! und 9 cm 6. Zu den Absorptionswirkungs-
querschnitten der FLA sind zwei Anmerkungen zu machen: Zum ersten sind die Absorpti-
onswirkungsquerschnitte von verschiedenen Gruppen iiber unterschiedliche Dotierungen
(sowohl p- als auch n-Dotierungen) in GaAs gemessen worden (siehe [138]). Es handelt
sich demnach um Absorptionswirkungsquerschnitte aus flachen Storstellen. Es ist vor-
stellbar, dafi sich entsprechende Wirkungsquerschnitte fiir freie Ladungstréiger speziell
bei nichtthermischen Ladungstrigerverteilungen unterscheiden. Hierauf ist moglicherwei-
se auch eine Ursache des nichtexponentielle Signalverlauf bis zu einer Zeitverzégerung
von ca. 0.4 ps zu suchen. Zum zweiten sind die Wirkungsquerschnitte fiir den interessie-
renden Wellenldngenbereich um 1.45 pm fiir FLA im Leitungsband bzw. im Valenzband
ungefihr gleich grof. Anders als bei entarteten Anrege/Abfrage—Experimenten oberhalb
der Bandliicke sollte man demnach nicht mehr nur sensitiv auf die Relaxationsdynamik
von Elektronen sondern auch auf die der Locher sein.

Die ermittelten Zeitkonstanten des exponentiellen Abfalls von 7 = 1.25 ps stim-
men offensichtlich nicht mit der im entarteten Anrege/Abfrage-Experiment von Seite
70 gemessenen Zeit von 7, = 0.34 ps iiberein. Statt dessen liegen dieses Zeitkonstan-
te eher im Bereich der langsameren Einfangzeiten um 7 = 1 ps aus bandliickennahen
Zusténden wie sie in Abschnitt 5.2.1 bestimmt wurden. Der Vermutung, dafl die beob-
achtete Zeitkonstante der Einfangzeit freier Lécher zuzuordnen ist, kann widersprochen
werden. Wie bereits erwahnt, unterscheiden sich die Absorptionswirkungsquerschnitte
von freien Elektronen und freien Lochern kaum. Dies ist gleichbedeutend mit gleichen
Sensitivitiaten des Experiments auf Elektronen und Locher. Bei zwei unterschiedlichen
Zeitkonstanten wire ein doppelt exponentielles Abklingen zu beobachten, sofern die Ein-
fangprozesse von Elektronen und Léchern im wesentlichen unabhéngig voneinander sind.
Ein doppelt exponentieller Zerfall kann jedoch nicht ermittelt werden. Unter der Annah-
me identischer Wirkungsquerschnitte sind in dem gegebenen 5 ps—Zeitfenster und bei
gleichen initialen Amplituden Zeitkonstanten von 7 = 1.25 ps und 7 = 1 ps separier-
bar. Geringere Differenzen sind kaum aufzul6sen. Dies spricht fiir eine Relaxation von
Elektronen und Loéchern aus bandliickennahen Zustédnden auf gleicher Zeitskala. Zum
gleichen Ergebnis kamen Sung et. al. [70], die fiir Beweglichkeitszeiten von Léchern in
LTG GaAs gleiche Groflen wie von Elektronen bestimmt haben. Auflerdem sei auf die
Ergebnisse von Kapitel 6 verwiesen, die beziiglich dieses Punktes zum gleichen Resul-
tat wie Referenz [70] fithren und konform mit den hier gemachten Beobachtungen sind.
Vermutungen, dafl in LTG GaAs eine deutlich lingeren Locheinfangzeit vorliegt [139],
sprechen somit gegen die Ergebnisse der hier gezeigten Zweifarben—Experimente.

6Die Schwankung beruht vornehmlich auf Ungenauigkeiten in der Bestimmung des Fokusdurchmessers.
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Abbildung 5.16.: Die Abbildung zeigt einen Zeitscan von mehr als 35 ps bei einer Ab-
tastenergie von 0.845 eV und einer Anregungsdichte von 7 x 107cm ™2 in halb-
logarithmischer Darstellung. Ebenso ist der doppelt exponentielle Fit mit den
Zeitkonstanten 71 = 1.15 ps und 75 = 10 ps als gestrichelte Kurve aufgetragen.

Zur genaueren Diskussion des weiteren Zeitverlaufs des Signals ist in Abbildung 5.16
ein Zeitfenster von 33 ps gezeigt. Die Transiente ist bei einer Abtastenergie von 0.845
eV aufgenommen. Die Anregungsdichte betriigt 7 x 10'”cm 3. Die nach Gleichung (5.12)
erwartete induzierte initiale Absorption fiir FLA wird erreicht. Innerhalb der 33 ps rela-
xiert die induzierte Absorption nahezu vollstéindig. Erkennbar wird, dafl es sich nicht
um einen monoexponentiellen Zerfall handelt. Dagegen reproduziert ein doppelt ex-
ponentieller Signalabfall die Meldaten extrem gut. Die resultierenden Zeitkonstanten
unterscheiden sich mit 7, = 1.15 ps und 75 = 10 ps deutlich voneinander. Zudem ist er-
kennbar, dafl der Beitrag, der mit 75 zerfillt, klein gegen den 7—Beitrag ist. Dies macht
Zeitfenster, die deutlich gréfler sind als die langsame 10 ps—Zeitkonstante zu ihrer Be-
stimmung notwendig. Als Ursache fiir diesen zweiten Signalbeitrag konnen freie Locher
wieder ausgeschlossen werden, da die Signalamplituden der beiden Zeitkonstanten sich
um eine Gréflenordnung unterscheiden. Dies spricht gegen gleiche Wirkungsquerschnitte
von Elektronen und Léchern fiir die FLA. Es liegt der Schlufl nahe, daf hier eine Beset-
zesinderung tiefer Storstellen sichtbar wird. In der Abbildung kaum erkennbar ist ein

99



5. LADUNGSTRAGERDYNAMIK IN LTG GAAS

L0- D o

=
()]
1

—: Transiente

- = - Summe der Signalbeitrige
g + + + +: 1. Signalbeitrag
o : 2. Signalbeitrag

Ao, (normiert)

0.0 4d”

Zeitverzogerung (ps)

Abbildung 5.17.: Die Abbildung zeigt die normierte induzierte Absorption {iber einen
Zeitbereich von 33 ps bei einer Abtastenergie von 0.890 eV. Die Anregungsdichte
betriigt 7x 10'"cm 3. Der Einsatz zeigt das zur Simulation verwendete Modell mit
zwei Wirkungsquerschnitten und zwei Zeitkonstanten. Die simulierte Kurve teilt
sich in die beiden eingezeichneten Signalbeitrige auf. Der konstante, angepafite
Signaloffset (siehe Text) ist nicht gezeigt.

minimales residuelles Signal nach 33 ps, wie es sich auch aus dem doppelt exponentiel-
len Fit ergibt. Die Gréfle dieses Signals variiert in den Experimenten mit der gewéhlten
Abtastwellenlédnge.

Die induzierte Absorption bei einer Abtastenergie von 0.890 eV ist iiber 33 ps quali-
tativ fast identisch mit dem Ergebnis bei 0.845 eV. Es ist jedoch ein grofieres residuelles
Signal zu beobachten. Die Transiente zu dieser Abtastenergie ist in Abbildung 5.17 nor-
miert dargestellt. Zur genaueren Extraktion der einzelnen Signalbeitrige eignet sich ein
einfaches Mehrniveau-Modell, das im Einsatz der Abbildung skizziert ist: Der obere
Zustand 1 reprisentiert dabei freie Ladungstriger, die {iber den Anregepuls induziert
werden. Sie relaxieren mit der Einfangzeitkonstante 7, in einen zweiten Zustand. Dieser
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reprasentiert die relevanten Einfangzustinde. Die endgiiltige Ladungstrigerrekombina-
tion findet mit der Zeitkonstanten 7, statt. Der Abtastpuls ist auf Besetzungen in beiden
Zustanden entsprechend den Absorptionswirkungsquerschnitten sensitiv. Die Simulation
des Signals findet auf dhnliche Weise statt wie die Signalberechnung auf den Seiten 67
ff.. Die freie Ladungstrégerdichte (oberer Zustand) wird durch die Differentialgleichung

ON N

T —T—e+G(t) (5.13)
beschrieben. Die Ladungstrigerinjektion G(t) folgt dem Anregepuls und wird als Gauf}-
puls angenommen. Die analytische Losung von Gleichung (5.13) ist durch Gleichung
(5.4) mit 7 = 7, gegeben. Einfangzustéinde (Zustand 2) werden im Modell entsprechend
der Differentialgleichung

on_ _n N (5.14)

ot T Te

entleert bzw. besetzt. Der Abtastpuls wird eine unterschiedliche Sensitivitat auf freie
und eingefangene Ladungstriger haben. Die induzierte Absorption, die er erfihrt, ist in
erster Niherung proportional zur Anderung der Besetzung der beiden Zustinde:

Aa = UlN—f—Ugn—f—ACkg (515)

Dabei bezeichnet Acag den konstanten Signalbeitrag, der durch das Modell nicht simu-
liert werden kann. Sein zeitlicher Anstieg wird willkiirlich mit dem zeitlichen Verlauf
der Ladungstrigerinjektion gleichgesetzt. Im Modell angepafit wird das Verhiltnis der
Wirkungsquerschnitte o, und oy sowie die Zeitkonstanten 7, und 7,. Ferner wird auch
die Anregepulsbreite w (siehe Gleichung (5.3)) numerisch optimiert, wohingegen die
experimentell bestimmte Abtastpulsbreite direkt in die Simulation eingeht. Die Absorp-
tionswirkungsquerschnitte oy und o5 sind proportional zu den Wahrscheinlichkeiten, ein
Photon des Abtastpulses iiber freie Ladungstriager bzw. eingefangene Ladungstriger zu
absorbieren.

Die mit diesem Modell angepafiten Signalbeitrige der beiden Ladungstrigerdichten
sind ebenfalls in Abbildung 5.17 zu sehen. Es ergeben sich Zeitkonstanten fiir den Ein-
fang 7, = 1.1 ps und fiir die Rekombination 7, = 12.5 ps. Der residuelle Signalanteil
betrigt 3.7 % des Gesamtsignals. Der Absorptionswirkungsquerschnitt oy ist um einen
Faktor 20 kleiner als o;. Das vorgestellte Modell reproduziert die transienten Absorp-
tionen im Energiebereich von 0.8 €V bis 0.92 eV gut. Abweichungen ergeben sich jedoch
speziell um den Zeitnullpunkt. Dies spiegelt sich bei der gezeigten Transienten insbeson-
dere in der Anregepulsbreite wider, die in der Simulation mit 350 fs deutlich iiber der
wahren im Experiment bestimmten Pulsbreite von 120 fs liegt. Schon die Transienten
in Abbildung 5.15 zeigen ein verzogertes Erreichen des Signalmaximums. Dies fiihrt bei
der numerischen Optimierung der Parameter zu einer lingeren Pulsbreite.
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Abbildung 5.18.: Ergebnisse des Relaxationsmodells in Abhéngigkeit der Abtastenergie.
Die Zeitkonstanten 7, und 7, im oberen Teil zeigen eine nur geringe Variation
iiber den Energiebereich von 120 meV. Gleiches gilt fiir das Verhiltnis der Wir-
kungsquerschnitte sowie des residuellen Signals.

In dem experimentell erfaBbaren spektralen Bereich von 0.8 bis 0.92 eV sind nur
geringe Anderungen der induzierten Absorptionen festzustellen. Die Resultate des Rela-
xationsmodells zu allen Transienten sind in Abbildung 5.18 dargestellt. Die geringsten
Schwankungen sind in der Zeitkonstante 7, im oberen Teil der Abbildung zu verzeichnen.
Der Mittelwert betrdgt 7, = 1.05 £ 0.05 ps. Mit 7, = 11.5 4+ 0.5 ps ergibt sich fiir die
zweite Zeitkonstante eine dhnlich kleine Schwankung. Fiir alle ausgewerteten Transienten
findet sich ein fast identisches Verhiltnis der Wirkungsquerschnitte. Mit dem Wert fiir
freie Ladungstriigerabsorption von o; = 7 x 107'® cm ™2 ergibt sich ein Mittelwert fiir o9
von oy = 0.33 x 107! ecm~2. Dieser scheint insbesondere unabhiingig vom beobachteten
Signaloffset zu sein.
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Diskussion

In den induzierten Absorptionen der Zweifarben—Anrege/Abfrage-Experimente zeigt
sich mit einer Zeitkonstanten von 11.5 ps mindestens eine Dynamik, die in Anrege/Abfra-
ge-Experimenten mit Photonenergien an oder iiber der Bandliicke nicht beobachtet wer-
den kann. Dies ist ein wesentliches Argument, die Dynamik der Rekombination einge-
fangener Ladungstriger zuzuordnen.

In diesem Kontext ist auch das Relaxationsmodell von Abbildung 5.17 zu verste-
hen. Das Auftreten nur einer zusétzlichen Zeitkonstanten macht nur die Annahme eines
Einfangniveaus im Modell sinnvoll. Geht man von den wichtigsten in LTG GaAs nach-
gewiesenen Storstellen — den Asg,—Storstellen — aus, so treten diese im Grundzustand
des Halbleiters in den zwei Konfigurationen Asl, und Asf, auf. Der neutrale Defekt
Asl, kann nach [71] ionisiert werden. Entsprechend ist der As{,,~Zustand in der Lage,
ein freies Elektron aufzunehmen. In der Schemazeichnung auf der rechten Seite von Ab-
bildung 5.11 sind es die Ubergéinge 1. (Asd, + hv — Asd, +e) bzw. 2. (As§, + hv —
As, + h), die mittels des Abtastpulses beobachtbar sein sollten. Ordnet man ihnen die
Absorptionswirkungsquerschnitte o, (1.) und o, (2.) geméfl der Notation in [71] zu, so
158t sich leicht zeigen, dafi im Modell

09 =0, — 0, = Ao

gilt. Hiufig wird der Asg,—Storstelle eine entscheidende Rolle in der Relaxationsdynamik
zugeschrieben. Aufgrund der Ahnlichkeit mit EL2-Stérstellen werden fiir o, und op Li-
teraturwerte dieser Storstelle iibernommen (siehe z.B. [109]). Fiir den hier untersuchten
Bereich der Abtastenergien ist die Differenz der Wirkungsquerschnitte in [71] deutlich
positiv. Sie betrigt ca. Ao = 2 x 10717 c¢m?, liegt also weit {iber dem hier erzielten
Ergebnis fiir 09. Zudem sind die induzierten Absorptionen im Experiment durchgehend
positiv. Geht man jedoch von der einfachen Vorstellung der Besetzung der Asg,—Storstel-
len durch Elektronen im Relaxationsprozef} aus, so ist danach eine transiente Erniedri-
gung der Absorption zu erwarten. Dies wird verstindlich, wenn man die Anderung der
Absorption Aag in den Asg,—Storstellen betrachtet:

Aag = —nAo(f* —f1).

Hierbei ist ng die Asg,—Konzentration ( ng = [AsY,] + [Asg,]). Durch f wird der Anteil
der Asd_—Stérstellen im Grundzustand reprisentiert. Durch Elektroneneinfang in Asf, -~
Storstellen erhoht sich dieser Anteil auf f*. In diesem Falle ist also die Anderung dieses
Absorptionsbeitrages negativ. Es 1483t sich aus den angefiihrten Griinden das Fazit ziehen,
da3 Absorptionswirkungsquerschnitte von EL2-Storstellen die beobachteten induzierten
Absorptionen nicht erkldren konnen.
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Ein Abweichen der Wirkungsquerschnitte in LTG GaAs von Literaturwerten des
EL2-Defekts ist nicht erstaunlich, da in einigen Veroffentlichungen signifikante Unter-
schiede der As—Storstellen in LTG GaAs zu den EL2-Defekten belegt werden. So werden
z.B. in [140, 55] auf Asg, basierende Defekte nachgewiesen, die Storstellenkomplexe zu
sein scheinen. Ebenso zeigen Ramanuntersuchungen in LTG GaAs hohe Konzentratio-
nen Asg, basierender Defekte mit geringer Symmetrie [43]. Es ist davon auszugehen, daf}
solche Defekte andere Wirkungsquerschnitte besitzen.

Die Interpretation, da} FLA einen wesentlichen Beitrag zur induzierten Absorption
liefert, findet beim Vergleich mit Messungen von Tani et al.[141] neben der Argumen-
tation {iber Gleichung (5.12) weitere Bestdtigung. Tani hat den Einsatz von LTG GaAs
bei der optischen Kommunikationswellenléinge von 1.55 um gezeigt: Fiir eine photolei-
tende Antenne auf Basis von LTG GaAs konnte mit einem 1.55 pm—Abtastpuls eine
iiberraschend hohe Sensitivitiat von 10 % im Vergleich zu 0.8 um-Pulsen erzielt werden.
Die geringere Sensitivitét ist primér durch einen 10-fach geringeren Photostrom bedingt,
der durch den Abtastpuls induziert wird. Der Photostrom resultierte dabei nachweislich
kaum aus ZPA. Dies ist konsistent mit den Ergebnissen der entarteten Anrege/Abfrage—
Experimente von Seite 91 ff.. Zudem 1483t sich aus der Transienten von Abbildung 5.13
aufgrund der Wahl der Abtastenergie eine maximale induzierte Absorption von Aa = 2

! abschiitzen. Skaliert man das Signal auf die gleiche Energiefluidichte wie sie in

cm
den Zweifarbenexperimenten vorliegen, ergibt sich so ein Verhiltnis von 15 % +5 % der
Signalamplituden von Einfarben- zu Zweifarbenexperiment. Dies 483t sich mit einer ent-
sprechend geringeren freien Ladungstrigerdichte fiir Anregungsenergien in der Bandliicke
erkldren. Das Ergebnis entspricht somit dem in der Referenz [141]: Bei gleicher Energief-
luBBdichte erzeugt ein Anregepuls mit ca. 0.8 eV 15 % an freien Ladungstrigern wie im
Falle resonanter Anregung. Die im Rahmen dieses Vergleiches sehr gute Ubereinstim-
mung untermauert die Interpretation eines dominierenden Beitrags der FLA.

Somit kann die in Abbildung 5.13 zu beobachtende Dynamik im wesentlichen der
Relaxation freier Ladungstréger zugeschrieben werden. Mit 7. = 0.8 ps wird eine Zeit-
konstante gemessen, die nahe bei den 7, = 1.05 ps der Zweifarbenexperimente liegt.
Uber die geringe Differenz der Zeitkonstanten von ca. 0.2 ps kann nur spekuliert werden.
Vorstellbar ist die Erhéhung der Dichte von Einfangzentren beispielsweise iiber einen
Prozel wie As, + hv — As{, + e durch den Anregepuls bei Energien von 0.8 eV. Somit
wire ein schnellerer Einfang freier Ladungstrager moglich. Der langsame Signalbeitrag
mit 11 ps, der prinzipiell ebenso bei den entarteten Anrege/Abfrage-Experimenten zu
beobachten sein miifite, ist wegen des schlechten S/N—Verhiltnisses und des kleineren
Signals nicht auflosbar.

Die Bedeutung des in allen Energiekombinationen von Anrege- und Abfragepuls de-
tektierten Signaloffsets fiir die Relaxation freier Ladungstréger ist als gering anzusehen.
In den Zweifarbenexperimenten 143t sich mit 7,4 > 100 ps eine untere Schranke fiir eine
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Zeitkonstante dieses Beitrages angeben. Es ist demnach durchaus moglich, dafl der dort
gemessene Offset den gleichen Ursprung wie der langsame Signalbeitrag von Abbildung
5.2 (entartete Anrege/Abfrage oberhalb der Bandliicke) hat. Die Tatsache, dafi Satti-
gungseffekte in der Relaxationsdynamik freier Ladungstriiger bis zu Dichten von 1 x 10*®
cm~3 kaum zu beobachten sind, schlieit als Ursprung des Beitrages einen dominanten
Relaxationskanal aus.

Anders ist die Situation bei einer Rekombinationszeit von 7. = 11.5 ps. Hier sind
Sattigungseffekte bei den untersuchten Dichten nicht zu erwarten. In der Literatur wird
bis zum heutigen Zeitpunkt von keinen anderen Zeitkonstanten fiir Rekombinationspro-
zesse eingefangener Ladungstriger berichtet. Die gewéhlten Abtastenergien liegen zudem
in dem Bereich, in dem sich die Fermienergie von LTG GaAs befindet. Somit diirften
Anderungen von Besetzungen gerade um die Fermienergie detektierbar sein. Dies sind
Hinweise darauf, daf§ es sich hier um einen wichtigen Relaxationskanal handelt. Zu dhn-
lichen Ergebnissen gelangen auch Grenier et al. [124]. Die erheblich kleineren Zeitfenster
von weniger als 8 ps sowie eine teilweise ungenaue Behandlung der Datenanalyse’ in
dieser Veroffentlichung erlauben jedoch nur eine sehr ungenaue Bestimmung der Rekom-
binationszeit.

Insgesamt stellt sich die Dynamik optisch induzierter Ladungstriger im optimierten
LTG GaAs nach den Ergebnissen dieses Kapitels wie folgt dar: Fiir die Beweglichkeits-
dauer 7, kann in entarteten Anrege/Abfrage-Experimenten mit Energien oberhalb der
Bandliicke ein Wert um

7, ~ 0.34 ps

ermittelt werden (Seite 70). Auf dieser Zeitskala erfolgt eine rdumliche Lokalisierung
der Ladungstriger in bandliickennahe Zusténde, deren Ursache Potentialfluktuationen
aufgrund von Punkdefekten und As—Ausscheidungen sind. Mit der Lokalisierung geht
eine Verlangsamung der Relaxationsprozesse einher. Dies ist in gewisser Weise der um-
gekehrte Effekt, den eine Lokalisierung von Elektronen und Léchern in Quantentépfen
mit sich bringt: Dort geht der erhéhte Uberlapp der Wellenfunktionen mit einer schnel-
leren Rekombinationszeit einher [142]. Lokalisierte Ladungstriiger, deren Uberlapp der
Wellenfunktionen mit den relevanten Einfangzentren reduziert ist, werden langsamer
relaxieren. Hierbei kann eine Zeit von

Toe & 1 ps

bestimmt werden. Diese Zeit findet sich sowohl in den entarteten Anrege/Abfrage—
Experimenten mit hv =~ 0.8 eV als auch in den Zweifarbenexperimenten wieder. Die

"Es wird dort eine Situation gewihlt, in der niherungsweise 9,T = —8,R gilt und somit An nicht
bestimmt werden kann. Andererseit beruht die Argumentation in [124] ganz wesentlich auf dem
Verhalten von An.
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5. LADUNGSTRAGERDYNAMIK IN LTG GAAS

Beobachtung einer nichtexponentiellen Signalrelaxation in den ersten 300 bis 400 fs die-
ser Experimente kann darauf hindeuten, dafl sich Absorptionswirkungsquerschnitte von
Ladungstrigern in den Biandern von denen in bandliickennahen Zustidnden leicht unter-
scheiden. Somit liefle sich auch in diesen Experimenten die Beweglichkeitszeit 7, = 0.34
ps wiederfinden. Die einzige Zeitkonstante 7, , die eine schnelle Riickkehr in den Grund-
zustand des Halbleiters ermoglicht, wird im Sinne dieses Modells der Ladungstrégerre-
kombination aus tiefen Storstellen zugeordnet. Mit

T+ &~ 11.5 ps

kann sie jedoch mit Blick auf ultraschnelle optoelektronische Bauelemente negative Aus-
wirkung haben. Diese sind in der moglichen effektiven Feldabschirmung begriindet, die
z.B. die Emissionsleistung von THz—Antennen stark reduzieren kann.

Es ist bemerkenswert, dafl bisher fiir nicht ausgeheiltes LTG GaAs keine 7, ent-
sprechende Zeitkonstante verdffentlicht wurde. Fiir dieses Material werden in der Regel
Relaxationszeiten freier Ladungstriiger von mehreren hundert fs berichtet [69]. Nach
den Ergebnissen in [69] sollen eingefangene Ladungstriiger iiber einige 100 ps in den
Defekten verbleiben. Dies legt die Vermutung nahe, dafy sich durch den Ausheilprozefl
neue Relaxationskanile ergeben. Als Kandidaten stehen hier die As—Ausscheidungen
aber auch neue Storstellenkomplexe zur Diskussion, die sich erst durch die Ausheilung
bilden. Uber die Bedeutung der As-Ausscheidungen fiir die Ladungstriigerrekombination
lassen sich bedingt Aussagen machen. Die Vermutung verschiedener Gruppen, die Rela-
xation freier Ladungstréger findet innerhalb der metallischen Ausscheidungen statt, ist
nicht wahrscheinlich. Eine solche Relaxation spielt sich in der Regel im Subpikosekun-
denbereich ab [143]. Sie liegt demnach nicht in der relevanten Gréfienordnung von 10 ps.
Allerdings kénnten die Grenzflichen zwischen Ausscheidungen und GaAs—Matrix durch-
aus als Senken freier Ladungstréiger dienen. Hier miifite dann eine Korrelation zwischen
Ausscheidungsdichte und 7, zu beobachten sein, so wie es Ruda et al. [64] postulieren.

8Generell mufl hierzu eine Bemerkung gemacht werden: Fiir nicht ausgeheiltes LTG GaAs ist die
Methode der Bestimmung der Lebensdauer freier Ladungstriiger iiber entartete Anrege/Abfrage—
Experimente an der Bandliicke (von Standard GaAs!) sehr fragwiirdig. Sowohl der niedrige spezi-
fische Widerstand als auch die nicht vorhandene Bandkante in linearer Absorption zeigen, daf fiir
dieses Material Bandkante und Beweglichkeitskante nicht identisch sind.
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6. Sattigungseffekte in LTG GaAs

Bei mdglichen Anwendungen von LTG GaAs in Bauelementen, bei denen hdchste Wie-
derholraten sowie hohe optische Leistungsaufnahmen angestrebt sind, ist die Sdttigungs-
dynamik optisch generierter Ladungstrager von besonderem Interesse. Das Auftreten von
Engstellen in den Relazationsprozessen konnte die Tauglichkeit des Materials fiir diese
Art der Anwendung stark einschrdinken. Die Situation extrem hoher Anregungsdichten
kann ferner einen tieferen Einblick in die Relaxationsdynamik der Ladungstriger brin-
gen. Dies verlangt jedoch nach genau definierten experimentellen Vorgaben wie sie in
bisherigen Untersuchungen in der Literatur nicht gegeben waren.

Dieses Kapitel beschiftigt sich mit der Spektroskopie freier Ladungstrager in LTG
GaAs. Hierbei wird die Anregungsdichte iiber fast drei Grofienordnungen variiert [144,
145]. Durch die Verwendung von THz-Strahlung als Abtastpulse wird sichergestellt, daf
im Gegensatz zur in Abschnitt 5.1 genutzten Technik keine zuséitzlichen Beitrige wie
Besetzesiinderungen in Einfangzentren detektiert werden.! Nach der Demonstration der
Tauglichkeit dieser neuen Mefitechnik zur Bestimmung von Ladungstrigerlebensdauern
wird an einer Wachstumsserie von LTG GaAs—Materialien sowohl der Fall niedriger An-
regungsdichte als auch der Fall hochster Anregungsdichten untersucht. Eine geeignete
numerische Analyse gibt in beiden Fillen Aufschluf iiber die Dynamik freier Ladungs-
triager in LTG GaAs. Zusétzlich lassen sich transiente Beweglichkeiten der verschiedenen
LTG GaAs—Materialien bestimmen. Eine abschlieende Diskussion beendet das Kapitel.

6.1. THz-Spektroskopie an LTG GaAs

Nach den Ergebnissen des letzten Abschnittes 5.3 ist es fraglich, ob sich das untersuchte
LTG GaAs fiir Anwendungen eignet, bei denen hohe Wiederholraten oder Modulati-
onsfrequenzen ab etlichen GHz (> 50 GHz) gewiinscht sind. Speziell bei optoelektroni-
schen Schaltern kann die Tatsache, dafl der Halbleiter nach einer optischen Anregung

!Dies kann auf Grund des hohen spezifischen Widerstandes von ausgeheiltem LTG GaAs gefolgert
werden. Fiir nicht ausgeheiltes Material muf} dies nicht unbedingt gelten.
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6. SATTIGUNGSEFFEKTE IN LTG GAAS

auf einer Zeitskala von 10 ps in den Grundzustand relaxiert, zu sehr effizienten Feldab-
schirmungen fiihren, die die Eignung des Materials fiir Hochfrequenzanwendungen stark
einschrinken. Es existieren bereits Hinweise in Verdffentlichungen, die beispielsweise eine
Minderung der Qualitit eines optoelektronischen LTG GaAs—Schalters mit steigender
Pulsleistung nachweisen [146]. Diese wurde in Referenz [146] als Feldabschirmungen ge-
deutet. Wird auflerdem bei hohen Anregungsdichten gearbeitet, kann eine Séttigung der
tiefen Storstellen den schnellen Einfang freier Ladungstriger verhindern.

Eine Untersuchung des Séttigungsverhalten von LTG GaAs ist von prinzipieller Be-
deutung fiir das Verstindnis der Ladungstrigerrelaxation, da eine endgiiltige Rekom-
bination eingefangener Ladungstriger mit einer konstanten Rate nicht gegeben sein
muf}. So ist die fiir elektrische Bauelemente wesentliche Rekombination von in Storstel-
len gefangenen Ladungstrégern — die so genannte Shockley-Read-Hall-Rekombination
— abhéngig von der momentanen Besetzung dieser Storstellen [32, 147]. Unter der An-
nahme einer konstanten Rekombinationsrate von 1/10 ps~' wie sie nach Abschnitt 5.3
erwartet werden konnte, ist eine deutlich lingere Lebensdauer freier Ladungstriager als
7, = 0.34 ps zu erwarten, falls deren initiale Dichte die Dichte der Einfangzentren iiber-
steigt. Die Beobachtung der Lebensdauer der freien Ladungstréager im Fall hoher Dichte
entspricht dabei einer indirekten Beobachtung der Rekombinationsrate eingefangener
Ladungstriager. Andererseits sind die freien Ladungstriger der entscheidende Faktor fiir
die elektrischen Eigenschaften von optoelektronischen Schaltern, da ihre Beweglichkeit
den Transport bestimmt.

Bisherige Methoden, die Séttigung tiefer Storstellen zu beobachten, basieren auf rein
optischen Anrege/Abfrage-Experimenten mit Verstirkersystemen, bei denen sowohl der
Anrege- als auch der Abfragepuls energetisch oberhalb der Bandliicke liegt [65, 67, 69].
Die sich bei einem solchen Zugang ergebenen Probleme sind vielfiiltig, wie es auch eigene
Tests gezeigt haben. Neben experimenteller Schwierigkeiten wie grofle Temperaturgra-
dienten iiber die Anregespots oder Stabilitédtsproblemen des fiir die Abfrage zu erzeu-
genden Weifllichts? ist vor allem die Datenanalyse sehr komplex, da viele nichtlineare
Prozesse zum Signal beitragen. Hierzu gehéren Auger-Rekombinationseffekte [148] und
Zwei-Photonen—Absorptionsprozesse. Gerade in der Nidhe der Bandliickenenergie liefert
auch die Bandliickenrenormierung einen wichtigen Beitrag zum Signal [7]. Ferner sind Si-
gnalbeitrige aufgrund der Besetzungsinderung von Storstellen zu erwarten: Eingefangen
Ladungstriger konnen beispielsweise erneut angeregt werden und werden vom Abtast-
puls als induzierte Absorption gesehen. Diese Komplikationen in der Analyse der Daten

’Die Erzeugung der Abtastwellenléinge oberhalb der Bandliicke erfolgt iiber die Generation von Weif3-
licht in einem Saphirkristall mit anschlieflender Wellenldngenselektion um 860 nm wie es z.B. in [65]
durchgefiihrt wurde. Die spektrale Niahe des Laserlichtes bei 810 nm macht den Abtaststrahl extrem
sensitiv auf Intensitéitsfluktuationen der Quelle, da hoch nichtlineare Prozesse zur Weifllichterzeu-
gung gerade im Bereich zwischen 700 nm und 900 nm beitragen.
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erschweren eine Extraktion der Dynamik freier Ladungstréger erheblich bzw. machen sie
unmdéglich.

Bei der Wahl eines Abtaststrahls im ferninfraroten Spektralbereich lassen sich vie-
le der Probleme eines Anrege/Abfrage-Experimentes mit bandliickennaher Abfragewel-
lenldnge vermeiden. Die Verwendung von THz—Frequenzen zur Untersuchung der Dyna-
mik freier Ladungstréiger erscheint als eine natiirliche Wahl, da nur Intrabandiibergéinge
und damit freie Ladungstréger Signalbeitréige liefern. Bei einer Energie von wenigen meV
sind Prozesse wie die Anregung einer neutralen As-Storstelle (Asy,+hv — Asf, +e7), die
einige hundert meV benétigen, nicht moglich. Eine Bandliickenrenormierung aufgrund
der hohen Ladungstrigerdichte spielt ebenso keine Rolle fiir reine Intrabandiiberginge.
Die Methode des zeitaufgelosten Abfragens optisch induzierter Ladungstrager mittels
eines kurzen THz—Pulses hat sich zur Bestimmung frequenzabhéngiger Leitfahigkeiten
etabliert (siehe z.B. [149]). Die Ladungstrigerdynamik in LTG GaAs wurde in [150]
fiir den Fall niedriger Dichte unterhalb von 5 x 10cm™ untersucht. Dabei wurden
maximale Signalinderungen der THz-Intensitéit von einigen Prozent beobachtet. Dies
verdeutlicht die hohe Sensitivitdt von THz-Strahlung auf freie Ladungstriger. Die ho-
he Sensitivitit ist aufgrund der geringen Wiederholrate des Verstéirkerlasers von 1 kHz
notwendig, um ein gutes S/N—Verhéltnis zu erhalten. So wiirden beispielsweise bei ei-
nem Anrege/Abfrage-Experiment mit Photonenergien oberhalb der Bandliicke Anre-
gungsdichten von 5 x 10%em™ Signalénderungen von weniger als 107 ergeben. Diese
Auflésung ist mit dem Verstéirkerlaser nicht zu erreichen.

Der verwendete experimentelle Aufbau ist in Kapitel 3.4 beschrieben. Bei der Durch-
fiihrung der Experimente sind die Proben auf einer Aperturblende mit einem Durch-
messer von 2.5 mm angebracht und im Fokus des THz—Strahls positioniert. Die Blende
hat die zusétzliche Wirkung eines Kantenfilters fiir Frequenzen unterhalb ca. 250 GHz.
Die optische Anregung erfolgt kollinear zum THz-Strahl. Die parallele Strahlfiihrung
ist wichtig, um die zeitliche Auflésung nicht zu reduzieren. Der Strahldurchmesser des
optischen Pulses betrdgt an der Probenstelle 3.5 mm. Somit ist eine lateral homogene
Anregung der Proben iiber den Fokus des Abtaststrahls gewéhrleistet. Um eine optimale
Positionierung der Proben zu ermdglichen, wird der Probenhalter iiber eine computerge-
steuerten xyz—Schrittmotor mikrometergenau verfahren. Zur Vermeidung von Absorpti-
onslinien von Wasser, die verstirkt im unteren THz-Bereich auftreten, wird der Aufbau
mit Trockenluft gespiilt.

Fiir diese Untersuchungen stehen fiinf verschieden LTG-GaAs—Materialien zur Verfii-
gung. Neben der bisherigen Probe mit einer Wachstumstemperatur T, von 200 °C und
einer Dicke von 450 nm werden drei weitere Proben mit Werten von T, = 235 °C, 245 °C
und 275 °C und einer Dicke von jeweils 1 ym untersucht. Alle Proben sind bei T, = 600
°C ausgeheilt. Eine fiinfte Probe ist bei T, = 275 °C hergestellt und bei 700 °C ausge-
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6. SATTIGUNGSEFFEKTE IN LTG GAAS

heilt worden. Die Proben mit den von 200 °C abweichenden Wachstumstemperaturen
sind am Institut fiir Technische Physik I der Friedrich Alexander—Universitidt Erlangen
gewachsen worden und wurden von S. Tautz ausgeheilt. Sie werden mit UV-hértendem
optischem Kleber auf Saphir aufgebracht. Das GaAs—-Substrat wird daraufhin nafiche-
misch entfernt. Dabei wird mit der GaAs—selektiven Atze H,O /SOy bis auf die 50 nm
dicke AlAs—Stopétzschicht gedtzt. Zur Beseitigung eventueller Substratreste wird auch
die AlAs-Schicht mit einer HF-Atze entfernt. Bei dieser Priparationsmethode ist die
Gefahr von Rissen in den Filmen kleiner als bei dem auf Seite 135 beschriebene van
der Waals—Bonden. Sie bietet sich daher dann an, wenn nur sehr begrenzt Material
zur Verfiigung steht. Die Dicke der Klebefilme kann zu < 2.5um abgeschitzt werden.
Bei der Verwendung von doppelbrechendem Saphir als Substrat ist der Einbau eines
THz—Polarisators hinter den Proben hilfreich, um eventuelle Polarisationsdrehungen der
THz-Strahlung zu eliminieren. Polarisationsdrehungen reduzieren die Signalamplitude
bei der elektrooptischen Detektion. Bei einer Orientierung einer optischen Achse des
Saphirsubstrates entlang der Polarisationsrichtung der THz-Pulse 148t sich der Einsatz
eines Polarisators vermeiden.

Der experimentelle Aufbau wird iiblicherweise dazu genutzt, frequenzabhéingige Leit-
fahigkeiten o(w) im THz-Bereich zu bestimmen. Die Grundidee der Methode zur Be-
stimmung von o(w) 148t sich wie folgt beschreiben: Um o(w) beispielsweise eines Halb-
leiters zu messen, wird die Transmission des THz—Pulses durch die Probe aufgenom-
men. Ein Vergleich mit einer Referenzmessung, die ohne Probe durchgefiihrt wird, lie-
fert bei bekannter Probendicke die zeitliche Verzogerung jeder Frequenzkomponente des
THz-Pulses und damit im Prinzip den Brechungsindex n(w). Die zusétzliche Ddmpfung
der spektralen Komponenten gibt Aufschluf} iiber die jeweilige Absorption. Zahlreiche
Untersuchungen zu intrinsischem und dotiertem GaAs liefern zuverlissige Ergebnisse
[151, 149]. Es existieren ebenso Untersuchungen an intrinsischem GaAs nach einer op-
tischen Anregung [152]. Dabei werden optisch diinne Schichten gewéhlt, um den Effekt
von Dichtegradienten der erzeugten Ladungstriager in Durchstrahlrichtung moglichst ge-
ring zu halten. Auch nach einer optischen Anregung ist die Aufnahme der gesamten
THz-Transienten ohne weiteres moglich, da die Transienten sehr kurz gegeniiber der La-
dungstrigerrekombination auf Nanosekunden—Zeitskala in Standard GaAs sind. In den
folgenden Experimenten wird auf die vollstindige Aufnahme der THz-Transienten ver-
zichtet. Dies ist in der kurzen Lebensdauer freier Ladungstriger begriindet. Damit ergibt
sich nicht nur eine frequenz- sondern auch zeitabhiingige Leitfihigkeit o(w, t).> Anstelle
der vollstindigen THz—Transienten wird der zeitliche Verlauf der THz—Amplitude aufge-
nommen. In neuester Zeit ist eine entsprechende Messung an RD-SOS (engl.: Radiation

3Eine Zeit- und Frequenzanalyse der vorhandenen Proben ist aus rein zeitlichen Griinden schon nicht
moglich: Um Daten in gentigender Qualitit und Dichte der beiden Koordinaten Zeit und Frequenz
zu erhalten, kann eine reine Mef3zeit von ungefihr 800 Stunden abgeschitzt werden.
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Damaged Silicon on Saphire) von Lui et al. [153] verdffentlicht worden. Die Datenanalyse
unterscheidet sich jedoch von der in dieser Arbeit gemachten insofern, als dort die opti-
schen Phasen der THz—Frequenzen nicht beriicksichtigt werden. Die hier vorgenommene
Analyse wird an geeigneter Stelle im Text erldutert. Es wird jedoch im ersten Teil des
Ergebniskapitels die Tauglichkeit der Mefimethode analysiert.

6.2. Ergebnisse

Der oben erwihnte Vorteil der extrem hohen Sensitivitit der THz-Strahlung kann sich
auf den ersten Blick auf der anderen Seite als Nachteil auswirken: Schon bei relativ ge-
ringen Dichten zeigen sich nichtlineare Signalinderungen in Form von Signalséttigungen.
Um die Moglichkeiten der Mefitechnik zu demonstrieren, wird eine einfache Analyse an
den Transienten der bei 700 °C ausgeheilten Probe vorgestellt. Aufgrund der Herstel-
lungsparameter ist eine Ladungstrigereinfangzeit deutlich oberhalb einer Pikosekunde
zu erwarten. Dies bestitigt sich auch bei Anrege/Abfrage-Experimenten mit Energien
von fw = 1.47 eV, bei der eine Zeitkonstante von 7, = 9 ps gemessen werden kann, wie
der Einsatz in Abbildung 6.1 zeigt. Es sind sowohl Transiente als auch exponentieller
Fit aufgetragen. Das verstirkte Rauschen der Meflkurve bei einer Zeitverzogerung von
2.7 ps resultiert aus einem Riickreflex des Anregepulses am Substrattriger.

In Abbildung 6.1 sind THz—Transienten der Probe fiir die vier verschiedenen Anre-
gungsdichten 9 x 107 em ™3, 3.3 x 10" em 3, 1.1 x 10'" cm 3 und 1.5 x 10'® em 2 iiber
einen Zeitbereich von mehr als 50 ps gezeigt. Die induzierten Ladungstrigerdichten sind
dabei so niedrig, da} Sattigungseffekte tiefer Storstellen nicht zu erwarten sind. Dies
kann auch im rein optischen Anrege/Abfrage-Experiment verifiziert werden. Die Skalie-
rung der abgebildeten Signale ist folgendermafien zu verstehen: Vor dem Zeitnullpunkt
sind keine freien Ladungstriger vorhanden. Die nicht abgeschwiichte (maximale) THz—
Feldamplitude wird transmittiert. Der so detektierte Pegel ist willkiirlich auf Null gelegt.
Zum Zeitnullpunkt induziert der nahinfrarote Puls freie Ladungstriger. Dies mindert
die THz-Transmission aufgrund einer erhéhten Reflexion und einer Absorption durch
die freien Ladungstriger. Auf der y—Achse ist also die Reduktion der THz—Amplitude
normiert beziiglich der maximalen Amplitude EYy;,, die man ohne optische Anregung
erhiilt, aufgetragen. Diese 148t sich direkt im Aufbau bestimmen. Eine unter identischen
Bedingungen an Standard GaAs gemessene Transiente wiirde aufgrund der Nanosekun-
denlebensdauer auf der gezeigten Zeitskala eine Stufe ohne weitere erkennbare Dynamik
innerhalb der gezeigten 50 ps liefern (siehe [107]).

In allen vier Féllen wird das Signalmaximum mit dem Zeitnullpunkt erreicht. Auf der
gezeigten Zeitskala ist der Anstieg instantan. Fiir die niedrigste Anregungsdichte kann im
weiteren ein monoexponentieller Zerfall des Signals beobachtet werden. Trotz der speziell
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Abbildung 6.1.: THz-Transienten bei den vier unterschiedlichen Anregungsdichten 9 x
10" em ™2, 3.3x 10" em ™3, 1.1 x 10" em ™2 und 1.5 x 10'® em—? fiir eine bei 700 °C
ausgeheilte Probe. Der Einsatz zeigt eine rein optische Anrege/Abfrage—Messung
an der gleichen Probe und einen exponentiellen Fit mit 7, = 9 ps.

fiir einen Verstédrkerlaser mit seinen hohen Pulsleistungen sehr geringen Anregungsdichte
ist das Signal {iber mehr als 40 ps sauber zu detektieren. Mit hoher werdenden Anre-
gungsdichten erkennt man eine immer gréflere Abweichung dieses monoexponentiellen
Verhaltens. Fiir die héchste Anregungsdichte werden maximale Transmissionsédnderun-
gen von —AEry, /Eq = 0.48 detektiert. In diesem Bereich wird die Sdttigung des Signals
schon wesentlich. Dies bedeutet jedoch nicht, daf§ hier bereits die Relaxationsdynamik
der freien Ladungstriger durch z.B. Storstellensittigung derart beeinflufit wird, dafl ihr
Einfang nicht mehr monoexponentiell verlaufen wiirde. Das THz-Signal skaliert aufgrund
der hohen Sensitivitdt nur bei sehr geringen Dichten mit der erwarteten Abhéngigkeit
zur induzierten Ladungstriigerdichte N (Egz, oc v/N).

Daf} die freie Ladungstriagerdynamik weiterhin ein monoexponentielle Relaxation auf-
weist, 148t sich auf eine einfache Art zeigen: Verschiebt man die drei Kurven der nied-
rigeren Anregungsdichten entlang der Zeitachse soweit, bis die Signalmaxima auf der
Transienten der héchsten Dichte zu liegen kommen, so liegen alle Kurven auch im weite-
ren Verlauf im Rahmen der Mefigenauigkeit exakt iibereinander. Dies ist im unteren Teil
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von Abbildung 6.2 demonstriert. Offensichtlich hiingen also die Signale zu jedem Zeit-
punkt nur von der momentanen freien Ladungstrigerdichte aber nicht von der initialen
Dichte ab. Dies ist jedoch nur dann méoglich, wenn die Relaxationsdynamik nicht durch
Effekte — wie etwa die Besetzung tiefer Storstellen — beeinflufit wird.
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Abbildung 6.2.: Analyse der THz—Transmissionsdaten aus Abbildung 6.1 durch Verschie-
bung der Kurven entlang der Zeitachse. Der untere Teil der Abbildung zeigt die
verschobenen Kurven. Im oberen Teil sind die gemessenen Ladungstrigerdichten
gegen die Zeitverschiebungen des unteren Teils der Abbildung aufgetragen. Ein
exponentieller Fit mit einer Zeitkonstanten von 7 = 9.5 ps ist eingezeichnet.
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Der exponentielle Charakter der freien Ladungstrigerrelaxation kann folgenderma-
Ben ermittelt werden: Im oberen Teil von Abbildung 6.2 sind die gemessenen initialen
Ladungstrigerdichten gegen die Zeitverschiebungen aus dem unteren Teil der Abbildung,
die zum Uberlapp der einzelnen Kurven benotigt werden, aufgetragen. Zusitzlich ist ein
Punkt bei 100 ps eingetragen, der aus einer Messung mit einer Anregungsdichte von ca.
1x10' ¢m~3 hervorgeht, bei der gerade noch ein minimales Signal erkennbar ist. Durch
die so erhaltenen Punkte 1483t sich eine monoexponentielle Kurve mit einer Zeitkonstan-
ten von 7, = 9.5 ps anpassen. Diese pafit perfekt zu den Mefpunkten. Sie beschreibt
die zeitliche Abnahme der freien Ladungstriger fiir die hochste initiale Dichte im unte-
ren Teil der Abbildung. Der Wert stimmt mit der im Anrege/Abfrage-Experiment mit
Photonenergien oberhalb der Bandliicke erhaltenen Zeit von 7, = 9 ps sehr gut iibe-
rein. Betrachtet man den Kurvenverlauf der Originaldaten, so mag es wegen der starken
Abweichung von einem exponentiellen Verhalten iiberraschen, dal mit der gezeigten ein-
fachen Analyse die Zeitkonstante 7, bestimmt werden kann. Dies zeigt jedoch, daf} die
eingesetzte Meftechnik sinnvoll ist. Ferner ergeben sich Vorteile gegeniiber der rein op-
tischen Bestimmung, da das Signal vollstindig relaxiert. Damit kann auch eine erste
Schluflfolgerung beziiglich der Einfangzeiten fiir Locher gezogen werden: Die THz—-Pulse
sollten die gleiche Sensitivitit auf leichte Locher wie auf Elektronen haben. Aufgrund der
sehr hohen Sensitivitét sollte sich demnach eine eventuell deutlich lingere Lebensdauer
von leichten Lochern in einer signifikant lingeren Zeitkonstanten als im rein optischen
Experiment bemerkbar machen. Dies ist hier jedoch nicht der Fall. Auch hier kann also
nur auf eine identische Lebensdauer freier Locher geschlossen werden.

Anzumerken bleibt, daf fiir die durchgefiihrte Analyse die genaue Kenntnis der ab-
soluten Anregungsdichten nicht notwendig ist, sondern die Anregeleistung als Mafl der
initialen Ladungstriagerdichten dient. Sind die zu beobachtenden Zeitkonstanten deut-
lich kiirzer (< 1 ps), wie es fiir Ausheiltemperaturen von 600 °C zu erwarten ist, kann
diese Art der Analyse kaum noch durchgefiihrt werden, da bei einer sehr niedrigen Anre-
gungsdichte das Signal innerhalb der Zeitauflosung den Rauschpegel der Meflvorrichtung
erreicht und so das Variieren der initialen Dichte im Experiment keinen Sinn macht.

Das eigentliche Interesse der Untersuchungen besteht in der Beobachtung der Rela-
xationsdynamik freier Ladungstréger der bei 600 °C ausgeheilten LTG GaAs—Proben.
Im Folgenden soll zuerst der Fall niedriger Dichten fiir diese Proben betrachtet wer-
den. Der Begriff | niedrige Dichte “ beschreibt die Situation, bei der Séttigung von tiefer
Storstellen vernachléssigbar ist. Da die in Abbildung 6.2 demonstrierte Analysemetho-
de nicht angewandt werden kann, ist es notwendig, die gemessenen Signale mit einem
geeigneten Modell zu simulieren. Das Modell soll an dieser Stelle kurz eingefiihrt werden.

Reflexion und Transmission elektromagnetischer Strahlung werden durch die dielek-
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trische Funktion e beschrieben. Der allgemeine Zusammenhang von e mit dem kom-
plexen Brechungsindex ist durch Gleichung (B.6) im Anhang B gegeben. Im Falle eines
optisch angeregten Halbleiters und THz-Frequenzen deutlich unterhalb der LO-Phonon—
Resonanz bei 8.75 THz ist die Plasmafrequenz w, eine entscheidende Grofie, die Trans-
mission und Reflexion bestimmt. Sie hingt iiber

/ Ne?
= 6.1
“r m*eg ( )

mit der freien Ladungstrigerdichte N zusammen. Hierbei ist e die Elementarladung

und m* die reduzierte effektive Masse. Der wesentlichen Beitrag zur Transmission bzw.
Reflexion kann iiber den Drude-Beitrag zur dielektrischen Funktion angegeben werden
[2, 154]. Vernachlissigt man eine Plasmon-Phonon—Kopplung, so kann die dielektrische
Funktion als

w2(1)
1) = €gat — __p 7
€(w, t) = €stat w(w + i)

(6.2)
geschrieben werden [3]. Uber die Plasmafrequenz, die von der zeitlichen Entwicklung der
freien Ladungstrigerdichte abhéngt, erhilt e(w, t) die Zeitabhéingigkeit. Die statische Di-
elektrizitatskonstante wird im weiteren zu €g,; = 13.1 angenommen [6]. Der in Gleichung
(6.2) zu w)(t) proportionale Drude-Anteil enthiilt den phénomenologischen Parameter
I, der die Bedeutung einer Stofirate hat und alle Streumechanismen der Ladungstriger
umfafBt. Eine Streuzeit 7, 1t sich somit iiber 7, = I'"! definieren.

Da die Bandbreite im Experiment mit 0.25-2.5 THz deutlich unterhalb der LO-
Phonon—Resonanz liegt, ist eine Vernachlissigung gekoppelter Plasmon—Phonon—Moden
gerechtfertigt. In der Tat haben eigene Simulationen fiir das transmittierte elektrische
Feld Abweichungen von unter 2.5 % des Mefisignals ergeben. Dies liegt unterhalb der mit
diesem Aufbau erreichbaren Mefigenauigkeit. Die Transmission des THz—Pulses durch die
Probe wird mit der in Anhang B beschriebenen Transfer—Matrix Methode modelliert.
Hierbei ist zu beachten, dafl die Zeitabhingigkeit der dielektrischen Funktion sich auch
auf die Fresnel-Koeffizienten fiir Transmission und Reflexion auswirkt. Die Transfer—
Matrix ist demnach ebenfalls zeitabhéngig. Das Spektrum des THz-Pulses wird beriick-
sichtigt, indem der Zeitverlauf des durch die Probe transmittierten THz—Pulses iiber
mehrere Pikosekunden ohne optische Anregung aufgenommen wird. Eine FFT—Analyse
liefert zum einen fiir jede Frequenzkomponente die Gewichtung und zum anderen den
Phasenfaktor jeder Frequenzkomponente. Die Simulationen bzw. Berechnungen werden
mit einem Satz von zehn Frequenzen im Intervall von 0.25 bis 2.5 THz mit dquidistan-
tem Abstand durchgefiihrt. Es wird der Brechungsindex von Saphir fiir den THz—Bereich
aus [117] iibernommen. Uber die Zeitabhingigkeit der freien Ladungstriger N (¢) in Glei-
chung (6.2) lassen sich so einfache Relaxationsmodelle, wie sie beispielsweise auf Seite
25 vorgestellt sind, iiberpriifen.
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Abbildung 6.3.: Auf den Wert 1 normierte differentielle THz—Transienten der vier bei
600 °C ausgeheilten Proben bei niedriger Anregungsdichte (5 x 107 ¢cm™3). Die
relativen Anderungen der Amplituden bei Zeitverzogerung Null betragen 0.35
(Ty = 200 °C), 0.31 (T, = 235 °C), 0.34 (T, = 245 °C) und 0.45 (T, = 275 °C).
Fitkurven sind ebenso eingezeichnet (durchgezogene Linien).

6.2.1. Der Fall niedriger Anregungsdichte

Fiir die bei 600 °C ausgeheilten Proben sind die THz-Transienten bei einer Anregungs-
dichte von 5 x 10'" ecm~3 - also im Fall niedriger Dichten, bei dem eine Sittigung von
Storstellen vernachlissigt werden kann — verglichen. Zur besseren Ubersicht sind die
Transienten normiert dargestellt. Die relativen Transmissionsmaxima sind in der Bild-
unterschrift angegeben. Ferner sind die Maxima willkiirlich auf eine Zeitverzogerung von

Null gelegt.

Alle vier Transienten zeigen das gleiche Anstiegsverhalten sowie eine bis zu einer
Zeitverzdgerung von ca 0.3 ps sehr dhnliche Relaxation. Hier wird die Begrenzung der
Zeitauflosung sichtbar, die sich zu etwa 0.35 ps abschétzen 14f8t. Im weiteren Verlauf tre-
ten deutliche Unterschiede in den Relaxationsgeschwindigkeiten auf. Es wird die schon in
Abbildung 5.3 festgestellte Tatsache reproduziert, dafl freie Ladungstréger bei niedrigerer
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Wachstumstemperatur schneller eingefangen werden. Noch einmal sei darauf hingewie-
sen, daB eine niedrigere Wachstumstemperatur mit einem hoheren Uberschuff an Arsen
einhergeht. Fiir alle Transienten wird kein Langzeitsignal beobachtet. Vielmehr erholt
sich die THz-Transmission insbesondere fiir die drei niedrigen Wachstumstemperaturen
innerhalb von 4 ps vollstéindig?.

Mit dem oben beschriebenen Modell der dielektrischen Funktion lassen sich aus den
Mefldaten weitere Informationen extrahieren. In dem betrachteten Grenzfall niedriger
Anregungsdichte zerfillt die freie Ladungstrigerdichte monoexponentiell. Um aus den
Daten Zeitkonstanten 7, fiir die Beweglichkeitsdauer zu erhalten, werden deshalb die
Kurven numerisch mit der Annahme

wi(t) o Ny exp(—t/7,)

angepafit. Die initiale Besetzungsdichte Ny kann dabei aus der Intensitéit des Anrege-
pulses berechnet werden. Die Verwendung des linearen Absorptionskoeffizienten ist in
diesem Dichtebereich gerechtfertigt. Unter den gegebene Voraussetzungen sind die ein-
zigen numerisch anzupassenden Parameter die Stofirate I' und die Zeitkonstante 7,,. Die
angepafiten Kurven sind in Abbildung 6.3 gezeigt. Ein Beginn dieser Kurven erst ab ei-
ner Zeitverzégerung von 0.6 ps vermeidet Komplikationen mit Effekten nicht thermischer
Ladungstriger sowie mit der Zeitauflosung innerhalb der ersten 0.5 ps.

Die aus den Fits resultierenden Streuzeiten I'"! liegen deutlich unterhalb von 100 fs:

200 °C 235°C 245°C 275 °C
- 16fs 18 fs 19 fs 50 fs

Man erkennt eine nur leichte Variation der ermittelten Streuzeiten 75 von 16 bis 19 fs
fiir die drei niedrigen Wachstumstemperaturen 200 °C, 235 °C und 245 °C.Verglichen
mit Standard GaAs sind diese Streuzeiten signifikant schneller. Unter dhnlichen Anre-
gungsbedingungen konnen fiir Standard GaAs Streuzeiten um 80 fs gemessen werden
[155]. Die fiir die hochste Wachstumstemperatur gemessene Streuzeit von 50 fs liegt in
diesem Bereich. Die Tendenzen der hier ermittelten Streuzeiten sind eindeutig: Bei ge-
ringerer Storstellendichte und As—Ausscheidungsdichte wird die Streuzeit ldnger. Dies
148t den Schlufl zu, daf sicherlich bei dem sehr defektreichen ausgeheilten LTG GaAs
der drei niedrigeren Wachstumstemperaturen Streuprozesse an As—Ausscheidungen und
Punktdefekten die Stofirate I' dominieren. Eine Verminderung der Defektdichte durch
ein erhohte Wachstumstemperatur T, fiihrt zu einer reduzierten Stofirate. Dies ist eben-
falls in Einklang mit den Mobilititen, wie sie aus den Simulationen resultieren. Der
Zusammenhang von Streuzeit 7, und Mobilitdt p ist iiber
e

H=—
m*7y

“Das Gleiche gilt fiir die 275-°C—Probe auf einer Zeitskala von 6 ps (siehe Abbildung 6.7).
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gegeben. Danach steigt die Mobilitéit fiir die drei niedrigeren Wachstumstemperaturen
von 450 ecm?/Vs (T, = 200 °C) iiber 500 cm?/Vs (T, = 235 °C) auf 530 cm?/Vs (T, =
245 °C). Erst bei Ty = 275 °C ist ein deutlicher Anstieg der Mobilitét auf 1400 cm?/Vs
zu verzeichnen. Veroffentlichte Werte zur Mobilitdt in LTG GaAs zeigen eine grofle
Streuung, die kaum allein mit unterschiedlichen Herstellungsbedingungen zu erklidren
ist. Mobilitéiten bis zu 2000 cm?/Vs werden von Stellmacher et al. [156] iiber die Pho-
toleitfihigkeit bestimmt. Nemec et al. [157] vermessen die THz-Emission groBiflichiger
LTG GaAs-Antennen. Sie erhalten Werte um 3000 cm?/Vs. Gute Ubereinstimmung mit
den hier erzielten Ergebnissen findet sich bei Hall-Messungen von Look et al. [41] mit
Werten um 300 ¢cm?/Vs fiir eine Wachstumstemperatur von 200 °C. Ebenfalls niedrige
Mobilititswerte mit 170 cm?/Vs werden von Zamdmer et al. [158] berichtet. Die nied-
rigeren Mobilitdten erscheinen nach den hier erzielten Resultaten vertrauenswiirdiger,
zumal bei Veroffentlichungen mit hohen Mobilitdten Unstimmigkeiten zu verzeichnen
sind. So nimmt in [157] die Mobilitdt mit steigender Wachstumstemperatur ab. Eine
Erkldrung fiir héhere Mobilitédten bei geringerer Storstellendichte wird allerdings nicht
gegeben.

Im Gegensatz zu den gerade zitierten Verdffentlichungen bieten hier die zusitzlich
durchgefiihrten rein optischen Anrege/Abfrage—Experimente eine Vergleichsmoglichkeit
mit den THz-Daten. Groflen Einfluf auf die ermittelten Streuzeiten bei der durchgefiihr-
ten Analyse haben die absolute Amplituden der THzSignale. Uber die Kalibration der
Amplitude kénnen dabei leicht systematische Fehler von einigen Femtosekunden in der
Streuzeit auftreten. Dies hat u.a. zur Folge, daf kiirzere Streuzeiten mit einer hoher-
en Unsicherheit behaftet sind. Da jedoch auch der zweite Fitparameter — die Zeitkon-
stante 7, — mit der Streuzeit gekoppelt ist, konnen die rein optischen Anrege/Abfrage-
Ergebnisse als Kontrolle herangezogen werden. Die resultierenden Zeitkonstanten 7, sind
in Abbildung 6.4 graphisch gegen die Wachstumstemperatur zusammen mit den Zeit-
konstanten von Abbildung 5.3 dargestellt. Die zwei doch sehr verschiedenen Methoden
liefern bemerkenswert #hnliche Zeitkonstanten. Dies bestétigt zum einen die Tauglichkeit
der hier eingefithrten THz-Abfragetechnik. Damit erscheinen auch die Mobilitdtswerte
als sinnvoll. Mit den hohen Mobilitdten aus [157, 156] sind die Transienten auch unter
Annahme von systematischen Fehlern in der Amplitude von 20 % nicht zu erkliren®. Die
Abhéngigkeit der Zeitkonstante gleicht tendenziell der Abhéngigkeit in [57], wie es bereits
in Abschnitt 5.1.1 festgestellt wurde. Andererseits ist es erwidhnenswert, daf§ keine Zeiten
fiir die 200 °C—Probe ermittelt werden, die den unterhalb der Bandliicke gemessenen Zei-
ten von ca. 1 ps (siehe beispielsweise Seite 82) entsprechen. Diese mit der Relaxation von
Ladungstréger von Urbach-Tail-Zusténden in tiefere Einfangzustinde in Verbindung ge-
brachte Dynamik ist mit einem THz—Abtastpuls nicht zu beobachten. Offensichtlich sind

Ein Fehler in der Amplitude der Signale von 20 % wird an dieser Stelle willkiirlich angenommen. Im
Experimente liegt der Fehler deutlich unter diesem Wert.
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Abbildung 6.4.: Ergebnisse der Zeitkonstanten 7, unter Annahme eines exponentiel-
len Zerfalls der freien Ladungstriger und Anpassung der Transienten mithilfe des
Drude-Modells. Ebenfalls gezeigt sind die entsprechenden Zeitkonstanten von Ka-
pitel 5.1.1 der rein optischen Messungen.

die sich in Urbach-Tail-Zusténden befindenden Ladungstriger in ihrer Mobilitit so weit
eingeschriinkt, dafl sie nicht zur THz-Transmissionsinderung beitragen. Dies lafit den
Schlufl zu, dafl die Mobilitatskanten der untersuchten LTG GaAs—Proben energetisch
in der Nihe der Bandliicke von Standard GaAs liegen. An dieser Stelle findet auch die
Bezeichnung der Zeitkonstanten 7, mit dem Index p fiir die Mobilitdt (oder synonym
Beweglichkeit) ihre Berechtigung. Zu diesen Messungen sei abschliefend erwéhnt, dafl es
auch hier im Rahmen der Mefigenauigkeit wie schon bei der bei 700 °C ausgeheilten Probe
kein Anzeichen einer langsameren Relaxationszeit fiir leichte Locher in Einfangzusténde
gibt.

6.2.2. Der Fall hoher Anregungsdichte

Das schon in Abbildung 6.1 erkennbare nichtexponentielle Verhalten des differentiellen
Transmissionssignals wird auch fiir die bei 600 °C ausgeheilten Proben sehr ausgepragt,
sofern die Anregedichte stark erhoht wird. Dies verdeutlicht Abbildung 6.5, in der ein
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Abbildung 6.5.: Differentielle THz—Transmissionssignale der 200 “C—Probe bei einer Va-
riation der Anregeleistung iiber zwei Groflenordnungen.

Satz von transienten THz-Signalen der optimierten, bei T, = 200 °C gewachsenen Pro-
be gezeigt ist. Dabei unterscheiden sich die Energieflufidichten mit 0.01 m.J ¢cm~=2 bis zu

2 um mehr als zwei Grofienordnungen. Nimmt man eine lineare Absorption

3 mJ cm™
auch fiir die héchste Flufidichte von 3 mJ c¢cm™? an — was sicherlich nicht gerechtfer-
tigt ist —, so kann die entsprechende Anregungsdichte zu 1.5 x10%° ¢cm=3 abgeschiitzt
werden. Mit Ausnahme der niedrigsten Anregungsdichte von 5 x10'7 ¢cm=3, bei der die
Annahme einer linearen Absorption noch berechtigt ist, iibersteigt die Anregungsdichte
jeweils die Dichte von Asg,—Storstellen sowie auch die Dichte der As—Ausscheidungen.
Die vier Kurven mit hohen Anregungsdichten zeigen zum Zeitnullpunkt relative Trans-
missionséinderungen von iiber 75 % bis nahe zu 100 %. Der LTG GaAs—Film hat also
kurzzeitig metallischen Charakter. Es ist erkennbar, daf§ die Dynamik mit der Anregungs-
dichte variiert. Eine Abweichung vom monoexponentiellen Verhalten kann insbesondere
dadurch belegt werden, dafl die einzelnen Kurven sich nicht mehr durch Verschieben
entlang der Zeitachse zum Uberlapp bringen lassen wie es in Abbildung 6.2 fiir niedrige
Dichten demonstriert ist. Der nichtexponentielle Verlauf der Kurven ist also im Falle ho-
her Anregungsdichten nicht allein auf eine Séttigung des Signals zuriickzufiihren sondern
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auch auf eine Blockade von Relaxationskanilen. In der einfachsten Vorstellung findet ei-
ne Séttigung von Einfangzentren statt. Der Signalabfall ist so nicht mehr allein durch
den Einfang freier Ladungstriger bestimmt, sondern wesentlich durch die Dynamik der
Entleerung der Einfangzentren. Allerdings relaxiert das Signal selbst bei der hiéchsten
Energieflufldichte so gut wie vollstdndig innerhalb von 10 ps. Dies schlieft eine effektive
Blockade von Relaxationskaniilen iiber eine deutlich lingere Zeitspanne aus. Es ist fer-
ner kein residueller Signalanteil nach 12 ps zu verzeichnen. Auch ein thermischer Einflufl
in Form einer Brechungsindexidnderung, der eine ldngere Zeit detektierbar wére, kann
demnach nicht beobachtet werden.

Ein mit in Abbildung 6.5 vergleichbarer Satz differentieller THz—Transienten ist im
oberen Teil der Abbildung 6.6 fiir die bei 235 °C hergestellte Probe zu sehen. Auch hier
ist die Energiefluldichte des Anregepulses zwischen 0.01 mJ ¢cm ™2 und 3 mJ cm ™2 vari-
iert, was unter Annahme von linearer Absorption Anregungsdichten zwischen 4.5 x10'7
ecm™3 und 1.4 x10?° cm~3 Ladungstriigern entsprechen wiirde. Die Daten zeigen die glei-
chen Merkmale wie die Transienten der 200 °C—Probe: Eine einfache Analyse durch ein
zeitliches Verschieben der Kurven ist aufgrund der Séttigungseffekte von Einfangzentren
nicht moéglich und auch die Zeitskala, auf der sich die Dynamik der freien Ladungstréiger
abspielt, ist kaum unterschiedlich.

Um aus diesen Daten den zeitlichen Verlauf der Besetzungsdichten freier Ladungs-
triger mithilfe des Drude-Modells zu extrahieren, wird die Streuzeit I'~! als konstant
angenommen. Fiir Standard GaAs sind Veroffentlichungen bekannt, die den Verlauf der
Streuzeit mit der Ladungstrigerdichte niher untersuchen [159]. Hier ergeben sich ge-
genldufige Effekte. So nimmt z.B. die Streuzeit aufgrund einer erh6hten Ladungstriger—
Ladungstriger—Streuung einerseits ab, andererseits wird dieser Effekt durch Abschir-
meffekte zumindest teilweise kompensiert. Eine drastische Verkiirzung der Streuzeit in
den Bereich der fiir LTG GaAs ermittelten Streuzeiten ist nicht zu erwarten. Diese sind
— vor allem bei den hohen Defektdichten — im Falle einer niedrigen Anregungsdichte
deutlich kiirzer als in Standard GaAs. Es erscheint damit nicht sinnvoll, die Ergebnisse
von Standard GaAs zu iibernehmen. Vielmehr ist hier in erster Ndherung eine konstante
Streuzeit realistischer, da als deren Ursache die von der Anregungsdichte unabhéngige
Dichte der Storstellen anzusehen ist.

Fiir die 235 °C-Probe ergeben sich mit einer Streuzeit von I'"! = 18 fs, wie sie auf
Seite 117 ermittelt wurde, die freien Ladungstrigerdynamiken im unteren Teil der Abbil-
dung 6.6. Es ist eine semilogarithmische Darstellung gewéhlt. Die numerisch berechneten
Daten beginnen mit einer Zeitverzégerung von 0.7 ps. Zu fritheren Zeitverzégerungen
verhindern wieder Effekte heifler Ladungstriger und die begrenzte Zeitauflosung die Be-
rechnung der Ladungstrigerdichten. Fiir eine Energieflufl von 0.01 mJ ecm ™2 zerfillt die
Ladungstrigerdichte mit 7, = 0.5 ps; es wird also das Resultat aus Abbildung 6.3 repro-
duziert. Bei Erhohung des Energieflusses (bzw. der Anregungsdichte) verlangsamt sich
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der Zerfall und die Dynamik wird zunehmend nichtexponentiell.

Lo+ Energiefluf} (mJ cm”):

Energieflu (mJ cm’”):
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Abbildung 6.6.: Oberer Bildteil: Differentielle THz—Transmissionssignale der bei 235 °C
gewachsenen Probe. Unterer Bildteil: Zeitabhéngigkeit der freien Ladungstréger-
dichte der Probe errechnet aus dem Drude-Modell in semilogarithmischer Dar-
stellung.
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Dieses nichtexponentielle Verhalten ist insbesondere dadurch gekennzeichnet, daf} je-
weils ein Knick in den Kurven eine anfinglich langsamere Dynamik von einer schnelleren
Dynamik im spéteren Verlauf trennt. Auf der Zeitachse schiebt dieser Knick von einer
Zeitverzdgerung von etwa 2.5 ps fiir 0.41 mJ cm ™2 bis zu 5 ps fiir die hochste Anregungs-
dichte. Fiir diese beiden Kurven sind die Knicks durch den Schnittpunkt von jeweils zwei
Geraden, die die Kurven approximieren, in der Abbildung markiert. So lassen sich den
Transienten hoher Anregungsdichte grob zwei Zeitkonstanten zuordnen. In einem einfa-
chen Bild liegt der Schlufl nahe, daf3 eine schnellere Zeitkonstante im spéteren Verlauf der
Transiente aus dem Ende der Sittigung der Einfangzustéinde resultiert. Diese Interpre-
tation wird durch die Beobachtung gestiitzt, dafl sich die Kurvenknicks alle im Bereich
einer Ladungstriigerdichte von 2 x10'® ¢cm™ befinden, wie aus den Schnittpunkten der
Geraden in Abbildung 6.6 ersichtlich ist. Dies korrespondiert zu der erwarteten Defekt-
dichte von Asg, in diesem Material ®. Dies ist ein Indiz fiir eine wichtige Rolle von Asf,
im Einfang- und Rekombinationsprozef3 der optisch generierten Ladungstriger.

Zusétzlich zeigen die Messungen ebenfalls ein komplexes Bild der Relaxationsdyna-
mik auf, das weiterer Klarung bedarf. So ist beispielsweise die zweite Zeitkonstante, die
sich unterhalb einer Ladungstrigerdichte von 2 x10'® cm 3 einstellt, langsamer als im
Niederdichtefall. Dies zeigt der direkte Vergleich der Ladungstriagerdichten in Abbildung
6.6 mit der 0.01 mJ cm~2Transiente. Es ist ein Anstieg der Zeitkonstanten von 0.5 ps
(0.01 mJ ecm™2 = 5 x10'" cm™2 Ladungstriger) iiber 0.9 ps (0.41 mJ ¢cm™2) auf 1.3 ps
(3 mJ ecm~2) zu verzeichnen. Eine mogliche Ursache der langsameren Relaxation nach
Unterschreiten der Defektdichte deutet auf eine weiter bestehende merkliche Besetzung
der Einfangzentren auch im weiteren Verlauf der Relaxation freier Ladungstriager hin.
Aufgrund der damit nicht fiir freie Ladungstréger zugidnglichen Einfangzentren reduziert
diese Besetzung die Einfangrate. Ein zweiter Punkt, auf den spéter noch einmal einge-
gangen wird, betrifft die Erwartung, die man aufgrund der in Kapitel 5.3 und auch in
[124] gemessenen Rekombinationszeit von 7. = 11.5 ps an die Dynamik hat. Im Falle
einer Entleerungszeit tiefer Storstellen auf dieser Zeitskala und mit Blick auf eine viel
kleinere Storstellendichte als der initialen freien Ladungstrigerdichte ist mit einer deut-
lich langsameren Dynamik zu rechnen als sie beobachtet wird. Die Ladungstrigerrekom-
bination muf} im Falle hoher Anregungsdichten demnach schneller von statten gehen
als bei den relativ niedrigen Anregungsdichten von Kapitel 5. Dieser Schluf} 148t sich
im iibrigen schon aus den reinen Transmissionsdaten gewinnen, die ja eine vollstdndige
Erholung der THz-Transmission innerhalb von 12 ps fiir LTG GaAs nahe optimierter
Herstellungsbedingungen zeigen. Dies ist gleichbedeutend mit der Aussage, dafl nach 12
ps keine freien Ladungstriger mehr detektiert werden kénnen. Eine Rekombinationszeit
von {iber 10 ps kann bei den gegebenen Dichten diese Tatsache nicht erkléren.

6Siehe hier auch Seite 60, wo die Untersuchung des Oberfliichenfeldes Hinweise auf eine Storstellen-
dichte von 1 x10'® cm™2 bis 2 x10'® cm~2 ergab.
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Abbildung 6.7.: Oberer Bildteil: Differentielle THz—Transmissionssignale der bei 275 °C
gewachsenen Probe. Unterer Bildteil: Zeitabhéngigkeit der freien Ladungstréger-
dichte der Probe errechnet aus dem Drude-Modell in semilogarithmischer Dar-

stellung und auf eins normiert.

Die Mefidaten zur Relaxationsdynamik freier Ladungstriger an der 275 °C-Probe
vervollstindigen die vorgestellten Untersuchungen. Sie sind in Abbildung 6.7 dargestellt:
Der obere Teil zeigt wieder die relativen THz—Transmissionsénderungen. Qualitativ sind
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im wesentlichen die gleiche Merkmale wie bei den LTG GaAs-Proben mit niedrige-
rer Wachstumstemperatur zu beobachten. Unterschiede sind dagegen speziell um den
Zeitnullpunkt erkennbar. Es wird nicht, wie aufgrund des einfachen Drude-Modells zu
erwarten ist, die grofite Signalmodulation bei der hochsten Energiefluldichte erreicht
sondern bereits bei 0.41 mJ cm~2. Die Ursache hierfiir ist unklar. Im weiteren Verlauf
ist zu beobachten, daf§ die Relaxation der Ladungstrigerbesetzung langsamer erfolgt
als in den beiden bisher gezeigten Proben. Dies konnte schon in den Experimenten mit
niedrigen Dichten auf den Seiten 116 und 74 festgestellt werden und korreliert mit der
geringeren Storstellen- und As—Ausscheidungsdichte. Damit ist auch die Dynamik {iber
eine ldngere Zeit beobachtbar: Nach ca. 20 ps konnen keine freien Ladungstriger mehr
detektiert werden. Die Transiente mit der héchsten Anregungsdichte zeigt bei 12.5 ps
ein erkennbares kleines Zusatzsignal. Dieses Signal geht auf eine Anregung durch einen
schwachen optischen Riickreflex im Aufbau zuriick.

Im unteren Teil von Abbildung 6.7 sind die aus den Messungen extrahierten freien
Ladungstrigerdichten semilogarithmisch aufgetragen. Sie sind auf den Wert eins bei ei-
ner Zeitverzégerung von 0.7 ps normiert. Die Streuzeit I'"! ist wieder dichteunabhingig
entsprechend dem Resultat bei niedrigen Dichten zu 50 fs angenommen worden. Fiir die
niedrigste Anregungsdichte wird das monoexponentielle Verhalten mit einer Zeitkonstan-
ten von 7, = 1.1 ps reproduziert. Fiir steigende initiale Dichten wird ein nichtexponen-
tieller Verlauf der Kurven immer deutlicher. Er ist ausgeprégter als bei den Proben mit
niedriger Wachstumstemperatur. Die Separation in zwei anndhernd monoexponentielle
Bereiche fiir die drei héchsten Anregungsdichten ist kaum noch méglich. Im Gegensatz
zu den bisher gezeigten Proben ist hier bei diesen sehr hohen Energiefliissen innerhalb
der ersten 5 ps ein schnellerer Signalabfall zu erkennen. Erst dann verlangsamt sich die
Dynamik, um nach einer Zeitverzogerung von 7 bis 9 ps wieder schneller zu werden.

Die zwei Transienten mit den Energiefluidichten von 0.08 mJ c¢m 2 und 0.13 mJ
cm 2 lassen sich dagegen wie bei der 235 °C—Probe aufteilen. In Abbildung 6.8 sind die
nicht normierten Ladungstrigerdichten fiir die drei Transienten der Energiefliisse 0.08
mJ ¢cm~2, 0.13 mJ cm™2 und 0.41 mJ cm~2 aufgetragen. Ein Abknicken der Kurven
der niedrigeren Energiefliisse kann bei einer Ladungstrigerdichte von ca. 5 x 107 ¢cm™3
ermittelt werden. Im kleineren Wert fiir den Schnittpunkt der Geraden spiegelt sich —
konsistent zur bisherigen Interpretation — die geringere Dichte der Einfangzentren bei
einer Wachstumstemperatur von 275 °C wider.

2 ist die Anniherung der freien Ladungs-

Bei einem Energiefluf von 0.41 mJ ecm™
tragerdichte durch zwei Geraden nicht moglich. Primér der anfanglich schnelle Abfall in
den ersten Pikosekunden verhindert dies. Uber die Ursache dieser zusiitzlichen Signa-
tur muf} spekuliert werden. Moglicherweise sind an dieser Stelle Unzulidnglichkeiten des
verwendeten Modells verantwortlich. Beriicksichtigt man die Tatsache, daf} die Streuzeit

bei der 275 °C-Probe in die Nihe von Streuzeiten in Standard GaAs gelangt, so ist
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Abbildung 6.8.: Freie Ladungstrigerdichten der Energiefliisse 0.08 mJ cm™2, 0.13 mJ

em™2 und 0.41 mJ cm™? in semilogarithmischer Darstellung.

die Annahme einer konstanten Streuzeit eine sicherlich unbefriedigende Ndherung. Wird
die Streuzeit nicht mehr primér durch Defekte wie Storstellen und As-Ausscheidungen
bestimmt, so ist eine dichte- und somit zeitabhéingige Streuzeit anzunehmen. Die mo-
mentane Datenlage 148t eine sinnvolle Mitnahme der Dichteabhéngigkeit nicht zu. Hierzu
wire sicherlich ein mikroskopisches Modell notwendig.

Wie bereits erwihnt, ist bei den maximalen Energiefliissen in diesen Experimenten die
Annahme einer linearen Absorption des Anregepulses nicht gerechtfertigt. Dies 148t sich
auch im Modell verifizieren. Fiir zwei der vier untersuchten Proben (245 °C und 275 °C)
sind beispielhaft die initialen Anregungsdichten so wie sie sich aus dem Drude—Modell
ergeben in Abbildung 6.9 als Funktion der nominellen Anregungsdichte aufgetragen.
Diese ergibt sich unter Annahme einer linearen Absorption. Da alle Transienten der freien
Ladungstrigerdichten erst nach einer Zeitverzogerung von 0.7 ps beginnen, miissen diese,
um einen Wert am Zeitnullpunkt zu erhalten, extrapoliert werden. Dies 148t sich bei den
drei Proben bei 200 °C, 235 °C und 245 °C aufgrund des exponentiellen Verhaltens in
den ersten 3 ps problemlos durchfiihren. Fiir die 275 °“C—Probe wird dagegen der schnelle
initiale Anteil in den ersten Pikosekunden nicht beriicksichtigt. Fiir alle vier Proben
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Abbildung 6.9.: Vergleich der freien Ladungstrégerdichte, wie sie aus einer Extrapolation
zum Zeitnullpunkt aus dem Drude—Modell resultiert mit der nominellen Ladungs-
tragerdichte fiir die 245 °C— und die 275 °C-Probe. Die Gerade kennzeichnet den
Fall der linearen Absorption.

ergeben sich #hnliche Ergebnisse: Oberhalb von 2x10' ¢m™ Ladungstriigern weichen
die extrapolierte (wirkliche) und die nominelle Dichte voneinander ab. Hier wird, wie es
zu erwarten ist, die Absorption des Anregepulses nichtlinear. Die eingezeichnete Gerade
gibt den linearen Verlauf an. Die gute Ubereinstimmung der wirklichen mit der linearen
Absorption fiir niedrige Dichten (Punkte auf der Geraden) resultiert teilweise aus der
Vorgehensweise: Im Niederdichtefall von Abschnitt 6.2.1 ist die Anregungsdichte direkt
als Meflwert in die Simulation eingegangen.

Als letzter Punkt soll noch einmal die Dynamik zu spéten Zeiten aufgegriffen werden.
Betrachtet man die Dynamik im unteren Teil von Abbildung 6.7, so ist wie bei der 235
°C—Probe festzustellen, dafy die Relaxationszeiten nach dem Knick nicht die Zeitkonstan-
te 7, = 1.1 ps des Falls niedriger Dichte erreichen. Die Interpretation einer teilweisen
Besetzung von Einfangzentren, die Ursache einer langsameren Dynamik sein konnen,
wirft wieder die Kernfrage nach einer endgiiltigen Rekombination der Ladungstriger
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Abbildung 6.10.: Differentielles THz—Transmissionssignal der 275 °C—Probe mit einer
Energiefludichte von 2 mJ cm™2 iiber ein Zeitfenster von 30 ps. Ein Reflex an
der Saphirriickseite ist verantwortlich fiir die Anregung nach 23 ps.

auch aus diesen Einfangzentren auf. Abbildung 6.10 zeigt ein erweitertes Zeitfenster
von iiber 30 ps eines differentiellen THz-Signals der 275 “C—Probe. Der Energieflufl des
Anregepulses betriigt 2 mJ cm 2. Nach 23 ps ist eine erneute Anregung aufgrund eines
zweiten schwachen optischen Pulses zu erkennen. Er resultiert aus einem Riickreflex vom
Saphirsubstrat und besitzt weniger als 1 % der Energie des ersten Pulses. Dies verdeut-
licht noch einmal die hohe Sensitivitit des THz-Abtastpulses auf freie Ladungstriger.
Die Relaxationsdynamik des zweiten Signals ist mit einer Zeitkonstanten von 1.1 ps
identisch mit der Relaxationsdynamik bei gleicher Pulsenergie ohne intensiven Vorpuls.
Eine teilweise Blockade der Relaxation kann demnach nicht nachgewiesen werden. Die
relevanten Einfangzustinde scheinen innerhalb einer Zeitskala von 20-25 ps vollstindig
erholt.
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6.3. Diskussion

Veroffentlichte Untersuchungen, die den Messungen in diesem Kapitel am néchsten kom-
men, sind von Sosnowski et al. [65] durchgefithrt worden. Ein Vergleich mit den dort
publizierten Ergebnissen, die im folgenden kurz skizziert werden, bietet sich deshalb an.

In Referenz [65] sind ebenfalls Séttigungsexperimente analysiert, die jedoch auf einer
rein optischen Anrege/Abfrage-Technik (Laserenergien: 1.55 eV/1.46 eV) basieren. Es
werden LTG GaAs—Proben einer Wachstumsserie von 200 °C bis 280 °C mit T, = 600
°C untersucht. Die Transienten zu verschiedenen Anregungsdichten der 200 °C-Probe
werden mit dem Modell auf der linken Seite von Abbildung 2.8 angepafit. Es 1483t sich
einfach durch eine Ratengleichung fiir die freie Ladungstrigerdichte N

ON 1 n
— =—31-— 7 N+G(t 6.3
ot Te { Ne} +G(0) (6:3)
und eine Ratengleichung fiir die Besetzungsdichte n der Einfangzentren
on 1 1 n
A —<1——¢N 6.4
ot Trn * Te { N, } (6:4)

beschreiben. Es gehen Einfangzeit 7., Rekombinationszeit 7, und die Dichte der Einfang-
zentren N, in das Modell ein. Uber die Zeitfunktion G (t) 148t sich die Pulsform in erster
Néaherung beriicksichtigen. Bei einer Sdttigung der Einfangzentren verlangsamt sich die
Relaxation der freien Ladungstriger in diesem Modell unter zwei Bedingungen:

1. Die Rekombinationszeit 7, ist langsamer als die Einfangzeit 7. und
2. die Anregungsdichte Nj ist grofler als die Dichte der Einfangzentren N..

Im Extremfall, wenn also 7, viel langsamer als 7, und Ny deutlich grofler als N, ist,
nimmt die Ladungstrigerdichte linear in der Zeit ab. Die mit diesem Modell in [65] er-
zielten Ergebnisse lassen sich wie folgt zusammenfassen: Das Modell reproduziert die
gemessene Daten 7. Fiir die 200 °C—Probe ist 7, mit 10 ps erheblich langsamer als 7,
mit 0.4 ps. Mit steigender Wachstumstemperatur werden wie erwartet die Einfangzei-
ten linger. Gleichzeitig verkiirzen sich die Rekombinationszeiten, die bei den héchsten
Wachstumstemperaturen dann deutlich unter den Einfangzeiten liegen.

Die Ergebnisse sind zweifelhaft: Zum einen kann eine Verlangsamung der Relaxation
innerhalb dieses Modells nur dann beobachtet werden, wenn 7, > 7, gilt, was bei drei
von vier Proben in Referenz [65] nicht der Fall sein soll. Zum anderen wire eine schneller
werdende Rekombinationszeit mit geringerer Defektdichte erstaunlich.

Der Versuch, die in diesem Kapitel gezeigten Messungen mit den Ratengleichungs-
system (6.3) und (6.4) zu erkldren, war nicht erfolgreich. Dies ist der Fall, obwohl mit 7,

"Leider sind nur die Daten einer Probe (200 °C) gezeigt.

129



6. SATTIGUNGSEFFEKTE IN LTG GAAS

und N, zwei weitere freie Parameter zu Verfiigung stehen. Eine Anpassung von Kurven
verschiedener Anregungsintensitdten mit genau einem Parametersatz wire das Idealer-
gebnis. Hierbei sind jedoch nicht akzeptable Resultate erzielt worden. Lafit man dagegen
eine Variation der Dichte der Einfangzentren N, mit der Anregungsdichte zu, so erhélt
man relativ gute Fitkurven. Die Dichte N, steigt dann allerdings bei den hochsten An-
regungsdichten auf Werte um 5 x 10 cm™3, liegt also deutlich oberhalb der erwarteten
10'® cm 3. Eine Erhéhung der Dichte N, mit steigender Anregungsdichte ist in einem
engen Rahmen plausibel, da iiber die Anregung von z.B. As),, zusiitzliche Einfangzen-
tren generiert werden konnten. Allerdings kénnen Werte von N, = 5 x 10" em™ so
nicht erkldrt werden. Insgesamt muf} festgestellt werden, dafl das getestete Ratenglei-
chungssystem unzureichend ist. Die Messungen widersprechen so in fast allen Punkten
denen aus [65]. So ist die Zeitskala, auf der sich die freie Ladungstrigerdynamik der 275
°*C—Probe abspielt, mit 20 ps deutlich ldnger als die 10 ps—Zeitskala beispielsweise der
200 °C—Probe. Die Behauptung, dafl die Rekombination der Ladungstriger bei héherer
Wachstumstemperatur schneller wird, ist so kaum haltbar.

Vergleicht man die Resultate mit Sattigungsexperimenten, die in [69] an nicht ausge-
heiltem LTG GaAs durchgefiihrt wurden, so erkennt man signifikante Unterschiede. In
[69] wird eine induzierte Absorption bei hohen Anregungsdichten als Storstellensétti-
gung interpretiert. Ihr kann eine Zeitkonstante iiber mehrere hundert Pikosekunden
zugeordnet werden. Die offensichtlich viel effizientere Ladungstrigerrekombination in
ausgeheiltem LTG GaAs deutet darauf hin, dal zumindest bei hohen Anregungsdichten
As—Ausscheidungen eine entscheidende Rolle einnehmen. Hier mufl wieder auf die bisher
einzige Veroffentlichung zu einer Theorie der Ladungstrigerrekombination in LTG GaAs
von Ruda et al. [64] hingewiesen werden, die eine Rekombinationszeit proportional zum
mittleren Abstand der As—Ausscheidungen voraussagt.

Mit Blick auf die Anwendung des Materials in optoelektronischen Bauelementen ist
festzustellen, daf} sich die positiven Eigenschaften von LTG GaAs auch unter extremen
Anregungsbedingungen nur geringfiigig verschlechtern. Dies bezieht sich insbesondere
darauf, daf} sich eine Blockade der Relaxationskanéle nur iiber eine Zeit von ca. 10 ps
beobachten l48t. Des Weiteren macht die Zunahme der Mobilitét mit sinkender Storstel-
lendichte eine Optimierung des Materials fiir die jeweilige Anwendung erforderlich. Eine
schmalbandige Antenne, deren Emission bei einem Terahertz liegt, wird mit LTG GaAs,
dessen Mobilitédt hoch ist und bei dem die Relaxationszeit eine geniigend grofie Band-
breite gewihrleistet, eine hohere Emissionsleistung erbringen als mit LTG GaAs, das
speziell auf kurze Relaxationszeiten optimiert ist und eine deutlich geringere Mobilitéit
aufweist.
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MBE gewachsene GaAs-Materialien, deren Wachstumstemperaturen T, unterhalb von
300 °C liegen, haben in den letzten 10 Jahren das Interesse zahlreicher Forschergrup-
pen aufgrund ihres Potentials fiir ultraschnelle optoelektronische Anwendungen geweckt.
Die Wachstumstemperaturen sind gegeniiber dem iiblichen MBE-Wachstum von GaAs
bei 600 °C (Standard GaAs) stark reduziert. Aufgrund dieser Besonderheit findet ein
erhohter Einbau von Arsenatomen statt. Das Material weist eine nichtstéchiometrische
Zusammensetzung mit einem As-Uberschuf bis zu 1.5 % auf. Durch eine anschlieBen-
de Temperung dndern sich die strukturellen und physikalischen Eigenschaften von LTG
GaAs nachhaltig. Eine Reduktion der Punktdefektdichte der Form Asg, erfolgt durch
Bildung von As—Ausscheidungen wiahrend der Temperung. Die in dieser Arbeit gezeig-
ten TEM—Aufnahmen weisen die kristalline Struktur sowohl der GaAs—Matrix als auch
der Ausscheidungen nach. Das so hergestellte Material hat zum einen einen hohen spe-
zifischen Widerstand, der nur wenig unter dem von Standard GaAs liegt; zum anderen
betragen die Lebensdauern optisch generierter Ladungstriger weniger als eine Pikose-
kunde. Dies sind zwei wesentliche Voraussetzungen fiir die Verwendung von LTG GaAs
als photoleitendes Material in ultraschnellen optoelektronischen Schaltern. Ein Einsatz-
gebiet ist z.B. die Erzeugung kohérenter elektromagnetischer Strahlung im THz-Bereich.
Die Tauglichkeit von LTG GaAs fiir solche oder dhnliche Anwendungen ist jedoch nicht
allein durch einen hohen spezifischen Widerstand und eine kurze Lebensdauer freier La-
dungstriger gegeben. Vielmehr kdnnen Relaxationszeiten eingefangener Ladungstriger
die Tauglichkeit nachhaltig negativ beeinflussen. Trotz der offensichtlichen Relevanz von
LTG GaAs fiir schnelle optoelektronische Schalter sind grundlegende Fragen beziiglich
der Relaxations- und der Sittigungsdynamik bis heute kaum behandelt.

Der Schwerpunkt der in der vorliegenden Arbeit gezeigten Untersuchungen liegt auf
der Beobachtung und Analyse der Relaxationsdynamik photogenerierter Ladungstrager.
Die hierzu durchgefiihrten Kurzzeitexperimente basieren durchgehend auf Anrege/Abfra-
ge-Techniken. Uber die einfachste Art der Wahl gleicher Anrege- und Abfrageenergien
hinausgehend, wird die Relaxationsdynamik durch Variationen der Abfrageenergie spek-
tral aufgelost. Dabei ermoglicht u.a. der Einsatz von synchronisierten Kurzpulslasern
verschiedener Zentralfrequenzen die Beobachtung von Einfang- und Rekombinations-
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prozessen.

Als Standardmethode zur Bestimmung der Lebensdauer freier Ladungstriager in LTG
GaAs haben sich entartete Anrege/Abfrage—Experimente (identische Laserspektren fiir
Anregung und Abfrage) etabliert. Im Gegensatz zur héufig in der Literatur zu LTG
GaAs verwendeten Reflexionsgeometrie wird die sinnvollere Transmissionsgeometrie an-
gewandt. Erstmals ergeben sich so zuverlissige Werte von Lebensdauern freier Ladungs-
trager in technologisch interessanten LTG GaAs—Materialien mit Wachstumstempera-
turen unterhalb von 280 °C und einer Ausheiltemperatur von 600 °C. Mit einer Relaxa-
tionszeit von 7, = 0.34 ps wird bei einer Wachstumstemperatur von T, = 200 °C der
niedrigste Wert gemessen. Dieses Material ist speziell auf eine moglichst kurze Relaxa-
tionszeit 7, optimiert. Der Index ;o deutet an, dafl dies die Zeitskala ist, wéhrend der
die Ladungstriger beweglich sind. Ferner korreliert die Relaxationszeit offensichtlich mit
dem beim Wachstum eingebauten Arseniiberschufi. Die Relaxationszeit kann somit im
Prinzip iiber die Wachstumstemperatur eingestellt werden. Sie steigt monoton mit der
Wachstumstemperatur an und erreicht bei T, = 275 °C einen Wert von 1.2 ps.

Die genaue zeitaufgeloste Spektroskopie von Ladungstrigern in bandliickennahen
Zustédnden speziell des optimierten Materials ergibt eine deutliche Verlangsamung der
Relaxation. Ursache dieser Zustédnde bis zu 40 meV unterhalb der Bandliicke sind raum-
liche Potentialfluktuationen aufgrund der vielfiltigen mikroskopischen Gitterstorungen.
Im Experiment ist sowohl die Besetzung innerhalb von 0.34 ps als auch die anschlieflende
Entleerung dieser Zustinde mit einer Zeitkonstanten von ca. 7, = 1 ps zu beobachten.
Auf dieser Zeitskala findet demnach der Ladungstrigereinfang in tiefe Zusténde, die in
der Mitte der Bandliicke liegen, statt.

Die so erzielten Resultate sind konsistent mit den Schliissen, die sich aus dem Abtas-
ten tiefer Storstellen mit Energien um 0.85 eV ziehen lassen. Entartete Anrege/Abfrage—
Experimente in diesem Energiebereich zeigen in LTG GaAs deutlich andere Signaturen
als in Standard GaAs. Insbesondere ist das detektierte Signal bei einer Vergleichsmes-
sung unter identischen Bedingungen um eine Gréflenordnung gréfler. Aus der Analyse
der Messungen bei einer Anregung oberhalb der Bandliicke und einem Abtasten mit
0.85 eV ergibt sich eine endgiiltige Rekombination von eingefangenen Ladungstrigern
mit einer Zeitkonstanten von 7. = 11.5 ps. Ebenso lafit sich aus diesen Experimenten
wieder die Einfangzeit zu 7. = 1.1 ps bestimmen. An dieser Stelle reicht ein einfa-
ches Relaxationsmodell mit drei Niveaus aus, die Mefldaten zu erkldren. Ferner sind
Absorptionswirkungsquerschnitte von EL2-Storstellen ungeeignet, die transienten Ab-
sorptionsdnderungen in den Experimenten zu beschreiben. Die in der Literatur hiufig
gemachte Annahme, dafi die in LEC-GaAs (Liquid Encapsulated Czochralski) dominie-
rende EL2-Storstelle auch die Eigenschaften von LTG GaAs bestimmt, ist somit sehr
fraglich. Die Ergebnisse sind unter dem Aspekt zu sehen, dafl die induzierten freien
Ladungstrigerdichten die Dichte tiefer Storstellen, die als Einfangzentren dienen, nicht

132



iibersteigen.

Erstmals ist eine systematische Variation der Anregungsdichte weit iiber die Storstel-
lendichte hinaus fiir unterschiedliche Herstellungsparameter durchgefiihrt worden. Es
zeigt sich, daf} einfache Relaxationsmodelle wie sie in der Literatur vertreten werden,
die Relaxationsdynamik unter diesen Bedingungen nicht korrekt wiedergeben koénnen.
Dabei kann experimentell durch den Gebrauch kohérenter THz—Pulse als Abtastpulse
sichergestellt werden, dafl nur freie Ladungstriger Signalbeitrige liefern. Dies ist ein ent-
scheidender Fortschritt gegeniiber bisherigen Experimenten mit LTG GaAs bei hohen
Anregungsdichten. Es wird eine Verlangsamung der Relaxationsdynamik freier Ladungs-
trager beobachtet. Diese ist auf die Séttigung von Einfangzentren zuriickzufiihren. Aller-
dings ist nach dem vorgestellten Relaxationsmodell mit drei Niveaus eine erheblich aus-
geprigtere Verlangsamung zu erwarten. Dies zeigt, daf} die Relaxationsdynamik optisch
generierter Ladungstriger ein sehr komplexer Prozef} ist, fiir dessen Verstdndnis neue
theoretische Ansitze erforderlich sind. Die Beobachtung, dafl ausgeheiltes LTG GaAs
ein zu nicht ausgeheiltem LTG GaAs grundsétzlich unterschiedliches Séttigungsverhal-
ten aufweist, das nicht allein durch die Reduktion der Punktdefektdichte zu erkléren ist,
gibt dabei erstmals konkrete Hinweise auf eine wichtige Funktion der As—Ausscheidungen
im Relaxationsprozefl optisch generierter Ladungstriger.

Die verwendete zeitaufgeloste THz-Spektroskopie liefert Werte fiir Mobilitdten in
LTG GaAs in Abhingigkeit von der Wachstumstemperatur. Eine Verdreifachung der
Mobilitéit von ca. 500 cm?/Vs fiir Wachstumstemperaturen unter 250 °C auf fast 1500
cm?/Vs fiir eine Wachstumstemperatur von 275 °C stellt die bisherige Vorgehensweise
der Auswahl von Herstellungsparametern fiir ultraschnelle optoelektronische Schalter in
Frage. Soll beispielsweise die THz-Emissionsleistung eines Auston—Schalters auf LTG
GaAs—Basis fiir ein Terahertz optimiert werden, so ist nach diesem Ergebnis sicherlich
eine hohere Mobilitit einer ultrakurzen Lebensdauer freier Ladungstriger vorzuziehen.

Die durchgefiihrten Untersuchungen zeigen die Richtung zu einer theoretischen Mo-
dellierung der Dynamiken, die iiber Bilanzgleichungen in Form einfacher Ratengleichun-
gen hinausgehen. Dabei ist vor allem zu erwihnen, dafl Ratengleichungssysteme, wie
sie in verschiedenen Verdffentlichungen Verwendung finden, entweder nur sehr limitiert
Giiltigkeit haben oder aber aufgrund der hohen Zahl frei wéhlbarer Parameter wenig
zum Verstdndnis der Dynamik beitragen. Fiir ein tieferes Verstindnis der in LTG GaAs
ablaufenden Relaxationsprozesse bieten sich aufgrund der prisentierten Ergebnisse wei-
terfithrende Untersuchungen zur transienten Mobilitdt in LTG GaAs und eine spek-
trale Erweiterung der Zweifarben—Anrege/Abfrage-Experimente an. Hier ist vor allem
die Entwicklung der transienten Mobilitéit bei extern angelegtem Feld zu nennen. Dies
konnte einerseits Diskrepanzen zwischen verdffentlichten Mobilitétswerten in der Lite-
ratur erkldren. Zum anderen gibt es Hinweise auf eine Feldabhéngigkeit der Mobilitit
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[160], die wahrscheinlich eng mit der Bandstruktur von GaAs verkniipft ist. Ebenso diirf-
ten neuartige Lasersysteme den Spektralbereich oberhalb der Bandkante bis hinunter zu
0.4 eV vollstindig abdecken kénnen. Solche Untersuchungen diirften u.a. Auskunft iiber
Zustandsdichten und spektrale Verteilung der Defektzustéinde liefern.
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A. Probenpraparation und -design

Die fiir die Untersuchungen in Kapitel 5 verwendeten Proben sind jeweils von Wafern
hergestellt worden, die mit den optimierten Parametern gewachsen worden sind. Somit
sind eine gute Vergleichbarkeit der erzielten Resultate bzw. mdgliche Schlufifolgerungen
von einem Experiment zum anderen Experiment zuléssig. Wesentlich fiir eine einfache
Beschreibung der Meflergebnisse bei den hier verwendeten Energien der Abtastpulse, die
sich von 0.8 eV bis 1.7 eV erstrecken, ist eine moglichst einfache Probenstruktur. Zu
diesem Zweck sind die LTG GaAs—Schichten von nominell 500 nm auf eine 20 nm bis
50 nm dicke AlAs—Schicht gewachsen worden, wie es die linke Seite von Abbildung .A.1
zeigt. Die Herstellung einer Transmissionsprobe erfolgt nach folgenden Prozefischritten,
deren Ergebnis auf der rechten Seite in Abbildung A.1 skizziert ist:

1. Der gereinigte Wafer wird diinn (etwa 0.5 mm) mit dem Wachs Apiezon be-
deckt.Dazu kann das Apiezon in Chloroform gelost werden. Diese Losung 1483t sich
leicht auf den Wafer aufbringen.

2. Nach dem Trocknen des Apiezons wird der Wafer in Stiicke der gewiinschten Grofie
von ca. 3 X 3mm? gesigt.

3. In einem Fluflsdurebad ist es moglich, durch Entfernen der AlAs—Schicht das
LTG GaAs vom Wafer zu 16sen. Die hoch selektiv dtzende HF-Séure (geschitztes
Verhiltnis der Atzraten AlAs/GaAs: 10%) kann dabei bedenkenlos viele Stunden
einwirken. Dieser Lift-off genannte Prozefl kann ebenfalls dazu genutzt werden,
ganze Schaltungen von einem Wafer abzuheben. Das Apiezon ist notwendig, um
den Film zum einen zu stabilisieren und zum anderen besser handhabbar zu ma-
chen.

4. Nach dem Entfernen des Wachses liegt nun ein 500 nm dicker LTG GaAs-Film
vor. Dieser wird auf Saphir aufgebracht, wobei die Haftung aufgrund von van
der Waals-Kriften ausgenutzt wird. Diese Methode wird auch als van der Waals-
Bonding bezeichnet [161].

Fiir eine genauere Beschreibung der Probenpriparation sei auf [162] verwiesen.
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LTG GaAs LTG GaAs

GaAs-Substrat Saphir/Glas

Abbildung A.1.: a) MBE-gewachsener LTG GaAs Wafer mit einer 50 nm dicken AlAs—
Opferschicht auf GaAs—Substrat. b) Transmissionsprobe nach den beschriebenen
Prozefischritten.

Ein alternativer Proze3 der Probenpriparation besteht darin, das LTG GaAs auf
das Saphir mit einem optischen Kleber aufzukleben und den Buffer bis zum LTG GaAs
durchzuétzen. Diese Methode hat jedoch mehrere Nachteile. Zum ersten ist die Warme-
leitfahigkeit des Klebers sehr schlecht, was zur Folge hat, dal GaAs—Filme erfahrungs-

3 zerstort werden. Zum zweiten

gemif bei Anregungsdichten oberhalb ca. 1 x 10Y¥%em~
verhindert der diinne Klebefilm eine genaue Bestimmung der Schichtdicke wie sie in
Kapitel 5 benétigt wird. Ferner 148t die zusétzliche Schicht FP-Effekte , uniibersicht-
licher* werden und wiirde eine genaue Kenntnis der Dicke des Klebers voraussetzen.
Die hier aufgezeigten Probleme dieser Priparationsart spielen beim Abtasten mit THz—
Strahlung, wie sie in Kapitel 6 durchgefiihrt wird, keine wesentliche Rolle. Da sich mit ihr
auf leichtere Art groflere LTG GaAs—Filme erzeugen lassen als mit der Lift-off-Technik,

ist sie fiir diese Proben eingesetzt worden.
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B. Die Transfer—Matrix—Methode

Die Propagation von Licht in Materie wird durch die Maxwell-Gleichungen beschrieben.
Fiir ein homogenes Medium werden diese durch ebene Wellen mit Frequenz w geldst:

E = Ege '(@i=kr), (B.1)

Fiir den Betrag des Wellenvektors k gilt die Beziehung zum komplexen Brechungsindex

fi. (B.2)

Der Realteil von 1 ist der Brechungsindex n des Mediums, wohingegen der Imaginérteil
k — der Extinktionskoeffizient — direkt proportional zum Absorptionskoeffizienten « ist:

il =n + ik, (B.3)
ca

= ——. B.4

K== (B.4)

Die letzte Gleichung kann als Definition von a angesehen werden. Aufgrund des Faktors
1/2 wird die Intensitéit [ = |[E|* der elektromagnetischen Welle mit e gedimpft. Dies
148t sich unschwer aus Gleichung B.1 erkennen, wenn der Exponentialterm durch n und
« ausgedriickt wird:

E = Ege 27 w(t=er) (B.5)

Der zweite Exponentialterm spiegelt die Propagation der elektromagnetischen Welle wi-
der. In einer phinomenologischen oder auch mikroskopischen Theorie zu optischen Eigen-
schaften eines Mediums ist nicht der komplexe Brechungsindex n die relevante Gréfie,
sondern die durch die Vielzahl von Resonanzen des Mediums gegebene dielektrische
Funktion e(w). Hier gilt der einfache Zusammenhang;:

n=+/ew). (B.6)

Neben der Propagation der elektromagnetischen Welle durch das Medium spielen
auch die Einkopplung der Welle ins bzw. die Auskopplung aus dem Medium eine wichtige
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a) b)

>

) ) /
1 2 nl
Abbildung B.1.: Transmission an einer dielektrischen Grenzschicht (linke Seite) und Viel-

fachreflexionen an zwei Grenzschichten (rechte Seite).

Rolle. Die linke Seite von Abbildung B.1 zeigt eine Grenzfliche zweier Dielektrika mit
Brechungsindex n; und n,. Aufgrund der Linearitéit der Maxwell-Gleichungen lassen sich
die Amplituden Es und Ej der transmittierten und reflektierten Wellen beziiglich der
einfallenden Welle mit Amplitude E; angeben. Setzt man nicht magnetische Materialien
voraus, so gilt bei senkrechtem Einfall

E'= E it = B.7
1 = P12k mi P12 : , ( )
und
Eys = 7oE 1t Tio = 201 (B 8)
= mi = . .
2 1281 12 ) ;

Der Transmissionskoeffizient 75 und der Reflexionskoeffizient p;5 setzten sich im allge-
meinen aus den jeweiligen Brechungsindexen n zusammen und sind demnach ebenfalls
komplexe Groflen. Thr Zusammenhang mit Experimenten, in denen die Intensitéit I des
reflektierten/transmittierten Lichtes die relevante Megrofle ist, wie etwa Messungen zur
linearen Absorption, ist gegeben durch:

2

E’l‘
R= 2 =
B, |p12]
E2 2 Ilo
T=|==| == |mal
B, nl|7'12|

Die vereinfachte Situation einer Grenzfliche 1483t sich leicht auf realistische Mehrschicht-
systeme erweitern. Bei mehr als einer Grenzschicht treten unendlich viele Reflexionen
auf, wie es auf der rechten Seite von Abbildung B.1 angedeutet ist. Aus diesem Grund
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ist es sinnvoll, zu einem allgemeinen Formalismus zur Berechnung von transmittiertem
und reflektiertem elektrischen Feld iiberzugehen. Die Transfer-Matriz—Methode macht
sich dabei den Umstand der Linearitét der Maxwell-Gleichungen zu nutze [163], [154].
Die Reflexionen an jeder einzelne Grenzschicht werden ebenso durch eine Matrix G
reprisentiert wie die Propagation des elektrischen Feldes im Dielektrikum durch eine
Matrix P. Die Matrix G 44 fiir die Grenzschicht zwischen dem i’ten und dem (i+1)’ten
Dielektrikum hat die Form

1 1 ..
Gi,i+1 — ( :01,1+1> ) (Bg)

Tiit1 \Pii+1 1

Sie verkniipft den reflektierten mit dem transmittierten Anteil des elektrischen Feldes.
Dagegen ist die Matrix P; des i’ten Dielektrikums diagonal und beschreibt Phasenspriinge
und Absorption im Medium:

_ (exp (i%mid; — §d;) 0
e ( 0 exp (—i%nd; + %d;) ) (B.10)

Bei Kenntnis der Brechungsindexe n; sowie der Schichtdicken d; und Absorptionen ¢
der einzelnen Schichten 1 1483t sich so die Transfermatrix .S fiir N Schichten berechnen:

)bl @) oo

Dabei sind Eq, E, und E; die Amplituden der einfallenden, der reflektierten und der
transmittierten Welle. Der resultierende Gesamtreflexionskoeffizient p des N-Schicht-
Systems ist dann gegeben durch

E?" Sl 2
e ——Y B.12
=B 5 (B.12)
Die Transmission durch das Schichtsystem erhilt man mit
E; 1
L — B.13
Eo  Sop ( )

Sind wieder Intensitidten der Reflexion bzw. Transmission die relevanten Groflen, so
kénnen diese iiber die Beziehungen

R=|p? (B.14)
und
T =7 (B.15)
nm
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erhalten werden. Fiir ein Dreischichtsystem ergeben sich also fiir Reflexion und Trans-
mission jeweils die Zusammenhénge [164]

R1 — 2\/ R1R2€_ad COS(de) + R2€_2ad

N B.16
1 — 2¢/RiRye 24 cos(2kd) + RiRye20d ( )

und
(1+#2/0%)(1 = Ra) (1 = Ry)e™™ (B.17)

- 1— 2\/ RlRQG_ad COS(de) + R1R2€_2ad .

Sofern moglich, sollten Strukturen zur Bestimmung der linearen Absorption iiber einen
groflen Wellenldngenbereich mit drei Schichten méglichst einfach gehalten werden. D.h.
unter anderem auch, dafl bei der Praparation eines Filmes am besten auf ein Aufkleben
des Filmes verzichtet werden sollte. Ist dies nicht mdoglich, kann ein optischer Kleber
ausgesucht werden, dessen Brechungindex dem des Substrates angepafit ist.

Fiir nicht lineare Kurzzeitexperimente, wie sie in dieser Arbeit durchgefiihrt werden,
ist die Vermeidung zusétzlicher FP-Oszillationen noch wichtiger. Aus diesem Grund ist
der Lift-off Prozef}, wie er in Anhang A beschrieben wird, von entscheidender Bedeutung
fiir eine korrekte Auswertung der Daten.
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