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1 Einleitung

Im Zeitalter des Internets existiert eine standige Nachfrage nach hoheren Ubertra-
gungsraten und groBerer Bandbreite. Deshalb setzt man nun schon seit 20 Jahren
bei der Kommunikation zwischen den Hauptverteilen auf die Vorziige des Lichts.
Die Hauptvorteile sind dabei die Geschwindigkeit, der hohe verfligbare Frequenz-
bereich und die nichtvorhandene Wechselwirkung zwischen zwei Signalen. Bei kon-
ventionellen Netzwerken und bei der Intra- und Interchipkommunikation basiert die
Signalverarbeitung allerdings immer noch auf elektrischer Signaliibertragung. Fiir eine
integrierte optische Datenverarbeitung sind drei Bauteile essentiell: eine monochro-
matische Lichtquelle (Laser), einen optischen Modulator und einen Photodetektor.
Dabei sind die in der Telekommunikation hauptsachlich verwendeten beiden Wel-
lenlingen A= 1310 nm (O} Band) und A= 1550 nm (%} -Band) zu beriicksichtigende
Randbedingungen bei der Realisierung dieser Bauelemente.

Ungliicklicherweise erweist sich Silizium als vollkommen ungeeignet fiir diese Anfor-
derungen. Die indirekte Bandstruktur von Silizium macht eine Laseraktivitat durch
Inversion am direkten Bandiibergang unmaoglich. Nur mit héchster Anstrengung, in
Form eines Raman-Lasers, ist es gelungen, einen indirekten Siliziumlaser zu ferti-
gen [46]. Dieser ist allerdings hochst ineffizient und benotigt deswegen sehr hohe
Anregungsintensitaten. Zusatzlich ist dieser auch nur geringfligig miniaturisierbar,
wodurch er sich nicht wesentlich von einem Off-Chip Konzept mit externem La-
ser unterscheidet. Auch ein optischer Modulator rein auf Siliziumbasis lasst sich auf
Grund der sehr schwachen Pockel-, Kerr- und Franz-Keldysh-Effekte bei den Tele-
komunikationswellenldngen nicht effizient umsetzen [52], 45]. Ahnliches gilt fiir den
Photodetektor, da die Bandliicke von Silizium bei einer Wellenlange von A= 1100 nm
liegt und unterhalb dieser Silzium nur durch sehr ineffeziente Merhphotonenprozesse
absorbiert. Um dennoch die kosteneffizienten Vorteile, wie die CMOS} Kompatibilitit
der Siliziumtechnik zu nutzen und eine optische Datenverarbeitung zu ermdoglichen,
bedarf es einem weiteren Materialsystem, welches sich gleichzeitig auf Silizium inte-
grieren lasst und den optischen Anforderungen entspricht.

Im Jahre 1984 gelang es Luryi et al. [37] zum ersten Mal Germanium epitaktisch auf
Silizium zu wachsen. Die dort proklamierte Wachstumsmethode wurde entscheidend

1.0" = original
2 C" = conventional auch , Erbium Fenster"
3CMOS = Complementary Metal Oxide Semiconductor



Einleitung

von Fitzgerald et al. [18] weiterentwickelt, so dass man heutzutage in der Lage ist
Germanium homogen auf Silizium zu wachsen. Germanium ist wie Silizium ein Grup-
pe IV-Halbleiter, ebenfalls indirekt und auch mit der CMOS-Technik kompatibel. Sie
unterscheiden sich allerdings bei der Lage der Bandkante, die bei Germanium bei ei-
ner Wellenlange von A= 1550 nm liegt und somit genau in dem C-Band. Dies fiihrte
zu einer Reihe von Fortschritten auf dem Gebiet der Siliziumphotonik. So konnte
im Jahre 2000 der erste Germaniumphotodetektor monolithisch integriert auf Sili-
zium prasentiert werden [I11] und in den folgenden Jahren beziiglich der Bandbreite
und des Dunkelstroms erheblich verbessert werden [25, [I]. Auch bei der Entwicklung
optischer Modulatoren auf Siliziumbasis erhielt die Germaniumtechnologie Einzug:
So gelang es Kuo et al. einen solchen Germaniummodulator unter Ausnutzung des
Quantum Confined Stark Effekt zu realisieren [29]. SchlieBlich gelang es dann Lange
et al. im Jahre 2009 transiente optische Verstarkung (transient gailﬂ) in Germani-
um Quantenfilmen nachzuweisen und auch der Nachweis von stationarener optischer
Verstéarkung (CW| gain) folgte kurz darauf [30l, 36]. Nur ein Jahr spiter gelang die
erste Prasentation eines optisch angeregten Germaniumlasers auf Silizium von Liu et
al. [35].

Diese rasante Entwicklung in den letzten Jahren zeigt das groBe Potential von Ger-
manium fiir die erfolgreiche Umsetzung der Siliziumphotonik. Trotzdem steht die
optische Charakterisierung von Germanium noch am Anfang. Bisher wurden nur sehr
wenige Ultrakurzzeitmessungen an Germanium durchgefiihrt [30], 31], was durchaus
verwunderlich ist. SchlieBlich unterscheidet sich das indirekte Germanium physikalisch
erheblich vom direkten GaAs, welches im Gegensatz zu Germanium ausfiihrliche Ul-
trakurzzeitanalysen erfahren hat. Mit Hilfe einer rigorosen Ultrakurzzeitanalyse lasst
sich also nicht nur das Potential des Germaniums fiir die Siliziumphotonik naher er-
griinden, sondern sie liefert auch neue Erkenntnisse fundamentaler Art.

Das Ziel dieser Arbeit ist es einen kleinen Teil dieser groBen Liicke zu schlieBen und
drei der vier existierenden Zeitregimes nach einer optischen Anregung naher zu be-
leuchten. Die untersuchten Zeitregimes sind dabei das koharente Regime, das Regime
der heiBen Ladungstrdager und das quasi-stationare Regime. Die dadurch gewonnenen
Erkenntnisse sollen weiteren Aufschluss liber das Potential von Germanium als Ma-
terialsystem fiir die Siliziumphotonik geben und den gewonnenen positiven Eindruck
der letzten Jahre untermauern.

4gain = Verstarkung
5CW = continuous wave
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2 Die Proben

Dieses Kapitel befasst sich mit der Struktur der verwendeten Germanium
Proben. Das besondere Interesse liegt dabei auf der elektronischen Band-
struktur von Germanium, die sich auf Grund ihrer indirekten Eigenschaft
fundamental von den optisch sehr gut untersuchten Materialsystemen wie
GaAs unterscheidet. Es wird im Folgenden auch auf die physikalischen
Phanomene der in der linearen Absorption der Probe auftauchenden Ef-
fekte kurz eingegangen.

2.1 Probenstruktur

Der Fokus der Arbeit liegt auf der Untersuchung der optischen Eigenschaften von
Germanium. Die dafiir verwendeten Proben ist sowohl die Mehrfachquantenfilm Pro-
be mit der Nummer #8009 als auch die Volumenmaterial Probe mit der Nummer
#56427. Das Wachstum dieser Proben erfolgte mit Hilfe der Gasphasenepitaxie, bei
der wahrend der Wachstumsphase die Probe mit einem niederenergetischen Argon-
plasma bestrahlt wird. Der Vorteil dieser mit LEPECVD]Y] abgekiirzten Methode, ist
das gezielte Einstellen der Wachstumsgeschwindigkeit, die jetzt primar vom Argonio-
nenstrom abhangt [47]. Bei der Probe #8009 dient als Substrat ein Silizium(001)-
Kristall auf dem dann eine Si;_,Ge, Pufferschicht mit graduierlich steigender Germa-
niumkonzentration gewachsen wird. Der Germaniumanteil wachst dabei von x = 0 bis
auf x = 0.9 an. Die Gesamtdicke der Pufferschicht betragt am Ende 13 um. Danach
wird eine 2 um dicke Sig1Gegg Schicht auf den Puffer gewachsen, um die Qualitat
des virtuellen Substrats zu erhohen. SchlieBlich werden abwechselnd die 14 nm dicken,
verspannten Germanium Quantenfilme und die 20 nm dicken Sig 15Geq g5 Barrieren
mit insgesamt 50 Quantenfilmen auf das virtuelle Substrat gewachsen. Bei dieser
verspannungsangepassten Wachstumsmethode, werden die SiGe-Barrieren tensil und
die Quantenfilme kompressiv verspannt. Im Gegensatz zur Probe #8009 wird bei
der Probe #56427 eine 1 um Dicke Germaniumschicht unter kontrolliertem Phos-
phoreinbau direkt auf das Silizium gewachsen. Durch den Phosphoreinbau erzielt
man eine n-Dotierung des Germaniums, dessen Zweck im Kapitel (€] naher erldutert

1LEPECVD=Low-Energy Plasma-Enhanced Chemical Vapor Deposition

11



Die Proben

a) T T T b)

05p

[7K]

10 _1?1 12 0.8 09 1.0 X
Energie (eV) Energie (eV)

Abbildung 2.1: Lineare Absorptionen der Proben #8009 (Abbildung(a)) und
#56427 (Abbildung (b)) bei einer Temperatur von 7 K.

wird. Zusatzlich wird die 1 um dicke Germaniumschicht beim Wachstum gezielt ten-
sil verspannt. Nahere Erlauterungen zur tensilen Verspannung erfolgen am Ende des
Kapitels.

2.2 Die Bandstruktur

In der Abbildung sind die linearen Absorptionsspektren der zwei verschiedenen
Germaniumproben zu sehen. Auffallig ist bei der linearen Absorption der Probe #8009
die ausgepragte Stufenform und die starken Resonanzen an den Stufenkanten. Bei der
Probe #56427 ist die schwache, langsam zu hoheren Energien ansteigende Absorpti-
on unterhalb der Absorptionskante bemerkenswert. Fiir das Verstandnis der einzelnen
Ubergange ist die elektronische Bandstruktur von Germanium unentbehrlich.

2.2.1 Bloch-Wellenfunktionen

Germanium gehort zu den Gruppe IV Halbleitern und weist eine Diamantkristall-
struktur mit rein kovalenten Bindungen auf. Auf Grund der Symmetrieeigenschaften
einer solchen Kristallstruktur, gehort Germanium der Raumgruppe O/ an. Elektronen
die sich nun in einem solchen periodischen Potential bewegen, konnen an Hand von
Bloch-Wellenfunktionen beschrieben werden:

Gni(r) = up(r)e™, (2.1)

12
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Abbildung 2.2: Die LCAO Bandstrukturberechnung fiir Germanium ist in Abbil-
dung (a) zu sehen. Sie zeigt eine sehr gute Ubereinstimmung mit der
gemessenen Bandstruktur in Abbildung (b).

wobei u,(r) eine periodische Funktion entsprechend der Kristallstruktur ist. In der
LCAOPFMethode zur Berechnung der Bandstruktur von Germanium kommen die
Bloch-Wellenfunktionen erfolgreich zum Einsatz.

2.2.2 Die LCAO Methode

Die LCAO Methode geht von den Orbitalwellenfunktion einzelner Germanium Ato-
me aus, die ganz nah zusammengeschoben werden bis die Abstande zwischen zwei
Atomen vergleichbar mit der Gitterkonstante von Germanium ist. Dadurch iberlap-
pen die einzelnen Orbitalwellenfunktionen und bilden die fiir Festkorper typischen
Energiebander aus. Der Ansatz der LCAO Methode besteht darin, dass der Hamilton
Operator des Gesamtsystems sich zusammensetzt aus der Summe der ungestorten
Hamilton Operatoren der einzelnen Atome (Hatom,) und den zusatzlichen Wechsel-
wirkungstermen (Wjx/):

1
ngs = Z HAtom/ + Z Z VV/jkI- (22)
/ I#jFK#]

Die Wellenfunktionen des ungestorten Hamilton Operators (Ho = >, Hatom,) lassen
sich nun aus Linearkombinationen der einzelnen atomaren Wellenfunktionen konstru-
ileren. Auf Grund der Translationssymmetrie des Kristalls konnen die Wellenfunktio-

2LCAO = Linear Combination of Atomic Orbitals auch als Tight-Binding-Methode bekannt.
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Abbildung 2.3: Die Bandstrukturen von GaAs, Si und Ge weisen erhebliche Unter-
schiede auf. Si und Ge sind im Gegensatz zu GaAs indirekt, wobei Ge
allerdings ein lokales Minimum am [-Punkt besitzt.

nen als Blochwellenfunktionen geschrieben werden:

clDmlk == Z eik.r/(pAtomm/(r/)i (23)
I

wobei @, die Blochwellenfunktion fiir den Zustand m und dem Gitterplatz / ist. Der
Ansatz fiir die Wellenfunktionen des gesamten Hamilton Operators (Hges) wird aus
Linearkombinationen der Wellenfunktionen aus Gl. konstruiert und lasst sich
wie folgt schreiben:

W= Cr®omi. (2.4)

m,l

Die Wellenfunktionen des gesamten Hamilton Operators lassen sich nun mit Hilfe des
Ansatzes in Gl. bestimmen. Eine solche Bandstrukturberechnung im Vergleich
zu einer gemessenen Bandstruktur fur Germanium ist in Abbildung (2.2)) gezeigt.
Bei der Berechnung wurden nur die s® und die p® Elektronen betrachtet, auBer-
dem wurden nicht alle Einheitszellen beriicksichtigt, sondern ausgehend von einem
Atom lediglich die nachsten Nachbarn. Trotz dieser Annahmen stimmt die berech-
nete Bandstruktur mit der Gemessenen sehr gut tberein. In Abbildung sind die
Bandstruktur von Germanium, Silizium und GaAs gegeniibergestellt. GaAs wird auf
Grund der globalen Extrema von Valenz- und Leitungsband am [-Punkt als direkter
Halbleiter bezeichnet. Sowohl Silizium als auch Germanium weisen dagegen eine indi-
rekte Bandstruktur auf, jedoch besitzt die Bandstruktur von Germanium gegeniiber
der von Silizium ein lokales Leitungsband-Minimum am '-Punkt. Deswegen wird Ger-
manium auch als quasi-direkter Halbleiter bezeichnet. Fiir eine Probe #8009 ahnliche
Quantenfilmprobe wurde mit Hilfe der LCAO Methode die Bandstruktur bestimmt,
mit welcher man dann die einzelnen optischen Uberginge berechnen konnte (siehe

Abbildung (2.4))) [7].

14



Die Zustandsdichte
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Abbildung 2.4: LCAO-Berechnung zur #8009 ahnlichen Quantenfilmprobe. Die ein-
zelnen Ubergange der Subbander konnen so direkt identifiziert wer-
den. (aus Ref. [7])

2.3 Die Zustandsdichte

Mit Hilfe der Zustandsdichte (DOS]) Iasst sich der unterschiedliche Verlauf der in
Abbildung (2.1]) gezeigten linearen Absorptionen erklaren. Die DOS ist definiert durch
die Anzahl der Zustande N(E) pro Energieinterval [E, E + dE]:

dN(E)

DIE) = —3F

(2.5)

Entgegen dem von der Bandstruktur suggeriertem Bild der kontinuierlichen k-Zustande,
sind diese in der Realitat diskret. Dies ist ein direktes Resultat aus der periodischen
Struktur des Kristallgitters, wobei die erlaubten k-Werte z.B. in x-Richtung £2n7/L
mit n=1,2,3,...,nsind. L ist dabei die Lange der Einheitszelle des Kristallgitters.
Im Triplet (k, ky, k;) entfallt dann genau ein erlaubter Wellenvektor auf das Volu-
menelement (27) /L3 im dreidimensionalen k-Raum. Folglich ist die Zustandsdichte
im k-Raum mit D(k) = V/(27)3 konstant, wobei V' das Volumen der Einheitszel-
le ist. Das Integral liber den k-Raum im gewiinschten Energieinterval [E, E + dE]

3DOS = Density of states

15
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Energie Energie

Abbildung 2.5: Abbildung (a) zeigt die Zustandsdichte fiir ein dreidimensionales Elek-
tronengas. In Abbildung (b) ist die stufenformige Zustandsdichte ei-
nes Quantentopfs gezeigt.

multipliziert mit der Zustandsdichte liefert die Gesamtzahl der erlaubten Zustande:

v K(E+dE)
N=— k. 2.
(2m)3 /k(E) d (26)

Bei einem dreidimensionalen freien Elektronengas im Grundzustand fiillen die Elek-
tronen im k-Raum eine Kugel mit dem entsprechenden Volumen 47k3/3 und der
Energie E(k) = h?k?/2m. Nach einsetzen in Gl. und unter Verwendung von
Gl. erhalt man dann fiir die Zustandsdichte D(E):

D(E):-ﬁi-(2m>3p\/E. (2.7)

o2 \ h2

In Abbildung (2.5)) ist die Zustandsdichte iiber die Energie aufgetragen. Man kann
sehr gut die Ahnlichkeit zur linearen Absorption des Volumenmaterials #56427 er-
kennen.

Bei der Quantenfilmprobe #8009 existieren in Wachstumsrichtung nur wenige Atom-
lagen des Germaniums, wodurch sich fiir die Ladungstrager die Anzahl der raumlichen
Freiheitsgrade andert. So konnen die Ladungstrager sich nur noch in der (x,y)-Ebene
frei bewegen, wihrend sie in z-Richtung ,, confined®" sind. Dieses Confinement er-
zielt man bei Schichtdicken unterhalb des Exziton-Bohrradius, welcher in Germanium
bei 24 nm liegt [38]. Im Idealfall verhalt sich der Quantenfilm in z-Richtung wie ein
Quantentopf mit unendlich hohen Barrieren, wodurch sich die aus Quantenmechanik
Einfiihrungsbiichern bekannten diskreten Energieniveaus mit den zugehorigen stehen-
den Wellen ausbilden. Die Energieeigenwerte sind dann gegeben durch:

(K2 + k2)

E.(k) =E,
(k) = B, + ———

mitn=1,2,3,...,n. (2.8)

4confined = eingeschrankt; in ihrer Bewegung eingeschrankt

16



Exzitonen

Bei jedem hoheren n beginnt ein neues Subband mit konstanter Zusstandsdichte
(siehe Abbildung (2.5))). Dadurch erklart sich die Stufenform der linearen Absorpti-
on von der Probe #8009. Jedoch konnen die starken Resonanzen am Anfang eines
jeden Ubergangs nicht mit diesem Modell reproduziert werden. Der Grund liegt bei
der vernachlassigten Coulomb-Wechselwirkung, die in Form von Exzitonen zusatzlich
gebundene Zustande hervorruft.

2.4 Exzitonen

Die Coulomb-Wechselwirkung fiihrt zu gebundenen Elektron-Loch-Paar Zustanden,
welche Exzitonen genannt werden. Diese Quasiteilchen besitzen in typischen Halb-
leitern, wie Germanium, eine wesentlich hoheren Bindungsradius als die Einheitszelle
des Kristalls. Auf Grund dieser Voraussetzung konnen die Exzitonen in der Wannier-
Naherung beschrieben werden [57]. Die Wellenfunktion lasst sich in die Schwerpunkts-
wellenfunktion des Exzitons und die Relativwellenfunktion der Elektronen und Locher
aufteilen. Die Schwerpunktswellenfunktion des Exzitons ist eine Bloch-Welle dhnlich
dem des freien Elektrons, wahrend die Relativwellenfunktion der Wellenfunktion des
Wasserstoff-atoms entspricht. Fiir die Exzitonenbindungsenergie mit entsprechendem
Exziton-Radius im Bohr'schen Atommodell gilt:

(2.9)

EExziton = -

Die entscheidenden Unterschiede gegeniiber des Wasserstoffatoms liegen vor allem
in der dieelektrischen Konstante € des Halbleitermaterials und der reduzierten Masse
m, von Elektronen und Léchern (die im Gegensatz zu Elektron und Proton ahnlich
groBe effektive Massen besitzen). Die Bindungsenergie des Exzitons in Germanium
wird in der Literatur mit Egyxziton = 1.3 meV angegeben [39]. In Analogie zum Was-
serstoffatom werden die einzelnen Zustande mit 1s, 2p, etc. bezeichnet. Die einfache
Annahme in GI.(2.9) wiirde allerdings scharfe Absorptionslinien erwarten, was offen-
sichtlich nicht der Fall ist.

Eine rigorose quantenmechanische Behandlung des Problems mit Berlicksichtigung
der Exzitonlebensdauer und den verschiedenen Ubergangswahrscheinlichkeiten liefert
die Elliott-Formel [I7]. Wie in Abbildung zu sehen ist, beschreibt sie das Absorp-
tionsverhalten qualitativ richtig. Im Gegensatz zur Theorie sind in der vermessenen
Probe lediglich die 1s-Zustande zu beobachten, auBerdem iberlappen die Resonan-
zen mit den Kontinuumszustande auf Grund von starker inhomogener Verbreiterung
durch Streuung an Storstellen.

17
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Abbildung 2.6: Berechnete Bandkantenabsorption mit Hilfe der Elliot-Formel. Neben
der starken 1s-Resonanz sind zusatzlich noch hoherenergetische Ni-
veaus sichtbar, welche man in der Probe nicht beobachten konnte.
(Abbildung aus Ref. [44])

2.5 Verspannung

Die Gitterkonstanten von Silizium und Germanium unterscheiden sich um 4%, wobei
die Gitterkonstante von Germanium mit 5.68 A gréBer ist. Eingangs in der Wachs-
tumsbeschreibung wurde erwahnt, dass sich die Verspannung des Germaniummate-
rials in beiden Proben unterscheidet. In der Quantenfilmprobe existiert eine kom-
pressive Verspannung, wahrend in dem Volumenmaterial das Germanium tensil ver-
spannt ist. Grundsatzlich fihrt eine Verspannung des Kristallgitters immer zu einer
Anderung der Eigenergien der jeweiligen Bloch-Wellenfunktionen und somit zu einer
Anderung der Bandstruktur. Theoretische Berechnungen zeigen, dass eine tensile
Verspannung eine energetische Erniedrigung der Valenz- zu Leitungsbandiibergange
am - und L-Punkt hervorruft [I5]. Bemerkenswert ist dabei die unterschiedlich stark
ausgepragte Abnahme der Energieliicke der beiden Punkte. So wird ab einer tensi-
len Verspannung von etwa 2% ein energetisch globales Minimum am I'-Tal erwartet
(siehe Abbildung (2.7))). Natirlich hat die Verspannung auch einen Einfluss auf die
Valenzbander und auch dort spalten die vorher am '-Punkt entarteten Leicht- und
Schwerlochbander auf [23, [15]. So wird bei hohen tensilen Verspannungen ein direkter
Ubergang vom Leichtlochband zum I-Leitungsband erwartet (siehe Abbildung (2.7))).
Die Spaltung zwischen Leicht- und Schwerlochband ist auch die Erklarung fiir das
niederenergetische lokale Maximum vor der Bandkante bei der linearen Absorption
von Probe #56427 (Abbildung (2.1])). Dieses lokale Maximum ist ein Resultat des
Leichtlochiibergangs, welcher auf Grund der geringeren DOS am [-Punkt eine ver-
minderte Absorptionstarke aufweist als der hoherenergetische Schwerlochiibergang.
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Verspannung
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Abbildung 2.7: Die beiden Graphen zeigen den energetischen Verlauf der Valenz-
und Leitungsbander unter Einfluss von einer planaren Verspannung
im Germaniumgitter. Ab einer tensilen Verspannung von 2.2% wird
das Germanium direkt (aus Ref. [23] [15]).
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Abbildung 2.8: Oberes Bild: Prinzip des Wachtsumsverfahrens zur Einstellung der
tensilen Verspannung. Untere Bilder: Resultat der tensilen Verspan-
nung auf die Bandstruktur von Germanium (aus Ref. [23] [15]).
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Die kompressive Verspannung bewirkt einen umgekehrten Effekt und verstarkt die
energetische Differenz zwischen L- und '-Punkt. Die tensile Verspannung ist somit
die praferierte Disposition, aber auf Grund der groBeren Gitterkonstante von Germa-
nium gegentiiber der von Silizium nur durch ein geschicktes Wachstumsverfahren zu
erzielen: Der Ausdehnungskoeffizient von Germanium ist groBer als der von Silizium
und diese Diskrepanz nutzt man beim Wachstum aus. Bei hohen Temperaturen wer-
den die beiden Materialien quasi-morphologisch aufeinander gewachsen und danach
rapide abgekiihlt. Die folgende Abnahme der Gitterkonstante von Germanium in pla-
narer Ebene wird nun von der Abnahme der Gitterkonstante im Silizium moderiert.
Die Gitterkonstante von Germanium in Wachstumsrichtung ist davon unbetroffen,
wodurch eine Anisotropie zwischen den beiden Gitterkonsten induziert wird. Effektiv
bleibt dabei in planarer Ebene nach der Abkiihlung eine tensile Verspannung iibrig
(siehe Abbildung ([2.8])) [23]. Die kompressive Verspannung in der Quantenfilmprobe
ist im Gegensatz zur tensilen Verspannung eine direkte Konsequenz aus den unter-
schiedlichen Gitterkonstanten der beiden Materialien.
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3 Das Experiment

Samtliche Experimente in dieser Arbeit basieren auf der Anrege-Abfrage-
Spektroskopie (engl.: pump-probe-spectroscopy). Dieses nichtlineare op-
tische Verfahren eignet sich besonders gut zur Analyse der Ladungs-
tragerdynamik und der optischen Verstarkung innerhalb eines Material-
systems. Dieses Kapitel widmet sich den Prinzipien und den Details des
Aufbaus und erklart die dahinterliegenden physikalischen Eigenschaften.

3.1 Das Messprinzip

Das Verfahren der Anrege-Abfrage-Spektroskopie bedient sich eines recht simplen
Prinzips: Im typischen Fall wird das System durch Anregung mit Licht aus seinem
Gleichgewichtszustand gebracht und dann dabei beobachtet, wie es in seinen Gleich-
gewichtszustand zuriickkehrt. Als anschauliches Beispiel mochte ich hier die Schnee-
kugel anfiihren, die man in jedem Souvenierladen findet: Das Schiitteln der Kugel
fiihrt dem System Energie zu und die entstehenden Stromungen innerhalb der Kugel
bringen die Plastikflockchen zum Tanzen. Nun kann man mit Hilfe einer Kamera die
Relaxationsdynamik der Plastikflockchen verfolgen und mogliche Riickschliisse auf
die Hydrodynamik des Inneren der Kugel ziehen. Der Fokus dieser Arbeit liegt aber
nicht auf Plastikflockchen in einem Wassergemisch, sondern auf Ladungstrager in
dem Halbleitermaterial Germanium. Die Dynamik dieser Ladungstrager spielt sich im
Gegensatz zu dem Schneekugelexperiment aber nicht auf Sekundenskalen, sondern
auf Femtosekundenskalen] ab. Um diese kurzzeitigen Prozesse auflésen zu kénnen,
benotigt man ein Ereigniss das zeitlich ahnlich kurz bzw. noch kiirzer ist. Gliick-
licherweise steht seit den 80er Jahren eine solche Technik in Form der gepulsten
Femtosekundenlaser mit Impulslangen von etwa 100 fs zur Verfligung.

Zwei solcher Laserimpulse sind ausreichend fiir die Anrege-Abfrage-Spektroskopie.
Beide Laserimpulse werden auf die Probe fokussiert, wobei der Eine den Halblei-
ter anregt und der Andere den Zustand des Halbleiters abfragt. Der anregende
Laserimpuls ist vergleichbar mit dem Schiittelvorgang der Schneekugel, wahrend
der abfragende Laserimpuls die Funktion der Kamera libernimmt. Der Anregeimpuls

11 Femtosekunde = 1 - 1071% Sekunden
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ist ein meist schmalbandiger (AX ~10nm) Laserimpuls mit einer hohen Intensitat
(Ipump = 1-10** —1-10'° Photonen/cm?), im Gegensatz zum Abfrageimpuls, welcher
sehr breitbandig ist (AX > 900 nm) und nur einen kleinen Bruchteil der Intensitat des
Anregeimpulses besitzt. Gemessen wird dann die Anderung der Transmission die wie
folgt gegeben ist:

E _ |Ep(w)|%n/t Anregepuls — |Ep(w)|ghne Anregepuls
T |Ep(w)2

ohne Anregepuls

(3.1)

Wenn man koharente Effekte vernachlassigt, kann man die Abnahme der Intensitat
mit dem Beer-Lambert Gesetz beschreiben [4]:

|Ep(w)|?)hne Anregepuls ‘E0|267aL (32)
‘Ep(w) %nit Anregepuls = ‘E0|2ei(aL+AaL)'

wobei L die Transmissionslange im Medium, o der lineare Absorptionskoeffizient und
Aal die Anderung dieses Absorptionskoeffizienten sind. Die im Experiment gemesse-
nen GroBen ([3.3)) werden nach

Ex@)Poe aoreseon
.y mit Anregepuls — Aal 4
”(|Ep<w>|2 ) . (34)

ohne Anregepuls

verrechnet und man erhilt direkt die Anderung der Absorption durch die Anregung.
Als qualitative GroBe eignet sich AaL sehr gut, allerdings muss man fiir eine rigorose
Analyse der kohdrenten und inkoharenten Prozesse die MessgroBe in Betracht
ziehen. Durch Einsetzen von in kann dann AT /T sehr enfach aus den
Messdaten ermittelt werden:

AT
T = e_AaL — 1. (35)

In der Auswertung werden beide GroBen auftauchen, je nachdem ob etwas qualitativ
veranschaulicht werden soll (dafiir ist AaL intuitiver), oder etwas quantitativ ausge-
wertet wird (hier eignet sich AT /T als unveranderte MessgroBe besser).

Da die Ladungstragerdynamik in dieser Arbeit die zentrale Rolle spielt ist es not-
wendig AT /T zeitaufgelost zu vermessen. Die Laserquelle fiir den Anregeimpuls und
den Abfrageimpuls (,,das Weisslicht") ist die Selbe, so dass durch eine Anderung der
Weglinge des Abfrageimpulses es zu einer zeitlichen Anderung des AT /T -Signals
kommt. Eine 1 m lange Verschiebestrecke mit vierfachem Strahldurchgang im Ab-
fragearm ermadglicht es, einen Zeitbereich von 10 ns abzufahren, wobei die einzelnen
Zeitschritte individuell einstellbar sind. Das letztendlich gemessene Signal ist somit
AT/T (w, t) und man erhalt einen 2D-Falschfarbenplot. Typische AaL-Spektren fiir
die angeregte Probe #8009 sind in Abbildung zu sehen. Wobei hier lediglich die
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Abbildung 3.1: Typische differentielle Absorptionsspektren (AalL) fiir eine angereg-
te Resonanz. Die gezeigten Spektren treten in der Realitdt meist in
kombinierter Form auf, wodurch eine Linienform-Analyse notwendig
ist den genauen Charakter des gemessenen Signals zu identifizieren.

Anderung eines einzelnen exzitonischen Zustandes gezeigt ist. Die in Abbildung (3. 1)
gezeigten Formen treten zumeist liberlagert auf, so dass nur eine genaue Linienform-
Analyse des Aal-Spektrums Aufschluss geben kann, ob man z. B. wirklich ein Aus-
bleichen gepaart mit einer Verbreiterung beobachtet, oder lediglich eine Verbreiterung
ohne Ausbleichen. Dabei hilft eine Integration liber das gesamte Signal: ist das In-
tegral von null verschieden, liegt effektiv eine Anderung der Oszillatorstirke vor und
somit ein Ausbleichen.

3.2 Die Details des Aufbaus

Der Aufbau des Experiments ist in Abbildung gezeigt. Der Aufbau teilt sich
in den Anrege und den Abfragearm auf, welche durch das regenerative Verstarker-
system gespeist werden. Das signifikante Element im Anregearm ist der optisch pa-
rametrische Verstarker (OPAED. Im Abfragearm sind die Verzogerungsstrecke und

20OPA = Optical Parametric Amplifier
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Abbildung 3.2: Skizze des Anrege-Abfrage-Spektroskopie Aufbaus.

der KoruncﬂKristaII zur Weisslichterzeugung die Hauptbestandteile. Die einzelnen
Bestandteile des Experiments werden im Folgenden im Detail erklart.

3.2.1 Der Verstarker

Als Lichtquelle des Experiments dient das Verstarkersystem des Typs ,, Spitfire” von
Spectra-Physics. Ein 80 MHz-Ti:Saphir Laser injiziert so genannte ,,Seed" - Laserim-
pulse mit einer Zentralwellenlange von A\g =800 nm und einer zeitlichen Halbwerts-
breite von 100fs in den Verstarker. Von den 80 Millionen Seed-Laserimpulsen pro
Sekunde koppeln die Pockel-Zellen des Verstarkers lediglich jeden achtzigtausends-
ten in die Kavitat ein, wo dieser dann optisch weiter verstarkt wird. Somit ergibt
sich fiir das Verstarkersystem eine Repititionsrate von 1kHz. Nach mehreren Ka-
vitatsumlaufen erreicht der Laserimpuls eine durchschnittliche Energie von 1 mJ und
wird ausgekoppelt. Fiir eine stabile Strahllage sorgen zwei ,,Beam—Locksﬂ“ der Fir-
ma TEM, die nach dem Verstarkersystem und nach der Weisslichtverschiebstrecke
positioniert sind.

3ALO3

4Mit Hilfe von zwei Photodioden, die iiber eine Weglidnge von einem halben Meter getrennt sind,
zwei Piezzogesteuerten Spiegeln und einer Steuereinheit lassen sich Strahllagenfluktuationen auf
Grund von Konvektionsstromen herauskorrigieren.
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3.2.2 Die Optisch Parametrische Verstarkung

Der zweite wesentliche Bestandteil in diesem Aufbau ist der OPA. Der OPA ist
in der Lage, einen Anregeimpuls mit einer Zentralwellenlange zwischen 600 nm und
2.7 um zu erzeugen. Dadurch wird einerseits eine hohe Flexibilitat beziiglich der ener-
getischen Struktur des Materialsystems gewahrleistet, andererseits bietet der OPA
auch einen weiteren freien Parameter, den man im Zuge des Experiments variieren
kann. Die Funktionsweise des OPAs basiert auf dem optisch nichtlinearen x? Pro-
zess der parametrischen Verstarkung und benotigt somit einen Kristall mit einem
nichtvorhandenen Inversionszentrum (wie in unserem Fall ein BBOﬂKristaII). Bel
der parametrischen Verstarkung werden in dem nicht entarteten Fall ein Pumpimpuls
(,,Pump™) und ein Signalimpuls (,,Signal") kolinear in den BBO-Kiristall eingestrahlt.
Beim Durchlaufen des Kristalls kommt es anfanglich zu einer Differenzfrequenz Er-
zeugung (DF(ﬂ) zwischen Pump- und Signalimpuls:

W) = Wp — Ws. (36)

Die DFG generiert einen weiteren, dritten Laserimpuls, genannt den , Idler”. In fol-
gedessen werden Signal- und Idlerimpuls weiter verstarkt, wahrend die Amplitude des
Pumpimpulses abnimmt. In der einfachen, stationaren Dispersionstheorie lasst sich
dieser Vorgang wie folgt beschreiben:

OA

W X X2ASAPe_iAkr (37)

0A ,

a—rs X X2A/Ap6_1Akr (38)
A .

aa_rp x  —x°AAseT R (3.9)

mit den komplexen Amplituden Ap, As, A, und der Phasenfehlanpassung Ak = kp —
(ks+k;) von Pump, Signal und Idler [54]. Aus ([3.9]) geht hervor, dass die Phasenfehl-
anpassung entscheidend ist fiir die Konversionseffizienz. Auf Grund der Relation

k=2 miti=pPIS, (3.10)
Vph
mit der Phasengeschwindigkeit vpp,, sowie dem anisotropen Brechungsindex n von
BBO-Kristallen andern sich je nach Einstrahlwinkel die Kreisfrequenzen w;, und ws
fur eine optimale Phasenfehlanpassung. Diese Eigenschaft ermoglicht das gezielte
Einstellen der gewiinschten Anregungsfrequenz.

58-Bariumborat; 8 — BaB,0,
5Difference Frequency Generation
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3.2.3 Die Weisslichterzeugung

Die Weisslichterzeugung ermaoglicht es nicht nur einzelne, sondern alle relevanten
Zustande abzufragen, ohne die sehr gute Zeitauflosung zu verlieren. Die fir die
Weisslichterzeugung notwendige x3-Nichtliniearitit ist die erste, nichtverschwinden-
de Nichtlinearitat von Korund-Kristallen. Ein darin propagierender Laserimpuls mit
langsam andernder Einhiillenden A(t, r) kann man in der ersten Ordnung der Disper-
sionstheorie auf folgender Weise beschreiben:

OA(t,r) | 1 0A(t.r)
or vg Ot

Nach einer Koordinatentransformation n = t — r/v;s ist die Losung von ([3.11)) ge-
geben durch:

o ix|A(t, r)]PA(t, r). (3.11)

A(n, r) o Ag(m)eX AemPr (3.12)
Die Phase des propagierenden Laserimpulses ist dann gerade:

o(n,r)=xlo(n)r. (3.13)

Wenn man nun die zeitliche Ableitung der Phase berechnet erhalt man die instantane
Frequenz des Laserimpulses:

dw(n, r) = —% = —x3a/g—§7n)r. (3.14)

Wie aus ersichtlich ist, hangt die instantane Phase linear mit der zeitlichen
Anderung der Intensitit des Laserimpulses ab. Bei sehr hohen Intensititsanderungen
mit der Zeit, wie es bei bandbreitebegrenzten, 100 fs langen 80 wJ-Laserimpulsen der
Fall ist, wird eine starke zeitliche Phasenanderung im transmittierten Laserimpuls
induziert, die dann eine spektrale Verbreiterung hervorruft. Diese spektrale Verbrei-
terung umfasst mehrere hundert Nanometer, womit die Anforderung fiir ein ultra-
kurzzeit Weisslicht erfillt waren.

3.2.4 Die Datenerfassung

Die Intensitat des von der Probe transmittierten Abfrageimpulses wird mit Hilfe eines
SpectraPRO 500i Spektrometers von ACTON spektral aufgelost und mit einer Stick-
stoff gekiihlten InGaAs-Photodiodenzeile (512 Pixel) erfasst. Je nach eingesetztem
Gitter ist eine Auflosung von bis zu 0.1 nm mdoglich, der limitierende Faktor ist dabeli
allerdings die PixelgroBe der einzelnen Pixel in der Photodiodenzeile und nicht das
Gitter selbst. Es wurde in dieser Arbeit das Gitter so gewahlt, um eine maoglichst
spektral breite Analyse durchzufiihren, wodurch die Auflosung des Messaufbaus auf
1 nm sank.
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4 Der AC Stark Effekt

Optische Modulatoren sind essentielle Bestandteile einer angestrebten
optischen Signalverarbeitung in integrierten Schaltkreisen. Eine mogli-
che Realisierung eines solchen Schalters ist die gezielte Manipulation der
Bandkante von Germanium mit Hilfe des Stark Effekts. Der AC Stark
Effekt bietet dabei einen schnellen Zugang zu den koharenten Prozessen
des Effekts und eignet sich dementsprechend gut fiir die Grundlagenfor-
schung. Das folgende Kapitel gibt eine kurze Einflihrung in den sehr gut
bekannten AC Stark Effekt in GaAs, und wird sich dann mit dem gigan-
tischen AC Stark Effekt in Germanium beschaftigen.

4.1 AC Stark Effekt in GaAs

Der AC Stark Effektfl]ist, wie der Name schon sagt, nach dem Entdecker des energe-
tischen Schiebens und Aufspaltens der atomaren Spektrallinien bei einem angelegten
elektrischen Feld, Johannes Stark benannt. Mit dem urspriinglichen Stark Effekt
Experiment, wo ein elektrisches Feld mit Hilfe von Plattenkondensatoren angelegt
wurde, lasst sich der AC Stark Effekt nur schwer vergleichen. Viel eher liegt der Ver-
gleich mit der Lamb-Verschiebung nahe, bei dem spontan nichtresonante Photonen
emittiert und reabsorbiert werden und es dadurch zu einer Verschiebung der atoma-
ren Absorptionslinien kommt. Beim AC Stark Effekt erfolgt diese Verschiebung nicht
spontan, sondern wird durch ein extern eingestrahltes, elektromagnetisches Feld indu-
ziert. Dieses Phanomen wurde an Atomen mit dem gesamten verfligharen Frequenz-
bereich (Radiofrequenzen, Mikrowellen und auch Optisch) ausfiihrlich in den 60er
Jahren diskutiert [9], 32]. Im Zuge des steigenden Interesses fiir Halbleiter, auf Grund
von neuartigen elektronischen Bauelementen, wie der Diode oder auch dem Transis-
tor und der ersten Realisierung eines Lasers im Jahre 1960, wurden auch vermehrt
optische Experimente an Halbleitern durchgefiihrt. Allerdings kam es erst im Jahre
1985 und 1986 zur ersten Beobachtung von Verschiebungen exzitonischer Resonan-
zen auf Grund von nichtresonanter optischer Anregung (Abbildung (4.1])) [19, 42].
Der in diesem Fall an GaAs Quantenfilmen gemessene AC Stark Effekt wurde mit

lauch bekannt unter dynamischen Stark Effekt
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TRANSMITTANCE (log I /1)

Abbildung 4.1: Exzitonische AC Stark Effektmessung von Mysyrowicz et al. an GaAs
Mehrfachquantenfilmen. Das Experiment wurde bei 15K und einer
Anregeleistung von 10°W/cm? durchgefiihrt. Die maximale Blau-
verschiebung betrug dabei 5,5 meV.

Hilfe eines Femtosekundenlaserimpulses induziert. Das Schwerlochexziton (hh1l-el-
Exziton) wird um etwa 5,5meV zu hoheren Energien blauverschoben und verliert
dabei an Oszillatorstarke. Nachdem der Anregeimpuls das Medium verlassen hat,
geht das System in seinen Ausgangszustand zuriick. Nach ein paar Pikosekunden
beobachtet man dann eine vollkommene Erholung des Systems.

Auf Grund der hohen Intensitaten, die bei diesem Experiment zu trage kommen, kann
man das Problem nicht wie beim urspriinglichen Stark Effekt mit dem Formalismus
der Storungsrechnung betrachten. Stattdessen bediente man sich anfangs des Bildes,
der ,, Dressed—AtomsE]“, welches schon sehr erfolgreich in der atomaren Spektroskopie
seine Anwendung gefunden hat und fiir stark nichtresonante Anregung qualitativ
richtige Ergebnisse liefert.

4.1.1 , Bekleidete Exzitonen* und ihre Auswirkung

Der Formalismus des bekleideten Atoms fand seine erste Anwendung bei der Be-
schreibung von Fluoreszenz- und Absorptionsspektren von multilevel Atomen in star-
ken elektromagnetischen Feldern [10]. Vorherige Phanomene in elektromagnetisch
getriebenen 2-level Systemen wie z.B. den Autler-Townes Effekt [2] oder auch das
Mollow-Triplet [40] lassen sich ganz natiirlich mit dem Bild des bekleideten Atoms
beschreiben.

?Dressed-Atoms = engl. Bekleidete Atome
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Abbildung 4.2: Die bekleideten Exzitonen: Die Exziton-Photon Wechselwirkung be-
wirkt eine Aufspaltung der quasi entarteten Zustande und bildet da-
bei neue Eigenzustande des Systems aus. Beim Abfragen der neuen
Eigenzustande kommt es dann zu den jeweiligen Phanomenen der
exzitonischen Blauverschiebung und auch der Verstarkung unterhalb
der Bandkante.

Der Formalismus der bekleideten Atome kann nun in erster Naherung in Festkorpern
auf Exzitonen iibertragen werden, da sich die Ubergiange der Exzitonen wie die der
Wasserstoffatome verhalten. Diese ,, bekleideten Exzitonen® geben eine Erklarung fir
die beobachtete Blauverschiebung der exzitonischen Schwerlochresonanzen, sowie
die transiente optische Verstarkung ohne Besetzungsinversion unterhalb der Band-
kante [42], 41]. Im Folgenden gibt es eine kurze Einfiihrung in das Bild der bekleideten
Exzitonen.

Der Grundzustand des Halbleitersystems ist hierbei gegeben durch |0, n), wobei 0
die Anzahl der Exzitonen und n die Anzahl der Photonen im System ist. Dieser Zu-
stand ist quasi-entartet mit dem Zustand |1, n— 1). Das gleiche gilt fiir die Zustande
|0,n+ 1) und |1, n) und kann beliebig weitergefiihrt werden. Die quasi-entarteten
Zustande (|0, n), |1, n—1)) koppeln nun liber die Exziton-Photon Wechselwirkung und
bilden dann neue Eigenzustande (|o;), |6;)) im System aus (siehe Abbildung(4.2))).
Bei starker Verstimmung der Anregeenergie sind nur die |a;)-Zustande besetzt [42].

Die einfallenden Abfrageimpulse fragen nun die neuen Eigenzustdnde |a;) und |G;)
des Systems ab. Somit kommt es zu einer Blauverschiebung der exzitonischen Re-
sonanzen beim Ubergang |a,) — |B,41) und einer optischen Verstirkung unterhalb
der Bandkante beim Ubergang |o,1) — |B.). Die Aufspaltung der Eigenzustinde
ist dabei gegeben durch:

1/2

hA = h [(w — wo)® + Q2" (4.1)
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Der AC Stark Effekt

Die GroBe (w—uwyp) ist die Verstimmung des Anregeimpulses gegentiiber der Exzitonen-
resonz und 2 = w|E|/h ist die Rabi-Frequenz mit dem effektiven Dipolmatrixelement
w und dem Betrag des elektrischen Feldes des Anregeimpulses |E].

Dieses Model der bekleideten Exzitonen liefert nahe resonanter, bei resonanter und
oberhalb resonanter Anregungsenergien stark falsche Ergebnisse. Die Hauptannah-
men in diesem Model, wie z. B. die Betrachtung des Exzitons als 2-level-System
oder die homogene Verbreiterung des Exzitons, sind in der Realitat nicht gegeben.
Bei resonanter Anregung und Anregung oberhalb der Bandkante spielen zusatzlich
noch die hoherliegenden Niveaus sowie die Kontinuumszustande des Exzitons eine
wichtige Rolle.

Zusatzlich werden wichtige Prozesse innerhalb des Halbleiters, die verantwortlich sind
fiir die nichtlineare Antwort, bei diesem Modell vernachldssigt, was zu quantitativ
falschen Ergebnissen fiihrt. So sind die Streuraten der Atome in Gasen doch erheb-
lich geringer als die Streuraten der Exzitonen und konnen somit nicht vernachlassigt
werden. Zusatzlich spielen Korrelationseffekte zwischen den Exzitonen bei der nicht-
linearen Antwort eine groBe Rolle [20]. Dieses Model eignet sich konsequenter Weise
nur zur Veranschaulichung des Effekts und sollte nicht als theoretisch richtige Be-
schreibung strapaziert werden. Es bendtigt also eine rigerose Vieltellchentheorie, um
quantitativ richtige Ergebnisse zu erzielen.

4.1.2 Halbleiter-Bloch-Gleichungen

Eine sehr erfolgreiche Theorie, welche im Zuge der Beschreibung des AC Stark Effekts
entwickelt wurde, sind die Halbleiter-Bloch-Gleichungen. Diese Gleichungen wurden
mit Hilfe von verschiedenen Methoden abgeleitet: nichtgleichgewichts Greensfunk-
tionen [48], Projektionsoperatoren [34] und einem Dichtematrix Formalismus [3]. Die
Gleichungen fiir einen 2-Band Halbleiter gekoppelt an ein externes Feld in der Hartree-
Fock Naherung sind gegeben durch:

., 0 .
IhaPk = <€k — Iy - 2;\4/«@) Pr — (ME+ ;ka"ok) (1—2f)

0
h&fk = 2Im (M*EP[( + zk/:\/k_k/PI:Pk> . (42)

Diese Differentialgleichungen sind Bewegungsgleichungen fiir die Funktionen der In-
terband Polarisation Py, und der Verteilungsfunktion von Elektronen und Lochern
fc. Die GroBe -y ist hierbei eine phanomenologische Dephasierungszeit und €, die
Dispersionsfunktion gegeben durch: €, = h?k?/2m+ Eg; mit der effektiven Elektron-
Loch-Masse m und der Bandliicke Eg,. In den Gleichungen wurde dabei die
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Abbildung 4.3: Exemplarische Theorieberechnung vom AC Stark Effekt fiir GaAs Vo-
lumenmaterial: Die einzelnen Kurven zeigen die Spektren fiir verschie-
dene zeitliche Verzogerungen zwischen Anrege- und Abfrageimpuls.
(Abbildung aus Ref. [6]

Relation f. = f, = f angewandt, die in dem koharenten Regime ohne Ladungstrager-
streuung gultig ist. AuBerdem wurden Abschirmeffekte auf Grund von angeregten
Ladungstragern aus dem selben Grund vernachlassigt [48, [6].

Der Coulomb-Term ), Vi_xPw ist verantwortlich fiir die exzitonischen Effekte,
wahrend der Term ), Vik_ fio die Renormalisierung der Ubergangsenergie beschreibt.
Die Mischterme, die mehr als nur Py oder f beinhalten, wie z. B. >, Vi_w P fi sind
die Austauschbeitrage.

Das am Detektor gemessene Signal ist nach Ref. [3] wie folgt gegeben:

Im (u*Ex(w) >, 0P (k, w))
[WEp(w)]?

wobei P der Teil von Py ist, der sich gerade in Richtung vom Abfrageimpuls aus-
breitet. Durch numerisches Losen der gekoppelten Differentialgleichung mit den im
Experiment relevanten Parametern wie Anregeenergie, Impulslangen sowie die Depha-
sierungszeiten lassen sich fiir verschiedene zeitliche Verzogerungen zwischen Anrege-
und Abfrageimpuls die entsprechenden Spektren berechnen. Solch eine theoretische
Berechnung des AC Stark Effekts sieht man in Abbildung (4.3)).

a(w) «

(4.3)
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4.1.3 Die abnormale Rotverschiebung und ihre Herkunft

Die bisherigen Experimente beinhalteten keinerlei polarisationsabhangige Phanomene
und wurden ausschlieBlich in , ko-linearer” Polarisation (11) durchgefiihrt. Eine po-
larisationsabhangige Analyse von C. Sieh et. al. [51] in GaAs Quantenfilmen brachte
ein Uberraschendes Ergebnis fiir die Versuchsanordnung in , gegenlaufig-zirkularer®
Polarisation(OO). Anstelle der im vorherigen Abschnitt gezeigten Blauverschiebung
ergab die Messung fiir eine Anregung von 4,5 meV unterhalb des Exzitons eine Rot-
verschiebung der Resonanz, welches sich nicht als Biexzitonische Signatur herausstellt
(Abbildung([4.4))). Diese Rotverschiebung kann bei theoretischer Betrachtung nicht
durch die in Ref. [34] beschriebenen Halbleiter-Bloch Gleichungen in Hartree-Fock
Naherung erklart werden. Um die dahinterliegenden Prozesse der Rotverschiebung
zu verstehen, muss man alle Terme im x3-Limes in den Halbleiter-Bloch Gleichun-
gen mit einbeziehen [8], 51, 27]. Die Grundstruktur dieser Gleichungen sieht wie folgt
aus:

/%P = wpP+ pE(1—2P*P)+VP*PP +VP*B (4.4)
0
/'EB = wpB+ VPP, (4.5)

wobei P die Amplitude des Exzitons und B die Amplitude des Biexzitons ist mit den
entsprechenden Energien wp und wg. Eine ausfiihrliche Herleitung der Halbleiter-
Bloch Gleichungen im x3-Limes findet man in Ref. [33]. Aus Gl. lassen sich die
fir den AC Stark Effekt entscheidenden optischen Nichtlinearitaten identifizieren:
der Pauli-Blockade Term (ox wEP*P), der Hartree-Fock Term (o VP*PP, Cou-
lomb Korrelationsterm erster Ordnung) und die Coulomb-Korrelationsterme hcherer
Ordnung (x VP*B). Anhand einer , Switch-off* Analyse, in der systematisch die
einzelnen nichtlinearen Terme ausgeschaltet werden, lassen sich deren Beitrag zur
Verschiebung betrachten. So stellt sich heraus, dass der entscheidende Beitrag zur
Rotverschiebung gerade vom Coulomb-Korrelationsterm hoherer Ordnung stammt
(siehe Abbildung ). Allerdings kommt der Beitrag nicht von der Bildung von
Biexzitonen, wie frither angenommen [13], sondern vom sogenannten ,, Coulomb-
Memory“-Effekt. Dieser Effekt tritt allerdings nur bei Anregung in einem geringen
spektralen Fenster auf und setzt eine ausreichende energetische Differenz zwischen
Schwer- und Leichtloch voraus (in Ref. [8] App_jp = 12 meV).
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Abbildung 4.4: Abbildung (a): Differentielle Absorptionsspektren der polarisations-
abhangigen Messungen des AC Stark Effekts in GalnAs/GaAs Mer-
hfachquantenfilmen. Im Fall der gegenlaufig-zirkularen Polarisation
ist eine eindeutige Rotverschiebung zu erkennen. Abbildung (b):
,» Switch-off“-Analyse der einzelnen nichtlinearen Bestandteile des AC
Stark Effekts fiir die gleichlaufig- und gegenlaufig-zirkulare Polari-
sation. Beitrage im einzelnen im zirkularen Fall: (—)Pauli-Blokade,
(---)Hartree-Fock, (---)Coulomb-Korrelation hoherer Ordnung. Die
gestrichelte Linie im gegenlaufig-zirkularen Fall zeigt das Resultat oh-
ne Berlicksichtigung von Biexzitonen. (Abbildung aus Ref. [51])
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4.2 Der Gigantische AC Stark Effekt in Germanium

Wie in der Einleitung beschrieben, bietet der AC Stark Effekt die Mdglichkeit, die
Bandkante mit Hilfe von Licht fiir wenige hundert Femtosekunden zu verschieben.
Die bisherigen AC Stark Effekt Messungen wurden nur an direkten Halbleiterstruk-
turen wie z.B. GaAs durchgefiihrt. Allerdings hat Germanium in den letzten Jahren
seine Fahigkeit als mogliches Material fiir optische Modulatoren auf Silizium unter
Beweis gestellt; so wurde mit Hilfe des Quantum Confined Stark Effekts’|(QSCE)
an Germanium Mehrfachquantenfilmen beim Anlegen einer Spannung eine starke
Rotverschiebung gemessen [29]. Es bietet sich jetzt die Frage an, ob man auch im
Germanium einen AC Stark Effekt beobachten kann und ob dieser sich ahnlich verhalt
wie der in GaAs.

Der dafiir notige Versuchsaufbau ist der im Kapitel beschriebene Anrege-Abfrage-
Spektroskopieaufbau mit der Moglichkeit die Polarisation der Anrege- und Abfra-
geimpulse einzustellen. Zwei Polarisationseinstellungen kommen dabei zum Einsatz:
gleichlaufig-zirkulare Polarisation (O0), wo sowohl Anrege- und Abfrageimpuls die
selbe Drehrichtung des elektromagnetischen Felds besitzen und gegenlaufig-zirkulare
Polarisation (OO), wo die Polarisation der beiden Impulse entgegengesetzte Dreh-
richtungen besitzen. Beide Impulse werden auf die Probe fokussiert, die GroBe der
angeregten Flache betragt dann 600 um?. Die verwendete Probe ist die im Kapitel
beschriebene Germanium Mehrfachquantenfilmprobe #8009. Um eine rigerose Ana-
lyse des AC Stark Effekts zu garantieren, werden alle relevanten Versuchsparameter
vermessen. Die dabei variierten Versuchsparameter zusatzlich zur Polarisation sind
die Intensitat und die energetische Verstimmung des Anregeimpulses im Bezug zur
exzitonischen Schwerlochresonanz. Ausgenommen davon ist die Temperatur, die ab-
gesehen von einigen wenigen Raumtemperaturmessung bei Heliumtemperatur (7 K)
gehalten wird.

Die Ergebnisse sind in drei Teile aufgeteilt und beinhalten zuerst die Abhangigkeit
des AC Stark Effekts von der Intensitat bei konstanter Anregungsenergie, danach
wird die Abhangikeit von der Anregungsenergie untersucht bei der folgerichtig die
Intensitat konstant gehalten wird, schlieBlich befasst sich der letzte Abschnitt mit
den Ergebnissen der hochenergetischen Anregung, d. h. Anregung in das Kontinuum
des Mehrfachquantenfilmmaterials.

4.2.1 Einfluss der Intensitat

Die Untersuchung der Intensitatsabhangigkeit erfolgte bei konstanter Anregungs-
energie von 0.95eV, was einer Verstimmung von 8 meV entspricht. Die Ergebnisse

3Quantum Confined Stark Effect = etwa »beschrankter/eingeengter Starkeffekt"
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Abbildung 4.5: Abbildung (a): Intensitatsabhangige Messung in zirkularer Polarisati-
on am Punkt tyeay = 0. Der 1s-Schwerlochexziton Ubergang weist
eine gigantische Blauverschiebung auf. Die erhéhte Absorption unter-
halb der Bandkante resultiert aus 2-Photonen-Absorptionsprozessen
in das Silizium Substrat. Die in dem Graph gezeigte, hochste Blau-
verschiebung betragt 60 meV. Abbildung (b): Gleiche Anregungsbe-
dingungen wie in Abbildung (a) mit dem Unterschied der gegenlaufig-
zirkularen Polarisation. Es ist nur eine leichte Blauverschiebung des
1s-Schwerlochexzitons zu erkennen. Andererseits zeigt das Leichtlo-
chexziton eine starke Blauverschiebung.

fuir gleichlaufig-zirkulare und gegenlaufig-zirkulare Polarisation sind in Abbildung
gezeigt, bei denen ein Intensitatsbereich von drei GroBenordnungen abgefahren wur-
de. Die Verzogerungszeit zwischen Anrege- und Abfrageimpuls betrug tgesy =
0. Bei gleichlaufig-zirkularer Polarisation zeigt das Schwerlochexziton eine starke
Blauverschiebung, die ab einer Leistung von 5 - 10'* Photonen/cm? gigantisch wird.
Diese gigantische Blauverschiebung ist so stark noch in keinem anderen Material-
system gemessen worden. Die iiber den gesamten Wellenlangenbereich gleichmaBi-
ge Erhohung der Absorption resultiert von 2-Photonen-Absorptionsprozessen aus
Anrege- und Abfrageimpuls in das Silizium Volumenmaterial und tritt verstarkt auf,
wenn der Uberlapp zwischen den beiden Impulsen maximal ist. Auch die Messung
mit gegenlaufig-zirkularer Polarisation zeigt ein sehr interessantes Verhalten: Das
1s-Schwerlochexziton erfahrt im Vergleich zur gleichlaufig-zirkularen Polarisation nur
eine sehr geringe Blauverschiebung, die mit einem starken Ausbleichen der Resonanz
begleitet ist. Allerdings verschiebt sich das 1s-Leichtlochexziton mit 20 meV nicht un-
erheblich. Die genauen Unterschiede zwischen den beiden Polarisationen wird beson-
ders deutlich in der Anderung der Absorption (AaL) in Abbildung (4.6). Die Studie
der Blauverschiebung des Leichtlochexzitons erweist sich bei gleichlaufig-zirkularer
Polarisation jedoch als schwierig, da die starke Verschiebung des Schwerlochexzitons
die anderen Resonanzen liberlagert, womit eine quantitative Analyse unmaoglich wird.

35



Aol

Abbildung 4.6:
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An hand der Anderung der Absorption fiir gleichlaufig- und ge-
genlaufig-zirkularer Polarisation ist man in der Lage die Unter-
schiede zwischen den beiden Polarisationen genauer zu analysie-
ren. So zeigt die Aol-Signatur des 1s-Schwerlochexziton Uber-
gangs bei gleichlaufig-zirkularer Polarisation eine Uberlagerung von
Verschiebungs- und Ausbleicheffekten. Der Leichtlochexziton Uber-
gang zeigt dagegen nur eine geringe Anderung. Bei gegenliufig-
zirkularer Polarisation dominiert beim Schwerlochexziton die Aus-
bleichsignatur, wahrend beim Leichtlochexziton eine starke Blauver-
schiebung zu beobachten ist.
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Abbildung 4.7: Abbildung (a): Aufgetragen ist die Blauverschiebung des 1s-
Schwerlochexzitons in Abhangigkeit der Intensitat fiir gleichlaufig-
zirkulare Polarisation. Die maximale Blauverschiebung wird auf
150 meV beziffert. Im Inset ist das Quadrat der Verschiebung zur
Intensitat aufgetragen mit dazugehoriger linearer Anpassung. Abbil-
dung (b): Gezeigt ist die Blauverschiebung des 1s-Leichtlochexzitons
in Abhangigkeit der Intensitat fiir die gegenlaufig-zirkulare Polarisati-
on. Im Inset ist wiederum das Quadrat der Verschiebung in Abhangig-
keit der Intensitat aufgetragen.

In Abbildung ist die Blauverschiebung in Abhangigkeit der Intensitat fiir beide
Polarisationen aufgetragen. Die maximale Blauverschiebung betragt dabei 150 meV.
Mit dem Verstarkersystem sind noch weitaus hohere Photonenflussdichten maglich,
allerdings tberwiegt dann die 2-Photonenabsorption und eine einwandfreie ldentifi-
kation der stark verbreiterten Bandkante ist nicht mehr moglich. Auch bei der ge-
genlaufig-zirkularen Polarisation war es fiir hGhere Intensitaten nicht mehr moglich die
verschobene Leichtlochresonanz zu erkennen. Dennoch ist die Ahnlichkeit des Ver-
laufs der beiden Linien auffillig. Beim Auftragen des Quadrats der Blauverschiebung
gegeniiber der Intensitat erhalt man ein lineares Verhalten, zu sehen im jeweiligen
Inset der Abbildung (4.7)). Dieses Verhalten stimmt iiberraschend gut mit dem stark
vereinfachten Bild des bekleideten Exzitons aus Gl. tiberein.

Die unterschiedliche Antwort des Systems auf die beiden verschiedenen Polarisatio-
nen lasst sich mit Hilfe des Diagramms in Abbildung erklaren. Auf Grund der
Auswahlregeln sind Anregungen durch ein Photon je nach Polarisation nur mit einer
Anderung der Magnetquantenzahl m = +1 erlaubt. Es ist hilfreich fiir das Verstand-
nis das Schwerloch- und das Leichtlochsystem einzeln zu betrachten. In gleichlaufig-
zirkularer Polarisation werden dann mit dem Anregeimpuls das Schwerlochsystem
ms; = —% mit dem elektronischen Spinsystem m, = —% gekoppelt. Der Abfrageim-
puls untersucht nun auch das selbe elektronische Spinsystem m, = —%. Somit tritt
der regulare, durch den Hartree-Fock Term dominerte Effekt der Blauverschiebung
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Abbildung 4.8: Die Anrege- und Abfragesituation bei den beiden Polarisationen wird
in diesem vereinfachten Modell veranschaulicht. Ausgehend von dem
Schwerlochsystem wird bei gleichlaufig-zirkularer Polarisation das
elektronische Spinsystem m, = —% abgefragt und bei gegenlaufig-
zirkularer Polarisation das elektronische Spinsystem m, = % Ausge-

hend vom Leichtlochsystem gilt genau der umgekehrte Fall.

ein [51I]. Im gegenlaufig-zirkularen Fall fragt der Abfrageimpuls gerade das andere
elektronische Spinsystem von ms; = % nach me, = % ab. Aus dem Schwerlochsystem
tragen bei dieser Polarisation also nur Korrelationseffekte hoherer Ordnung bei, wo-
durch der AC Stark Effekt erheblich abgeschwacht wird.

Die Betrachtung des Leichtlochsystems erfolgt auf der selben Art und Weise. Man
widmet sich wieder erst der gleichlaufig-zirkularen Polarisationkonfiguration. In die-
sem Fall untersucht der Abfrageimpuls das elektronische Spinsystem m. = % ausge-
hend vom Leichtlochsystem m;; = —%. Auf Grund der ernegetisch hoheren Verstim-
mung sind die Hartree-Fock Einfliisse hier geringer, und das Leichtlochsystem erfahrt
eine geringere Blauverschiebung. In gegenlaufig-zirkularer Polarisationskonfiguration
allerdings wird das elektronische Spinsystem m, = —% ausgehend vom Leichtlochsys-
tem m = % abgefragt. Dieses ist aber gerade das angeregte Spinsystem, wodurch
wiederum der hohe Hartree-Fock Beitrag die starke Blauverschiebung verursacht.

In erster Naherung sind die beiden Blauverschiebung des Schwer- und Leichtlochs fiir
die unterschiedlichen Polarisationskonfigurationen also vergleichbar. Allerdings schon
bei einer genaueren Betrachtung sieht man, dass z. B. bei der Abfrage des Schwer-
lochsystems ms; = % in gegenlaufig-zirkularer Polarisationskonfiguration nicht nur
die hoheren Ordnungseffekte beitragen, sondern auch Hartree-Fock Beitrage vom

Leichtlochsystem m;, = —% nicht zu vernachlassigen sind. Auch bei der Abfrage des
Leichtlochsystems m;;, = % kommen zu den Hartee-Fock Beitragen eben auch Kor-
relationseffekte hoherer Ordnung vom Leichtlochsystem m;; = —% hinzu. Diese ge-

nannten zusatzlichen Terme sind die dominierenden Faktoren fiir die unterschiedlich
starke Verschiebung des Schwerlochexzitons bei gleichlaufig-zirkularer Polarisation
und des Leichtlochexzitons bei gegenlaufig-zirkularer Polarisation.
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4.2.2 Einfluss der Verstimmung

Als nachstes ist es interessant sich die Abhangigkeit des AC Stark Effekt von der
Verstimmung der Anregungsenergie anzugucken. Wiederum werden beide Polarisa-
tionskonfigurationen untersucht. Die Ergebnisse sind in Abbildung zusammen-
gefasst. Das grundsatzliche Verhalten des AC Stark Effekts dandert sich mit groBerer
Verstimmung der Anregungsenergie nicht. Sowohl das Ausbleichen der exzitonischen
Resonanzen, als auch das selektive Verhalten der Blauverschiebung bei unterschiedli-
cher Polarisationskonfiguration bleibt bei hoher Verstimmung erhalten. Beide Effek-
te schwachen mit zunehmender Verstimmung ab. Das entspricht den Erwartungen
und wurde in der Art und Weise auch in GalnAs/GaAs beobachtet [0, [8]. Bemer-
kenswert ist auch die Abnahme und schlieBlich das Verschwinden der transienten
Vertarkung unterhalb der Bandkante bei gleichlaufig-zirkularer Polarisation. Dieses
Verhalten wurde auch in der Form erwartet [6]. Der zeitliche Verlauf des AC Stark
Effekts ist in Abbildung in Form von ausgewshlten Spektren gezeigt. Daraus
wird ersichtlich, dass nur wahrend der Anwesenheit des Anregeimpulses im Material
der AC Stark Effekt zu beobachten ist und somit knapp 150 fs anhalt. Das zeitliche
Verhalten bestatigt, dass es sich um einen rein koharenten, induzierten Effekt han-
delt.

Die entscheidenden drei nichtlinearen Terme, die die Art und das AusmaB des AC
Stark Effekts bestimmen sind der Pauli-Blockade Term, der Hatree-Fock Term und
der Coulomb-Korrelations Term hoherer Ordnung. Die ersten beiden Terme verursa-
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Abbildung 4.9: Abbildung (a): Spektren fiir verschiedene Verstimmung der Anre-
gungsenergie in gleichlaufig-zirkularer Polarisation. Die Blauverschie-
bung des Schwerlochexzitons nimmt merklich mit Zunahme der Ver-
stimmung ab. Abbildung (b): Gleiches Szenario wie in (a), nur mit
gegenlaufig-zirkularer Polarisation. In diesem Fall zeigt das Leichtlo-
chexziton das stark von der Verstimmung abhangige Verhalten.
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Abbildung 4.10: Die im Diagramm gezeigten Spektren zeigen den zeitlichen Verlauf
des AC Stark Effekts bei einer Verstimmung der Anregungsenergie
von 45 meV und gleichlaufig-zirkularer Polarisationskonfiguration.

chen eine Blauverschiebung, wahrend der letzte Term gerade eine Rotverschiebung
als Konsequenz besitzt. Die Signifikanz der einzelnen Terme fallt unterschiedlich
stark mit der Verstimmung der Anregeenergie ab. So fallt der Einfluss des Pauli-
Blokade Terms gerade mit Agi ab, wobei Ag; gerade die Verstimmung beziiglich des
Schwerlochexzitons ist. Der Hartree-Fock Term fallt mit A5/ ab und die Coulomb-
Korrelationen héherer Ordnung mit Ag;. Auf Grund des langsamen Abfallverhaltens,
der fiir die Blauverschiebung verantworltichen Terme ist noch fiir sehr starke Verstim-
mungen der Anregungsenergie eine Blauverschiebung zu erwarten, was das Experi-
ment bestatigt (Abbildung (4.9))). Auch die nichtbeobachtete Rotverschiebung bei
gegenlaufig-zirkularer Polarisation lasst sich mit der rasanten Abfallzeit des Einflus-
ses der Coulomb-Korrelation erklaren: schon die Galn/GaAs Messungen in Ref. [g]
zeigten nur bei einem sehr kleinen Anregungsenergiefenster eine Rotverschiebung.
Die energetische Differenz zwischen Schwer- und Leichtloch spielt zusatzlich noch
eine Rolle. Allerdings bestatigte sich hier nicht das Phanomen, das eine groBe Diffe-
renz schon zu einem groBen Effekt flihrt, da in der untersuchten Probe # 8009 die
Differenz zwischen den beiden Lochsystemen um ein Vielfaches hoher war.

AbschlieBend ist es im Zuge einer moglichen komerziellen Anwendung erstrebens-
wert zu wissen, ob auch bei Raumtemperatur der AC Stark Effekt zu beobachten
ist. Eine solche Messung in gleichlaufig-zirkularer Polarisation ist in Abbildung
zu sehen. Die Anregungsenergie betrug diesmal 0.87 eV, resultierend aus der tempe-
raturabhingigen Anderung der Bandliicke auf Grund von der Ausdehnung des Kris-
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Abbildung 4.11: Raumtemperatur Messung in gleichlaufig-zirkularer Polarisation. Die
Anregungsenergie betrug 0.87 eV bei einer Photonenflussdichte von
1x10%" Photonen/cm?. Selbst bei Raumtemperatur ist noch eine
Blauverschiebung von 8 meV zu beobachten.

tallgitters und erhohter Elektron-Phonon-Kopplung. Obwohl die Dephasierungszeit
bei Raumtemperatur stark reduziert ist, ist immer noch eine Blauverschiebung des
Schwerlochexzitons von 8 meV zu beobachten. Die angelegte Photonenflussdichte
ist mit 1x10'" Photonen/cm? im Vergleich zur 7K-Messungen allerdings um zwei
GroBenordnungen hoher. Bei gegenlaufig-zirkularer Polarisation konnte kein AC Stark
Effekt beobachtet werden.

4.2.3 Hochenergetische Anregung

Der letzte Abschnitt widmet sich den Ergebnissen bei , hochenergetischer” Anre-
gung. Mit , hochenergetischer Anregung ist gemeint, dass die Anregungsenergie
oberhalb des Schwerlochexzitons stattfindet. Solche Anregungen in das Kontinu-
um wurden erst vor kurzem in Germanium Mehrfachquantenfilmen durchgefiihrt und
auf Femtosekundenskalen untersucht [30], [31], allerdings mit der Absicht eine Beset-
zungsinversion zu erzielen und die Dynamik der angeregten Ladungstrager naher zu
untersuchen. Die fiir solche Zwecke hohen Anregungsleistungen lassen eine Analyse
des koharenten Regimes mit diesem Messaufbau nicht zu; die Dephasierungszeiten
sind bei den Bedingungen unterhalb des zeitlichen Auflésungsvermégens (<50 fs).
Das Ziel ist es nun, bei geringeren Anregungsleistungen die Analyse des koharenten
Regimes moglich zu machen.

Bei Anregung oberhalb des Schwerlochexzitons erwartet die Theorie eine Rotver-
schiebung und ein Ausbleichen dieser Resonanz, auf Grund von Pauli-Blockade- und
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Abbildung 4.12: Abbildung (a): Zweidimensionaler Falschfarbenplot der Absorption in
Abhangikeit von der Verzogerung zwischen Anrege- und Abfrageim-
puls. Die Anregungsenergie betrug dabei 0.976 eV, bei einer Photo-
nenflussdichte von 4.5x10%® Photonen/cm?. Einzelne exemplarische
Spektren sind in Abbildung (b) aufgetragen.

Abschirmungs-Effekten. Bei der in der Abbildung (4.12)) gezeigten Messung liegt die
Anregungsenergie mit 0.976 eV oberhalb des Schwerlochexzitons aber unterhalb des
Leichtlochexzitons. Die Messung zeigt sehr Eindrucksvoll den Ubergang vom koharen-
ten Regime in das nichtkoharente Regime. Anfangs erkennt man die oszillatorischen
Signaturen des kohdrenten Regimes, die sich in einem solchen AusmaB prasentieren,
dass aus der vorherigen Schwerlochresonanz vermeintlich drei ,, Absorptionsflanken”
entspringen (tgeay=0fs). Die beiden niederenergetischen Flanken sind nach 100 fs
abgeklungen und tbrig bleibt eine reine Blauverschiebung mit koharenter, optischer
Verstarkung. Der AC Stark Effekt halt allerdings nur wenige Femtosekunden und
weicht einem allgemeinen Ausbleichen der Absorption durch inkoharente Ladungs-
trager. Diese leiten dann das inkoharente Regime ein, welches durch die Elektro-
nenstreuung in das L-Tal dominert wird. Nach etwa einer Pikosekunde ist das ur-
spriingliche Absorptionsverhalten fast wiederhergestellt, lediglich eine Verbreiterung
des Schwerlochexzitons einhergehend mit einer Rotverschiebung bleiben zuriick, ver-
ursacht durch die sich nun im L-Tal befindenden Elektronen.

In einem weiteren Experiment erfolgte die Anregung knapp unterhalb des zweiten
Schwerlochexzitons bei einer Energie von 1.016eV. Die dazugehorigen Ergebnisse
sind in Abbildung gezeigt. Auch bei dieser Messung sind wiederum die starken
oszillatorischen Signaturen dafiir verantwortlich, dass aus der zweiten Schwerlochre-
sonanz eine weitere Absorptionsflanke herauswachst (tyes,=50fs). Der darauffol-
gende Verlauf des Absorptionsverhalten ist vergleichber mit der Messung in Abbil-
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Abbildung 4.13: Abbildung (a): Zweidimensionaler Falschfarbenplot der Absorption in
Abhangikeit von der Verzogerung zwischen Anrege- und Abfrageim-
puls. Die Anregungsenergie betrug dabei 1.016 eV, bei einer Photo-
nenflussdichte von 4.5x10'° Photonen/cm?. Wiederum sind einzelne
Spektren in Abbildung (b) aufgetragen.

dung (4.12).

Nun stellt sich die Frage, ob man bei gegenlaufig-zirkularer Polarisationskonfigura-
tionen ein ahnliches Verhalten fiir das Leichtlochexziton finden kann. Die Ergebnisse
solch einer Messung sind in Abbildung zu sehen. Bei dieser Konfiguration zeigt
das Leichtlochexziton ein erstaunlich ahnliches Verhalten, wie das Schwerlochexziton
in Abbildung . Auch die zeitliche Anderung befindet sich im selben Regime.
Nun gilt es die Ursache dieser starken, oszillatorischen Signaturen zu evaluieren. Bei
der Anregung oberhalb der ersten Schwerlochresonanz verlasst man das Regime des
. adiabatic-followingd™]", wo die induzierte Polarisation dem elektrischen Feld des ein-
gestrahlten Impulses folgt, und man betritt das Feld der Rabi-Flops, wo die induzierte
Polarisation wahrend der Anwesenheit des elektrischen Feldes oszilliert [5]. Auf Grund
der Vielzahl an k-Zustanden innerhalb der exzitonischen Resonanz wird bei resonan-
ter Anregung nur ein Bruchteil der k-Zustande auch wirklich resonant angeregt. Die
Mehrzahl der k-Zustande ist gegeniiber der Anregungsenergie leicht verstimmt. Diese
energetische Verstimmung fiihrt zu vielen verschiedenen Rabi-Frequenzen, die in einer
Wellenvektor abhdngigen, allgemeinen Rabi-Frequenz zusammengefasst werden:

Q(k) = % (ME + ka—k’Pk’> : (4.6)
o

4adiabatic-following = adiabatisch folgend
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Abbildung 4.14: Abbildung (a): Messung mit gleicher Anregungsbedingung wie in
Abbildung , bloB mit gegenlaufig-zirkularer Polarisation und
bei einem Photonenfluss von 7x10%* Photonen/cm?. Die einzelnen
Spektren sind wiederum in Abbildung (b) aufgetragen.

In Ref. [5] wird gesagt, dass dies zu ausgepragten Interferenz-Effekten fiihren kann.
Somit werden wahrscheinlich die starken oszillatorischen Signaturen von den verschie-
denen Rabi-Oszillationen hervorgerufen. Zur Bestatigung dieser Hypothese bedarf es
allerdings fundierter theoretischer Berechnungen, die bis zum heutigen Zeitpunkt
noch ausstehen.

4.3 Zusammenfassung

Die Eingangs formulierte Motivation zur Untersuchung des Germaniummaterialssys-
tems beinhaltete als Fernziel einen optischen Modulator auf Siliziumbasis. Dafiir sollte
der schon in GaAs ausfiihrlich untersuchte AC Stark Effekt auf seine Existenz in Ger-
manium untersucht und fiir einen moglichen Modulator ausgenutzt werden. Die im
Zuge dieser Arbeit untersuchte Probe zeigt im Vergleich zu Literaturwerten von GaAs
einen uberraschend starken AC Stark Effekt. Dies ist eine direkte Konsequenz aus
der kiirzeren Dephasierungszeit in Germanium gegentiiber der in GaAs [6]. Der Ein-
fluss der Dephasierungszeit auf das gemessene Spektrum lasst sich wiefolgt erklaren:
Das gemessene Abfragespektrum ist gerade die Fouriertransformation des Polarisa-
tionsterms in Abfragerichtung. Wie in den vorherigen Abschnitten beschrieben, folgt
der AC Stark Effekt dem elektrischen Feld des Anregeimpulses. Dieser ist allerdings
im Vergleich zur Dephasierungszeit in GaAs (900fs) mit 150fs kurz. Die zeitliche
Integration iiber die Polarisation in Abfragerichtung mittelt nun liber den gesamten
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Zeitraum, womit ein GroBteil des AC Stark Effekts ausgewaschen wird. Die Dephasie-
rungszeit von Germanium lasst sicht mit Hilfe einer T,-Zeit Analyse der koharenten
Ostzillationen bestimmen [24], wobei sich herausstellt, dass die Dephasierungszeit von
Germanium mit 210 fs vergleichbar ist mit dem zeitlichen FWHM des Anregeimpul-
ses. Dadurch wird die Zeitintegration der Polarisation in Abfragerichtung vom AC
Stark Effekt dominiert und somit resultiert daraus eine starkere Blauverschiebung.
Weitere interessante Erkenntnisse brachten auch die Polarisationsabhanigen Messun-
gen. So konnte je nach Polarisationskonfiguration selektiv entweder das Schwerloch-
system oder das Leichtlochsystem stark blauverschoben werden. Dieses Verhalten
lasst sich sehr gut mit dem Diagramm in Abbildung erlautern. So treten ge-
rade dann starke Blauverschiebungen auf, wenn Pauli-Blockade und Hartree-Fock
Terme die abzufragenden Zustande dominieren. Dieses ist bei gleichlaufig-zirkularer
Polarisation das Schwerlochsystem und bei gegenlaufig-zirkularer Polarisation das
Leichtlochsystem. Allerdings konnte im Unterschied zu GaAs keine Rotverschiebung
festgestellt werden. Das selektive Schalten verspricht eine noch kiirzere Schaltzeit
zusatzlich zur ohnehin schon 6700fachen (1ns/150fs ~ 6700) schnelleren Schaltzeit
gegeniiber einen moglichen QCSE-Modulator.

Reduziert man die Anregungsenergie lasst sich eine Abnahme des AC Stark Effekts
beobachten. Zusatzlich verschwindet die koharente optische Verstarkung unterhalb
der Bandkante und das Ausbleichen der exzitonischen Resonanz nimmt ab. Das Ver-
halten ist sehr gut von GaAs bekannt und wurde z. B. in Ref. [6] ausfiihrlich behandelt.
Grundsatzlich lassen diese Ergebnisse den Schluss zu, dass die indirekte Natur von
Germanium keine wesentlichen Auswirkung auf den AC Stark Effekt hat.

Die abschlieBenden Messungen bei hochenergetischer Anregung (Anregung oberhalb
des 1s-Schwerlochexzitons) zeigten eine starke nichtlineare Antwort des Systems,
welches vermutlich auf vielfache Rabi-Oszillationen in diesem Regime zuriickzufiihren
ist. So dominieren bei den Messungen oszillatorische Signaturen die fiir das Heraus-
wachsen von vereinzelten Flanken aus den urspriinglichen exzitonischen Resonanzen
oder auch der koharenten, transienten Verstarkung verantwortlich sind. Bei diesen
Oszillationen handelt es sich jedoch nicht um die koharenten Oszillationen, auch wenn
diese sich im selben Zeitregime aufhalten [6]. Ausfiihrliche, theoretische Berechnun-
gen sollten Aufschluss iiber die Herkunft dieser stark ausgepragten Signaturen geben,
stehen allerdings bis zum heutigen Tage noch aus.
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5 HeiBe Locher

Dieses Kapitel befasst sich mit dem Effekt eines erst nach einigen Pikose-
kunden nach der Anregung auftretenden Ausbleichen der einzelnen exzito-
nischen Resonanzen in Germanium Quantenfilmen. Man befindet sich im
zeitlichen Regime der heiBen Ladungstrager, wo Abkiihleffekte der heiBen
Locher auf Gittertemperatur die optischen Signaturen dominieren.

5.1 Grundlagen der heiBBen Ladungstrager

Die Antwort des Systems nach der optischen Anregung lasst sich zeitlich in vier
Zeitregimes einteilen: das koharente Regime, das Regime der nichtthermisch verteil-
ten Ladungstrager, das Regime der heiBen Ladungstrager und schlieBlich der quasi-
stationdre Zustand. Der im vorherigen Kapitel behandelte AC Stark Effekt spielte
sich im koharenten Regime ab. Eine ausfiirhliche Analyse von Germanium im Regime
der nichtthermischen Ladungstragerverteilungen findet man in Ref.[31]. Dort wird
eine Streuzeit der Elektronen in die L-Taler unterhalb von 500 fs angegeben. Nach
etwa einer Pikosekunde geht man von einem thermalisierten Ladungstragersystem
aus, folglich lasst sich die energetische Verteilung der Ladungstrager mit der Fermi-
Dirac-Statistik beschreiben. Die Dynamik des Systems wird nun vom Abkiihlen der
Ladungstrager auf Gittertemperatur dominiert, womit man sich im Regime der hei3en
Ladungstrager befindet. AbschlieBend erreicht man den quasi-stationaren Zustand,
wo die Verteilungsfunktion der Ladungstrager sich auf den beobachteten Zeitskalen
nicht mehr andert. Die Abkiihlung des Ladungstragersystems wird an hand von soge-
nannten Kiihlkurven veranschaulicht. Bei diesen Kurven wird die Ladungstragertem-
peratur gegeniiber der Zeit aufgetragen. Solche Kiihlkurven lassen sich aus der Ener-
gieverlustrate des Ladungstragersystems an das Gitter berechnen (Abbildung ).
Dabei kann man die Kurven in zwei Bereiche aufteilen: der Bereich der optischen
Phononen und der Bereich der akustischen Phononen.

In Abbildung ist die Phononendispersion von Germanium aufgetragen. Die op-
tischen Phononen am [-Punkt besitzen eine Energie von 38 meV, dadurch wird
der Abkiihlungsprozess bei einer Ladungstragertemperatur oberhalb dieser Energie
von optischen Phononen dominiert (siehe Abbildung (5.1])). Dieser Prozess kiihlt
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Abbildung 5.1: In  Abbildung (a) ist eine berechnete Energieverlustkurve eines
Elektronen-Loch-Plasmas fiir GaAs bei einer Gittertemperatur von
2 K gezeigt. Das Plasma wurde mit einer Maxwell-Boltzmann Vertei-
lung approximiert. Abbildung (b) zeigt Kiihlkurven bei zwei verschie-
denen anfanglichen Ladungstragertemperaturen und Ladungstrager-
Phonon Kopplungskonstanten [49]. In Abbildung (c) sind experimen-
telle Kiihlkurven aus Lumineszenzmessungen von GaAs bei verschie-
denen Anregungsintensitaten gezeigt [26].

das System innerhalb weniger Pikosekunden auf eine Temperatur ab, die in et-
wa der optischen Phononenenergie entspricht. Sobald diese Energie unterschrit-
ten wird findet eine weitere Abkiihlung hauptsachlich durch akustische Phononen
statt. Energetisch liegen die akustischen Phononen weit unterhalb der optischen und
fallen zum -Punkt hin bis auf null ab(AbbiIdung. Konsequenter Weise wird
der Abiihlungsprozess stark verlangsamt und die Energieverlustrate an das Gitter
reduziert sich erheblich. Bei den gezeigten Kiihlkurven wurden allerdings erhebli-
che Annahmen gemacht, so wurde die Verteilung der Ladungstrager unter ande-
rem mit einer Maxwell-Boltzmann Verteillung angenommen. Dies ist bei hohen La-
dungstragerdichten nicht mehr gegeben, und die Verteillungsfunktion muss durch
die Fermi-Verteilung ersetzt werden. Durch die hohen Ladungstragerdichten kénnen
auBerdem vermehrt Streukandle auf Grund der Pauli-Blockade verboten sein, was
dann zu einer Reduktion der Ernergieverlustrate fiihrt. Ein weiterer nichtlinearer
Prozess, der erheblich die Energieverlustrate beeinflusst ist der sogenannte , Hot-
Phonorﬂ“—EfFekt [50]. So kann eine hohe Ladungstragerdichte zu einer starken, nicht-
gleichgewichts Phononen-Population am '-Punkt (hohe DOS siehe Abbildung (5.2))
fiihren, die auf Grund des geringen k-Vektors nur eine geringe Gruppengeschwindig-
keit aufweist und somit eine Reabsorption durch Ladungstrager sehr wahrscheinlich
macht [55, 12]. Somit fiihrt diese nichtgleichgewichts Phononenpopulation wieder-

THot-Phonon= engl. heiBe Phononen
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Abbildung 5.2: Berechnete Phononendispersion fliir Germanium mit dazugehoriger
DOS. Die hochste Energie besitzen die optischen Phononen am I-
Punkt mit 38 meV.

um zu einer Abnahme der Energieverlustrate und der Abkiihlungsgeschwindigkeit des
Ladungstragersystems auf Gittertemperatur. AuBerdem spielen bei hohen Ladungs-
tragerdichten Vielteilchenwechselwirkungs- und Abschirmungseffekte eine wichtige
Rolle. So kommt es zu Plasmon-Phononkopplung bei hohen Ladungstragerdich-
ten aber auch zu Abschirmungseffekten der Ladungstrager-Phononkopplung durch
das anwesende Plasma. Die Anwesenheit verschiedenartiger Plasmen (Schwerloch,
Leichtloch, Elektronen) und deren verschiedener Kopplungsstarke an das Gitter ver-
komplizieren das Abkiihlungsverhalten des Ladungstragersystems erheblich [14], 59].

Bei den im vorherigen Kapitel gezeigten Messungen zum AC Stark Effekt wiesen
die Spektren bei spaten Verzogerungszeiten eine langsame Abnahme der einzelnen
exzitonischen Resonanzen auf. Eine solche Messung der differentiellen Absorption ist
in Abbildung gezeigt. Die starke nichtlineare Zeitskala zeigt zu spaten Verzoge-
rungszeiten eine deutliche Abnahme der Absorption. Da es die selbe Messung wie die
vom AC Stark Effekt ist, handelt es sich bei der Probe wiederum um die Germanium
Mehrfachquantenfilm Probe #8009. Die indirekte Natur des Germaniums, wie Ein-
gangs erwahnt, veranlasst ein Streuen der Elektronen in das L-Tal innerhalb weniger
hundert Femtosekunden. Diese haben dann nur noch einen indirekten Effekt auf das
Absorptionsverhalten in Form von einer Bandkantenrenormalisierung hin zu geringe-
ren Energien und eine Verbreiterung der exzitonischen Resonanz. Deswegen kann es
sich bei der spaten Abnahme der Absorption nicht um ein Pauli-Blockade Effekt der
Elektronen handeln. Auf Grund der langsamen Dynamik des Absorptionsabfalls und
der langen Lebenszeit der Locher am [-Punkt liegt die Vermutung nahe, dass die
Abnahme der Absorption durch das abkiihlenden Lochsystem hervorgerufen wird, so
wie es in Abbildung modelhaft dargestellt ist. Dies gilt es zu Uberpriifen.
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Abbildung 5.3: Differentielles Absorptionsspektrum fiir verschiedene Verzogerungs-
zeiten. Zu spaten Zeiten beobachtet man eine langsame Abnahme

der Absorption.
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Abbildung 5.4: Vermeintlicher Prozess verantwortlich flir die spat auftretende Ab-
sorption an den niederenergetischen Ubergangen. Die nebenstehen-
den Graphen zeigen die Fermi-Verteilungen fiir die jeweilige Situation.
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5.2 Experimentelle Messungen

Samtliche Messungen erfolgten bei einer Temperatur von 4 K, die Anregungsbedin-
gungen wurden in der Intensitat und der Anregungsenergie des Anregeimpulses va-
rilert. Im Gegensatz zur Analyse des AC Stark Effekts wurden hier anstatt der Ab-
sorptionsspektren (aL(t)) die Transmissionsspektren (T (t)) verwendet.

Die Division des AaL-Signals durch die Anzahl der Quantenfilme ergibt die Anderung
der Absorption eines einzelnen Quantenfilms. Nach Gl. erhalt man die Trans-
mission und kann durch anschlieBender Subtraktion von eins (1 — T') die Absorption
eines einzelnen Quantenfilms extrahieren. Die Integration liber einen breiten Energie-
bereich einer Subbandabsorption ermdglicht es Verschiebungs- und Verbreiterungsef-
fekte zu kompensieren (siehe Abbilung (5.5))). Diese integrierte, zeitliche Absorption
wird dann ins Verhaltnis zur integrierten, nichtangeregten Absorption gesetzt:
(1= T(t,w))dw

Wi

TP To(w))dw

A (5.1)

Dadurch erhalt man die prozentuale Anderung der Oszillatorstarke, die direkt mit den
anwesenden Ladungstragern im Quantenfilm in dem jeweiligen Energiebereich korre-
liert ist. Da allerdings die Kontinuumszustande des energetisch niedrigeren Subbandes
die des hoheren Subbandes iiberlagert, ist eine Aussage iiber die absolute Besetzung
innerhalb eines Subbandes aus den Messdaten nicht moglich. Somit ist eine Abnahme
der Absorption beim ersten Leichtlochsubband nicht zwangslaufig einhergehend mit
einer Besetzung dieses Bandes, sondern kann auch von den Kontinuumszustanden
des ersten Schwerlochbandes resultieren. Dennoch gibt die Anderung der Absorption
einen Hinwels liber die Besetzung und somit uiber die Temperatur des Ladungstrager-
systems an.

Anfanglich gilt es zu verifizieren, ob es sich bei der Abnahme der Absorption wirklich
um das abkiihlende Lochsystem handelt. In Abbildung sind dafiir drei Mes-
sungen gegeniibergestellt, wobei jeweils die Anregungsenergie bei gleichbleibender
Photonenflussdichte variiert wurde. Die Anregungsenergie lag bei den ersten bei-
den Messungen unterhalb der Bandkante. In den Diagrammen sind die Transienten
der einzelnen Subbander zu sehen. Es ist ein deutlicher Unterschied zwischen den
ersten beiden Messungen, und der dritten Messung zu erkennen. Im Gegensatz zur
dritten Messung, ist bei den Messungen mit einer Anregung unterhalb der Band-
kante und niedriger Photonenflussdichte keine spate Dynamik in der Absorption zu
beobachten. Erst bei hohen Photonenflussdichten zeigt sich eine Anderung der Ab-
sorption, die fiir die ersten beiden Messungen gleiche Werte annimmt. Allerdings ist
diese Abnahme wesentlich geringer im Vergleich zur Messung mit einer Anregung
oberhalb der Bandkante. Dieses Verhalten bestatigt die Annahme, dass es sich um
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Abbildung 5.5: In der Abbildung ist die integrierte Absorption fiir das 1s-Schwerloch
mit den Kontinuumszustanden dargestellt. Die Integrationen iliber die
anderen einzelnen Zustinde ist auf Grund der Uberlagerung mit den
Kontinuumszustanden der niederenergetischen Niveaus fehlerbehaf-
tet.

das auf Gittertemperatur abkiihlende Lochsystem handelt. Die Locher bei der Anre-
gung unterhalb der Bandkante entstammen keinem direkten Ubergang, sondern sind
ein Resultat der 2-Photonenabsorption in die Quantenfilme, in die Barrieren und in
das Silizium, die bei hohen Intensitaten verstarkt auftritt. Um den Einfluss der 2-
Photonenabsorption bei der nachfolgenden Analyse ausschlieBen zu konnen, werden
nur die Transienten bei geringen Photonenflussdichten betrachtet. Schon in den Mes-
sungen von Abbildung wird deutlich, dass sich das Abkiihlen des Lochsystems
auf extrem langen Zeitskalen abspielt. Um die Abkiihlungszeiten naher zu untersu-
chen, sind in Abbildung (5.7) die Transienten des ersten Schwerlochsubbandes fiir
verschiedene Photonenflussdichten und einer Anregungsenergie von 0.963 eV aufge-
tragen. Die Halbwertszeiten flir den Absorptionsabfall sind im Vergleich zu GaAs,
bei dhnlichen Temperaturen des Ladungstragersystems (um die 400 K) um GroBen-
ordnungen erhdht (Abbildung (5.1))). Eine weitere bemerkenswerte Beobachtung ist
die sinkende Halbwertszeit bei steigender Intensitat. Dies entspricht nicht den in der
Einleitung geauBerten Erwartungen.

Im zweiten Diagramm in Abbildung ist die Abnahme der Absorption in Abhangig-
keit der Intensitat aufgetragen. Zu hoheren Intensitaten hin zeigt der Verlauf der
Kurve ein sattigendes Verhalten. Durch diese Sattigung im untersuchten Subband-
Bereich wird die abkiihlende Dynamik des Lochsystems iiberlagert und somit die
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Abbildung 5.6: Vergleich der einzelnen Subband-Transienten fiir verschiedene Anre-
gungsenergien. Nur bei starken Photonenflussdichten ist eine Absorp-
tionsabnahme zu spaten Zeiten bei Anregung unterhalb der Bandkan-
te zu beobachten.

Halbwertszeit verfalscht. Dies bestatigt auch das zweite Diagramm, bei dem die
Halbwertszeit gegeniiber der Intensitat aufgetragen ist. Erst bei einem Einsetzen
des sattigenden Verhaltens ist eine starke Anderung der Halbwertszeit zu erkennen.
Um dennoch eine Aussage liber die Abkiihlzeit bei den hohen Intensitaten zu tref-
fen, muss man sich die Dynamik der hoherliegenden Energieniveaus anschauen. In
Abbildung ist das zeitliche Absorptionsverhalten des Leichtlochsubbandes auf-
getragen. Diese Transienten zeigen mehr Dynamik als die des Schwerlochsubbandes.
So erkennt man bei geringen Anregungsintensitaten ab ca. 100 ps eine Zunahme der
Absorption. Dies ist ein Indiz fiir den Abkiihlvorgang im Lochsystem. Die Abfallkurven
bei hohen Anregungsintensitaten zeigen nun dahnlich hohe Halbwertszeiten wie die Ab-
fallkurven bei geringen Anregungsintensitaten in Abbildung . Dies untermauert
die Vermutung des Auffiilleffekts des unteren Subbandbereichs bei hohen Intensitaten
(siehe auch modelhafte Darstellung in Abbildung (5.4])). Bemerkenswerterweise be-
deutet dies allerdings auch, dass die Abkiihlzeiten fiir die verschiedenen Intensitdten
sich nur geringfligig unterscheiden und somit um mindestens eine GroBenordnung
langsamer sind als z.B. in GaAs.

Zusatzlich ist in Abbildung , a) bei geringen Anregungsintensitaten noch ein
langsames Einsetzen der Rekombination der Ladungstrager zu erkennen. So nimmt
dort die Absorption ab einer Nanosekunde graduierlich zu. Die vollstandige Erholung
des Systems spielt sich allerdings auBerhalb des zeitlichen Auflosungsvermdgens der
Messapparatur ab.

Ein Vergleich des Absorptionsabfalls bei verschiedenen Anregungsenergien erfolgt in
Abbildung . Der Einfluss einer hoheren Anregungsenergie bei gleicher Intensitat
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Abbildung 5.7: Abbildung (a): Intensitatsstudie des Absorptionsabfalls beim ers-
ten Subband. Das Abfallverhalten bei hohen Intensitaten ist deut-
lich erhoht. Abbildung (b): Halbwertszeit des Absorptionsabfalls in
Abhangigkeit der Zeit. Im Inset ist die maximale Absorptionsabnahme
fiir die verschiedenen Intensitdaten aufgetragen. Die Graphen geben
Hinweis auf eine Uberlagerung des Abkiihleffekts durch einen Auffiill-
effekt.
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Abbildung 5.8: Transienten des Absorptionsabfalls fiir den Leichtlochsubbandbereich.
Die Transienten bei geringen Intensitaten weisen eine Ab- und Zunah-
me der Absorption auf, eine Folge des abkiihlenden Lochsystems. Die
Dynamik bei hohen Intensitaten ist deutlich verlangsamt, was die An-
nahme des Auffiilleffekts untermauert.
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Abbildung 5.9: Analyse des Einflusses der Anregungsenergie bei gleicher Intensitat. In
Abbildung (a) lag die Anregungsenergie bei 0.965 meV bei einer Pho-
tonenfluss dichte von 4.5x10'° Photonen/cm?. In Abbildung (b) lag
die Anregungsenergie bei 1.08 meV und gleicher Photonenflussdichte.
Wie erwartet nimmt die Ladungstrageranzahl bei hoherer Anregungs-
energie zu.

fiihrt, wie erwartet, zu einem Anstieg der angeregten Ladungstrager im System und
somit zu einer starkeren Abnahme der Absorption zu spaten Zeiten. Die Rekombi-
nation der Ladungstrager, obwohl sie liber den gesamten Energiebereich gleichmaBig
ablauft, ist nur bei den hoheren Subbandern zu beobachten. Der Grund dafiir ist
die auf Femtosekundenskala stattfindende Thermalisierung des Lochsystems durch
Coulomb-Streuprozesse [58]. Sie verlangsamt nur scheinbar die Rekombinationsrate
der energetisch tieferliegenden Subbandzustande. Auch wenn das Fermi-Niveau sich
bei den verschiedenen Anregungsenergien erheblich voneinander unterscheidet, weist
die Abkiihlungskurve des Lochsystems keine signifikante Anderung auf. Somit wird
weder durch Erhohung der Intensitat noch durch Erhohung der Anregungsenergie im
hier beobachteten Regime eine Anderung des Abkiihlungsprozesses beobachtet.

5.3 Zusammenfassung

Die Messungen haben gezeigt, dass der spate Absorptionsabfall durch das auf Git-
tertemperatur abkiihlende Lochsystem hervorgerufen wird. Dabel ist der Verlauf des
Abkiihlprozesses im Vergleich zu GaAs Messungen bei ahnlichen Anregungsbedingun-
gen um GroBenordnungen verlangsamt. Es fillt dabei auf, dass selbst bei einer Uber-
schussanregungsenergie von 9 meV der Absorptionsabfall erst nach etwa 10 ps ein-
setzt (Abbildung (5.9))). Dieses Verhalten deutet auf ein sehr heiBes Lochsystem hin,
welches die Uberschussanregungsenergie weit iibersteigt. Eine Erkldrung des schein-
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baren Energiegewinns im Lochsystem liefert das L-Tal im Materialsystem. Dieses
befindet sich energetisch 154 meV unterhalb des -Tals. Die Streuzeiten der Elek-
tronen in das energetisch giinstigere L-Tal betragen wenige hundert Femtosekunden
und die intraband Thermalisierungszeiten liegen auf der gleichen Zeitskala. Der Ener-
gietliberschuss des L-Tals liefert also die notige Energie, um das Lochsystem weit tiber
die vermeintlichen 9 meV Uberschussenergie zu heizen. Der langsame Abfall I4sst sich
dann durch den , hot-phonon*“-Effekt und der fehlenden Frohlichwechselwirkung, auf
Grund der rein kovalenten Bindungen in Germanium erklaren.

Bei den Messungen konnten zwei weitere Phanomene beobachtet werden, die die
reine Abkiihldynamik (iberlagerten. Hohe Anregungsintensitaten fiihrten zu einem
Auffiilleffekt der unteren Subbandzustande und lieBen dann schnellere Abkiihlzeiten
vermuten. Bei der Betrachtung der hoherliegenden Zustande allerdings zeigten sich
ahnliche Abkiihlhalbwertszeiten wie bei den Messungen mit geringer Anregungsin-
tensitat. Zusatzlich konnte ab einer Verzogerungszeit von 1ns eine Zunahme der
Absorption beobachtet werden. Diese Zunahme ist durch die eintretende Rekomabi-
nation der Ladungstrager zu erklaren. Diese Rekombination erfolgt gleichwahrschein-
lich tiber die gesamten Subbander, so wird die Zunahme der Absorption, auf Grund
der schnellen Thermalisierung des Lochsystems zuerst bel den energetisch hoherlie-
genden Subbandern beobachtet.
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6 Optische Verstarkung

Der Laser auf Silizium ist seit Jahren ein angestrebtes Ziel der Halbleiter-
physik. Ein solcher Laser ist ein entscheidender Schliissel fiir eine On-Chip
optische Datenverarbeitung. Germanium ist dabei ein vielversprechendes
Materialsystem zur Realisierung solch eines Lasers. Das folgende Kapitel
beschaftigt sich mit der optischen Verstarkung in dotiertem Germanium
Volumenmaterial.

6.1 Einleitung

Silizium ist der Grundbaustein samtlicher Datenverarbeitungstechnik. Silizium besitzt
allerdings im Gegensatz zu vielen |lI-V-Halbleitern eine indirekte Bandstruktur, die
fuir eine Laseranwendung sehr ungeeignet ist. Silizium ist aber ein weitverbreiteter,
giinstiger Rohstoff und verfiigt mit SiO, liber ein natives Oxid mit hervorragenden
Isolationseigenschaften. Zudem entwickelt sich die Siliziumtechnik nun schon seit 40
Jahren stetig weiter. Aus diesen Griinden ist ein Verzicht auf Silizium nicht ratsam
und technologisch zur Zeit unmaoglich. Folgerichtig bleibt fiir die optische Datenver-
arbeitung nur eine Hybridlosung tbrig, die Silizium weiterhin fiir die elektronischen
Komponenten und ein weiteres Materialsystem fiir die optischen Komponenten ver-
wendet. GroBe Anstrengungen im vergangenen Jahrzehnt haben erste erfolgreiche
Ansatze diesbeziiglich hervorgebracht: Eine LED aus Erbium dotiertem Silizium [61],
der Silizium-Raman-Laser [46] oder die erfolgreiche Integration von IlI-V-Halbleitern
auf Silizium [28]. All diese Ansatze haben aber nicht zu verachtende Nachteile; der
Silizium-Raman-Laser hat nur eine geringe Effizienz, auBerdem ist die fehlende Fahig-
keit zur Miniaturisierung unbefriedigend. Bei der Integration von IlI-V-Halbleitern auf
Silizium fehlt die CMOS-Kompatibilitat, auch das Wachstumsverfahren ist verhalt-
nismaBig aufwendig, da mindestens zwei Reaktoren notwendig sind. Erbium scheidet
auf Grund seiner insgesamt geringen Verstarkungswerte, die sehr lange Wechselwir-
kungslangen wie in Faserlasern verlangen, fiir eine On-Chip-L6sung aus. Wie in dem
vorherigen Absatz bereits erwahnt, ist Silizium ein indirekter Halbleiter und lange
Zeit war man der Meinung, dass eine Besetzungsinversion als notwendige physikali-
sche Grundlage fiir Laseraktivitat in einem solchen Material nicht moglich ist. Erst
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kirzlich veroffentlichte Beobachtungen lassen vermuten, dass dieses Dogma (iber-
dacht werden muss: Im Jahre 2009 wurde bei Ge/SiGe-Heterostrukturen zum ersten
Mal transiente optische Verstarkung gemessen [30]. Germanium ist trotz seiner in-
direkten Natur sehr interessant fiir optische Anwendungen. Nicht nur Germanium
Quantenfilme wie in Ref. [30], sondern auch Germanium Volumenmaterial, wie im
Folgenden gezeigt wird, zeigen ein hohes Potential fiir die Realisierung eines Lasers
auf Silizium.

6.2 Grundlagen

Der fiir die optische Verstarkung verantwortliche Prozess ist die stimulierte Emis-
sion von Photonen. Dieser bei Einstrahlung von Licht in ein angeregten Halbleiter
auftretende Effekt tritt in Konkurrenz zu zwei weiteren Prozessen: die erneute Ab-
sorption und die spontane Emission eines Photons. Bei der Evaluierung der optischen
Verstarkung geht man von einem stationaren System aus und man befindet sich somit
im letzten zeitlichen Abschnitt eines angeregten Halbleiters. Im stationaren Zustand
lasst sich die Haufigkeit der drei auftretenden Prozesse mit Hilfe einer Ratengleichung
wie folgt bestimmen:

fiy = —Bo1mp| E(w)|? — A1ano + Brom |E(w)|? = —h; =0, (6.1)

ny und n, sind die Besetzungen des Grund- und Endzustandes und die Koeffizien-
ten Ao, Bio und By, die Ubergangswahrscheinlichkeiten des jeweiligen Prozesses.
Uberwiegt die stimulierte Emission gegeniiber der Spontanen, so kommt es zu einer
Verstarkung des eingestrahlten Lichts. Die Bedingung dafiir ist die sogenannte Be-
setzungsinversion n, > ny.

Da bei der Absorption und Emission von elektromagnetischen Licht nur ein sehr gerin-
ger Impulsiibertrag erfolgt sind die hohen Besetzungen von Elektronen und Lochern
an ahnlichen k-Punkten fiir eine solche Inversion erforderlich. Bei direkten Halbleitern,
wie GaAs, ist dies fiir hohe Anregungsdichten am -Punkt erfiillt, in indirekten Halb-
leitern, wie Silizium und Germanium, liegt das globale Minimum des Leitungsbandes
allerdings nicht am -punkt (siehe Abbildung (2.3))). Dadurch ist die Voraussetzung
fuir eine Besetzungsinversion nicht mehr gegeben, und die spontane Emission ist die
dominierende Kraft. Vergleicht man die in Abbildung gezeigten Bandstruktu-
ren von Silizium und Germanium, so lasst sich ein wichtiger Unterschied ausmachen.
Germanium besitzt am -Punkt ein lokales Minimum. Zusatzlich betragt die energe-
tische Differenz wischen L- und '-Punkt im Vergleich zu Silizium lediglich 150 meV.
Dementsprechend liegt es nahe, die Germaniumbandstruktur so weit zu manipulieren,
bis eine Besetzungsinversion moglich wird.

Eine Moglichkeit die Bandstruktur zu manipulieren ist die gezielte Verspannung des
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Abbildung 6.1: Mit Hilfe von n-Dotierung werden die L-Taler mit Elektronen gefiillt.
Nach der Anregung besitzen die Elektronen auf Grund von Diffusi-
onsstromen nun eine endliche Aufenthaltswahrscheinlichkeit am -
Punkt, um im bestmoglichen Fall eine Besetzungsinversion zu erzie-
len.

Kristallgitters, wie sie in Kapitel beschrieben wurde. Allerdings lassen sich Gitter-
verspannungen nur bis zu einem gewissen Grad einstellen, danach wachst der Kristall
nicht mehr homogen. Die mogliche einstellbare Verspannung reicht leider nicht aus,
um die Differenz zwischen den beiden Talern vollstandig zu kompensieren. Somit
bedarf es weiterer Mittel, um eine Besetzungsinversion zu erzielen. Durch gezielte
n-Dotierung gelingt dies. Die zusatzlichen sich im Leitungsband befindenden Elek-
tronen fiillen das L-Tal und heben damit das Fermi-Niveau stark an (Abbildung (6.1])).
Dadurch erhoht sich das Fermi-Niveau nach der optischen Anregung soweit, das Dif-
fusionsstrome zwischen dem '-Tal und den L-Talern einsetzen, die folglich fiir einen
groBen Anteil der angeregten Elektronen eine endliche Aufenthaltswahrscheinlich-
keit am -Punkt garantieren. Bei ausreichend hohen Anregungsdichten ist es somit
moglich eine Besetzungsinversion am [-Punkt zu erzielen. Basierend auf diesem Prin-
zip fiihrt eine hohere Umgebungstemperatur zu einer breiteren Fermi-Verteilung des
Elektronensystems; folglich steigt die Aufenthaltswahrscheinlichkeit der Elektronen
am [-Punkt weiter an, woraus eine verbesserte Quanteneffizienz resultiert.

6.3 Experimentelles

Die bel den Messungen untersuchte Probe ist die in Kapitel beschriebene, do-
tierte Germanium Volumenmaterial Probe #56427. Die Temperatur wird bei den
Messungen auf 7 K eingestellt. Durch zwei Gitter, die gezielt die einzelnen spektra-
len Komponenten unterschiedlich lange Wege laufen lassen, wird der urspriinglich
150 fs lange Anregeimpuls auf 80 ps gestreckt. Damit befindet sich die Anregung im
quasi-stationaren Regime und die erhohte Transmission durch Pauli-Blockade wird
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Abbildung 6.2: Zeitliche Entwicklung der optischen Verstarkung in der Pro-
be #56427. Der minimale Aal-Wert wird mit -0.3 kurz nach der
Anregung erreicht. Nach etwa 2ns ist keine Verstarkung mehr zu

beobachten.
08 Dotierung T T T
4x10" cm™ ]
0.6 2x10"° cm® 7
2x10"® cm®
0.4 1x10' cm’®

0.0 —we

_0.4-....I....l....l....l....
080 085 090 095 1.00 1.05
Energie (eV)

Abbildung 6.3: Anrege-Abfrage-Spektren fiir verschiedene Proben mit unterschied-
lichem Dotierungsgrad im Vergleich mit dem Verstarkungsspek-
trum von der Probe #56427. Keine andere Probe weist optische
Verstarkung auf, es wird lediglich die Transparenz erreicht. Auffallig
ist die erhohte Unterbandkantenabsorption.
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Abbildung 6.4: Absorptionsspektren der angeregten, p-dotierten Germaniumprobe.
Nach der Anregung zeigt sich eine starke, breitbandige Anhebung
der Absorption. Die Unterbandkantenabsorption in den n-dotierten
Proben ist also ein Resultat der Anregung der erzeugten Locher in
hohere Zustande.

reduziert. Die einzelnen zeitlichen Spektren der Messung bei einer Photonenfluss-
dichte von 1x10*8Photonen/cm? und einer Anregungsenergie von 0.968 meV sind in
Abbildung gezeigt.

Man erkennt deutlich, dass die Absorption der Probe in den ersten 80 ps auf einen ne-
gativen AaL-Werte von -0.3 ansteigt, korrespondierend mit einer optischen Verstarkung
des eingestrahlten Lichts in einem Energiebereich von 0.82meV bis 0.93 meV. Die
Verstarkungswerte, sowie die zeitliche Dynamik sind vergleichbar mit denen in typi-
schen IlI-V-Halbleitern, allerdings bei wesentlich geringeren Photonenflussdichten.
Der zweite Teil der Messungen befasst sich mit dem Einfluss des Dotierungsgrades.
Die dabel untersuchten Proben besitzen sowohl hohere, als auch niedrigere Dotier-
dichten. In Abbildung (6.3 sind die Spektren der einzelnen Proben gezeigt. Diese
zeigen jeweils den fiir die Probe minimal erzielten alL.-Wert.

Lediglich fiir die Probe #56247 konnte eine optische Verstarkung festgestellt werden,
die anderen Proben erreichten maximal die Transparenz. Auffallig ist auch die Ab-
sorption unterhalb der Bandkante nach erfolgter Anregung. Diese Absorption hemmt,
oder in den meisten Fallen verhindert komplett eine optische Verstarkung. Diese Un-
terbandkantenabsorption resultiert entweder von den angeregten Elektronen oder
den angeregten Lochern. Die freie Ladungstragerabsorption von Elektronen erfolgt
in Germanium hauptsachlich phononen-assistiert im L-Tal, wahrend bei den Lochern
Uberginge von den Leicht- und Schwerlochbindern in das Split-Off Band moglich
sind [60]. Um die Ursache der Unterbandkantenabsorption naher zu ergriinden wird
eine p-dotierte Probe untersucht. Dementsprechend befasst sich der letzte Teil dieses
Kapitels der p-dotierten Probe #56456. Abgesehen von der Dotierung, unterschei-
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det sich die Probe nicht von der Probe #56427. Die Anregungsbedingungen ent-
sprechen ebenfalls den Messbedingung der Probe #56427. Die zeitlichen Spektren
sind in Abbildung gezeigt. Uberraschender Weise zeigt sich ein inverser Effekt
gegeniiber der n-dotierten Probe. Die Absorption wird breitbandig stark erhéht und
klingt erst nach mehreren 100 ps ab. Dieser Effekt ist anscheinend die verstarkte Var-
riante der Unterbandkantenabsorption. So werden die erzeugten Locher vom Schwer-
und Leichtlochband in energetisch hohere Zustiande angeregt. Auf Grund der flach
verlaufenden Lochbander erfolgt diese Absoprtion in einem breiten Spektralbereich.
Dieser Effekt wurde bereits im Jahre 1957 von Newman und Tyler identifiziert [43].

6.4 Zusammenfassung

Es konnte gezeigt werden, dass durch gezielte Verspannung und Dotierung eine Be-
setzungsinversion in Germanium Volumenmaterial moglich ist. Dabei wurden Verstarkungs-
werte dhnlich denen von IlI-V-Halbleitern erreicht. Auf Basis solch einen Materials ist
es mitlerweile Gelungen einen Laser zu bauen [35]. Somit ist Germanium ein vielver-
sprechender Kandidat fiir die erfolgreiche Integration eines Lasers auf Silizium. Der
nachste Schritt ist es, die Besetzungsinversion elektrisch zu erzielen.

Die anderen Messungen haben ebenfalls interessante Ergebnisse geliefert, so konn-
te die Unterbandkantenabsorption eindeutig der Anregung der Locher in energetisch
hohere Zustande zugeordnet werden. Gerade die Untersuchung der p-dotierten Probe
brachte dies eindrucksvoll zur Schau. Die nichtvorhandene optische Verstarkung bei
hoher n-dotierten Proben im Vergleich zur Probe #56427 lasst sich durch schlechte-
re Materialqualitat und erhohte Inhomogenitaten erklaren. Somit besteht ein duBerst
sensibles Verhalten zwischen Verspannung und Dotierungsgrad. Grundsatzlich soll-
ten hoherdotierte Proben eine bessere Quanteneffizienz aufweisen. SchlieBlich war das
Verstarkungsmaterial beim ersten Germanium-Laser auch wesentlich héherdotiert als
die Probe #56427 [35]. Mitlerweile sind weitere Untersuchungen an verschiedenen
Germanium Konstitutionen durchgefiihrt worden [22, [16], 53], 21]. Diese Entwicklung,
die in den letzten beiden Jahren stattgefunden hat ldsst hoffen, dass Germanium der
lange gesuchte Schliissel fiir die Integration von optischen Bauelemente auf Silizium
ist. Hierfiir sprechen auch die CMOS-Kompatibilitat von Germanium, der energe-
tische Abstand der direkten Bandliicke (einstellbar auf die Telekomfrequenz [56]),
sowie die mittlerweile sehr guten Wachstumsmethoden.
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Es konnte gezeigt werden das Germanium nicht nur ein vielversprechender Kandi-
dat fiir die Siliziumphotonik ist, sondern auch ein sehr interessantes Material zur
Untersuchung fundamentaler, physikalischer Phanomene. Germanium zeigt einen gi-
gantischen AC Stark Effekt, welcher rein kohdrent ist und somit sich schon nach
150 fs vollstandig erholt. Die dabei erzielten Bandkantenverschiebungen von bis zu
150 meV sprechen fiir das groBe Potential von Germanium als ultraschnellen, breit-
bandigen optischen Modulator. Bei der Anregung oberhalb der Bandkante konnten
weitere interessante koharente Effekte beobachtet werden, welche in der Form noch
in keinem Halbleitermaterial zu sehen waren. Allerdings bleibt einem, ohne eine rigoro-
se Vielteilchentheorie, ein vollkommenes Verstandnis verwahrt. Dennoch sind weitere
Untersuchungen erstrebenswert.

Desweiteren konnte eine optische Verstarkung in n-dotiertem Germanium Volumen-
material nachgewiesen werden und somit die Ergebnisse von Liu et al. [35] bestatigen.
Damit ist es erwiesen, dass ein Laser auf Siliziumbasis zu kostengiinstigen Bedingun-
gen grundsatzlich moglich ist. Trotzdem ist es bis zu einer komerziellen Anwendung
noch weit. So ist zu klaren, warum die Probe mit geringerer Dotierung optische
Verstarkung gezeigt hat und die hoherdotierten Proben nicht. Dieses Ergebnis ist
auch im Vergleich zu Ref. [35] iiberraschend, da die dort verwendete Probe wesent-
lich hoherdotiert war. Das zeigt, dass das Zusammenspiel zwischen Dotierung und
Verspannung dabeil der entscheidende Faktor ist. Zusatzlich muss das homogene
Wachstum dieser beiden Parameter iiber die gesamte Probe noch stark verbessert
werden, da die optische Verstarkung nur in einem geringen ortlichen Bereich der
Probe beobachtet wurde. AuBerdem bereiten parasitdre Effekte wie die liber den
gesamten Spektralbereich auftretende Loch-Interbandabsorption Probleme, die die
optische Verstarkung teilweise wieder reabsorbiert. Das Fernziel bleibt ein elektrisch
angeregter Germaniumlaser auf Siliziumbasis und erst dann ist eine kommerzielle An-
wendung realistisch.

Letztendlich wurde beobachtet, dass die indirekte Natur von Germanium erheblichen
Einfluss auf die Ladungstragerabkiihlung auf Kristallgittertemperatur hat. So zeigt
sich, dass das Lochsystem sich weit iiber die Uberschussenergie der Anregung auf-
heizt. Der Grund dafiir ist der Energiegewinn der Elektronen durch Streuung in das
154 meV energetisch tiefere L-Tal. Die gesamte Abkiihlung des Ladungstragersy-
tems lauft dann um GroBenordnungen langsamer ab als bei GaAs. Diese langsame
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Abkiihlung wird einem starken Hot-Phonon-Effekt im Germanium zugeschrieben.
AbschlieBend ist zu sagen, dass Germanium, trotz der schon langen wissenschaftli-
chen Interesse an diesem Material, noch viel Raum fiir Untersuchungen im Bereich
der Ultrakurzzeitspektroskopie und der Siliziumphotonik bietet.
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