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1 Einleitung

Seit ihrer Erfindung in den sechziger Jahren des 20. Jahrhunderts haben Halblei-
terlaser eine rasante Entwicklung vollzogen und sind in eine Vielzahl von Anwen-
dungsgebieten vorgedrungen. Laserdioden in optischen CD- und DVD-Laufwerken
bieten in der Unterhaltungselektronik qualitativ hochwertige Audio- und Videowie-
dergabe zu geringen Preisen und ermdglichen Computern die Speicherung grofier
Datenmengen auf transportablen Medien. In der Telekommunikation erlauben op-
tische Glasfasernetze in Verbindung mit Laserdioden die Ubertragung hochster
Datenmegen iiber grofe Entfernungen und machten erst so den iiberwéltigenden
Erfolg des Internets seit Mitte der neunziger Jahre moglich. Laserdioden mit spe-
ziell abgestimmten Emissionswellenldngen finden vielfdltige Anwendungen in der
Spektroskopie und Analysetechnik, erleichtern mittels Bar-Code-Scannern Logis-
tikaufgaben und ermoglichen Laserdruckern gleichzeitig hohe Druckqualitéat und -
geschwindigkeit. Hochleistungslaserdioden eignen sich als effiziente Pumplichtquel-
len fiir eine Vielzahl von Lasertypen und werden fiir die Materialbearbeitung einge-
setzt. Laserprojektorsysteme versprechen zukiinftig riesige Bildgrofen bei bislang
unerreichter Bildschérfe.

Trotz all dieser Erfolge gibt es jedoch nach wie vor betrachtliche Herausforderungen
fiir die weitere Entwicklung von Laserdioden und ihrer Anwendungsméglichkeiten.
Zwei Aspekte der zukiinftigen Entwicklung sollen in dieser Arbeit ndher untersucht
werden. Die erste Herausforderung ist der Wunsch nach kostengiinstigen optischen
Netzwerken fiir den Kurz- und Mittelstreckenbereich. Existierende optische Daten-
netzwerke setzen auf eine Dateniibertragung bei Wellenléngen von 1,31 um bzw.
1,55 um, vorgegeben durch die Dispersions- bzw. Absorptionsminima bestehen-
der Glasfasern. Die hierfiir bislang verwendeten Laserdioden auf InP-Basis sind
allerdings in verschiedenen Punkten nicht optimal. Schlechte thermische FEigen-
schaften und Schwierigkeiten bei der Realisierung von oberflichenemittierenden
Laserbauformen setzen dem weiteren Entwicklungspotenzial und den Moglichkei-
ten zur Kostenminimierung Grenzen. Anwendungen fiir den Endverbraucher sind
bisher meist wenig attraktiv. Seit Jahren wird daher intensiv nach preisgiinstigeren
Alternativen fiir dieses Materialsystem geforscht.

Als besonders vielversprechend hat sich in den vergangenen Jahren das Material-
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system (Galn)(NAs) auf Galliumarsenidsubstraten herausgestellt, welches erstmals
1996 beschrieben wurde [Kon96h|. Dieses stellt Laserstrukturen mit guter Tempe-
raturcharakeristik, grofer absoluter und differenzieller Verstéarkung sowie schneller
Modulationsfahigkeit in Ausssicht, wihrend die weit entwickelte GaAs-Technologie
dank dielektrischer Spiegel aus AlAs / GaAs-Schichten die einfache und kosten-
giinstige Realisierung auch oberflichenemittierender Laser ermoglicht. Kommerzi-
elle Laserdioden im Bereich 1,3 yum sind bereits erhéltlich und neuere Forschungen
erschliefsen auch den Bereich grofserer Wellenléngen. Aber nicht nur fiir Laserdi-
oden scheint dieses Materialsystem aufserordentlich vielversprechend. Auch Anwen-
dungen im Bereich der Photovoltaik, der Nahinfrarot-Photodetektoren sowie fiir
Heterobipolartransistoren liegen nahe. Allerdings gehort (Galn)(NAs) zur Materi-
alklasse der sogenannten verdiinnten Nitride. Unter ihnen versteht man eine Reihe
von [II-V-Halbleitern, bei denen ein kleiner Prozentsatz des Gruppe-V-Elements
durch Stickstoff substituiert ist. Diese neuartigen, metastabilen Materialien zeich-
nen sich durch eine duferst komplexe Bandstrukturbildung aus, deren Physik bis
heute noch nicht vollstsdndig verstanden ist. Ein besseres Verstdndnis der reichhal-
tigen und oft ungewthnlichen Physik dieser neuen Klasse von Halbleitern ist uner-
laRlich, um die gezielte Entwicklung von Bauelementen auf Basis von (Galn)(NAs)
voranzutreiben.

Eine andere Herausforderung ist die Verbindung von Laserdioden mit der Silizium-
technologie. Silizium ist unangefochten das kommerziell bedeutendste Halbleiter-
materialsystem, das mit Ausnahme spezieller Anwendungen in der Leistungs- und
Hochfrequenzelektronik fast den gesamten Markt der Mikroelektronik beherrscht.
Im Bereich der Optoelektronik sind seine Moglichkeiten jedoch beschrankt. Als
indirekter Halbleiter ist Silizium ein sehr schlechter Lichtemitter, so dass Laser-
und effiziente Leuchtdioden nicht einfach realisiert werden kénnen. Dennoch ist
die Vorstellung, die Generierung und Detektierung von Licht mit einer effizienten
Datenverarbeitung auf einem einzigen, kostengiinstigen Chip vereinigen zu kon-
nen, iiberaus verlockend. Daher werden Losungen fiir Laser auf Siliziumbasis seit
Jahren intensiv erforscht. Durchschlagende Erfolge, die den Weg zu kommerziell
nutzbaren Technologien weisen konnten, sind jedoch bislang nicht gelungen.

In dieser Arbeit werden Beitrage zu diesen beiden wichtigen Themengebieten der
Halbleiterlaserforschung présentiert. Zunéchst werden in Kapitel B die wichtigsten
theoretischen und experimentellen Grundlagen der in dieser Arbeit verwendeten
Messmethoden vorgestellt, wihrend das Kapitel B einen kurzen Uberblick iiber
den aktuellen Wissensstand der Physik verdiinnter Nitride gibt. In Kapitel B wer-
den Untersuchungen zur transienten Dynamik der optischen Verstarkung sowohl
in konventionellen III-V-Halbleitern als auch (Galn)(NAs)-Heterostrukturen vor-
gestellt. Die zeitliche Entwicklung der optischen Verstirkung in Halbleitern ist ein



Gebiet, welches bislang wenig bearbeitet wurde. Dennoch ist es von entscheiden-
der Bedeutung sowohl fiir die gezielte Entwicklung neuer Laserstrukturen als auch
fiir das allgemeine Verstandnis von Ladungstriagerdynamiken bei hohen Dichten.
Ein solches Verstéandnis erlaubt die vertiefte theoretische Beschreibung und damit
auch das zielgerichtete Design zukiinftiger Halbleiterlaserstrukturen. Der Vergleich
des Materialsystems (Galn)(NAs) mit konventionellen (Galn)As-Heterostrukturen
erlaubt dabei die Evaluierung der grundsétzlichen dynamischen Eigenschaften die-
ser neuen Materialien im Hinblick auf bisherige Konzepte fiir Laserstrukturen.
Das angewandte Verfahren der differenziellen Transmissionsspektroskopie gibt da-
bei einen direkten Zugriff auf die Entwicklung des optischen Materialgewinns auf
Piko- und Nanosekundenzeitskalen.

Das Kapitel B widmet sich dem Themengebiet der Halbleiterlaser auf Siliziumbasis.
In ihm wird als vielversprechender Zwischenschritt zu diesem Ziel die Machbar-
keit von Halbleiterlasern auf Grundlage von Galliumphosphid untersucht. Galli-
umphosphid ist ein indirekter I1I-V-Halbleiter von dem bekannt ist, dass er in ho-
her Qualitat auf Silizium epitaktisch abgeschieden werden kann. Ein GaP-basierter
Laser ist also ein Laser, der sich auf Silizium {ibertragen lassen konnte. Messun-
gen zur Lichtverstiarkung und Laseraktivitdt bei optischer Anregung in derartigen
GaP-Heterostrukturen werden diskutiert.

Kapitel @ stellt erste Untersuchungen zur differenziellen Transmission von Multi-
quantenfilmstrukturen vor, deren Quantenfilme in sogenannten Braggstrukturen
angeordnet sind. Diese Experimente geben erste Einblicke auf Einfliisse optischer
Anregungen auf die Transmission von Halbleiterheterostrukturen im Falle starker
Lichtkopplung, ein Gebiet das bislang noch nicht Thema theoretischer Untersu-
chungen war.

Im anschlielenden Kapitel [ wird die Ladungstrigerdynamik von diversen ver-
diinnten Nitriden weiter beleuchtet. Der Schwerpunkt liegt hier auf den Unter-
schieden und Gemeinsamkeiten, die zwischen den Materialsystemen Ga(NAs) und
(Galn)(NAs) bestehen. Das angewandte Verfahren der Differenziellen Transmis-
sionspektroskopie erlaubt dabei auch die Untersuchung von Proben, die den ge-
bréuchlicheren Verfahren der zeitaufgelosten Photolumineszenz nicht zugdnglich
sind. Die Arbeit schlieft mit einer Zusammenfassung und einem Ausblick in Ka-
pitel






2 Experimentelle und
theoretische Grundlagen

2.1 Transiente Absorptionsspektroskopie

Eine Messung der zeitlichen Entwicklung der Absorption eines Halbleiters ist
mittels der transienten Absorptionsspektroskopie, auch als Anrege-Abfrage- oder
Pump-Probe-Spektroskopie bekannt, moglich [Sha96, Muk95, [Haul|. Bei dieser
Technik misst man die durch eine optische Anregung hervorgerufene Anderung
der Transmission durch eine zu untersuchende Probe. Es handelt sich dementspre-
chend um ein differenzielles Verfahren. Es ist ein hervorragendes Mittel, direkt
Informationen iiber Ladungstragerdynamiken und Besetzungen von Zusténden zu
gewinnen, da die optischen Eigenschaften eines Festkorpers von seiner elektroni-
schen Struktur bestimmt sind. Im Folgenden sollen das Prinzip der spektral aufge-
16sten transienten Absorptionsspektroskopie dargelegt und der im Rahmen dieser
Arbeit verwendete Versuchsaufbau vorgestellt werden.

Das Messprinzip

Durchdringt Licht mit einer anfénglichen Leistung P, eine zu untersuchende Pro-
be, so wird es durch Absorptionsprozesse innerhalb der Probe und Reflexionen an
Grenzschichten, insbesondere der Probenoberfliche, geschwécht. Unter Vernach-
lassigung von Mehrfachreflexionen ergibt sich die transmittierte Leistung Pr zu

Pr=Py-e k. ﬁu —R;). (2.1)

i=1

Hier ist o der Absorptionskoeffizient, L die Dicke des absorbierenden Materials und
R; das Reflexionsvermogen der einzelnen Grenzschichten. Wird die Probe zusétz-
lich optisch angeregt, kommt es bei hinreichend groffer Anregungsdichte zu einer
Anderung der Transmission, da sich sowohl der Absorptionskoeffizient als auch der
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Brechungsindex und damit die Reflexion &ndern. Die transmittierte Leistung Prp
in diesem Falle betragt dann

k
Prp = By - e (etBa)l, H(l — (R, + AR)) . (2.2)

=1

Wenn sich nur die Absorption &ndert und R konstant bleibt, vereinfacht sich Glei-
chung Z2 zu

k
Prpw Py T80 TT1 - Ry). (2.3)

=1

Misst man die transmittierte Leistung durch die zu untersuchende Probe sowohl
im angeregten als auch im nichtangeregten Fall, so kann die Grofe —AaL wie folgt
bestimmt werden.

PTP ef(aJrAa)L
= (2.4)

P
= —AalL =1n (PLT];> : (2.5)

Eine Messung der zeitlichen Entwicklung des differenziellen Transmissionssignals
ist moglich, wenn sowohl Anrege- und Abfragestrahl in Form kurzer Lichtpulse
vorliegen. Durch den Anregeimpuls wird ein —Aa«al induziert, welches mit der
Zeit iiber Rekombinations- und Relaxationsprozesse wieder abgebaut wird. Die
Schwichung des Abfrageimpulses hdngt in diesem Fall davon ab, mit welcher Zeit-
verzogerung zur Anregung er auf der Probe auftrifft. Transiente Daten kénnen
nun gewonnen werden, indem mehrere differenzielle Spektren mit unterschiedlicher
Zeitverzogerung aufgenommen werden. Die erreichbare Zeitauflosung ist durch die
Impulsdauer des Abfragestrahls und die Genauigkeit, mit der die Verzégerung
zwischen Anregung und Abfrage eingestellt werden kann, begrenzt. Fiir die Un-
tersuchung der zeitlichen Dynmik ist es hierbei wichtig, dass die Impulsdauern
kurz gegeniiber den charakteristischen Relaxationszeiten des untersuchten Systems
sind. Man nutzt daher vorzugsweise Ultrakurzpulslaser, welche Impulsdauern von
einigen Pikosekunden bis hinab zu 10 fs bieten. Diese sind nétig, da sich Ladungs-
tragerdynamiken in Molekiilen und Festkorpern auf diesen Zeitskalen bewegen.



2.1 Transiente Absorptionsspektroskopie

Verschluss Anregung

Verzogerungs-

strecke Probe

Abfrage

Abbildung 2.1: Prinzip der Anrege-Abfrage-Spektroskopie. Fin Laser liefert kurze
Lichtimpulse, die tiber einen Strahlteiler in zwei Arme aufgeteilt
werden. Der intensivere Strahl wird zur Anrequng der Probe, der
schwdchere zur Abfrage derer Eigenschaften verwendet. Fine Ver-
zogerungsstrecke erlaubt es, den Zeitversatz zwischen den Impusen
ZU varieren.

Differenzielle Transmission

In Gleichung wird davon ausgegangen, dass die Anderungen der Transmission
im Wesentlichen auf die Absorptionséinderungen zuriickzufiihren sind, das Refle-
xionsvermogen aber gleich bleibt. Diese Annahme ist nicht notwendigerweise fiir
alle Proben und Anregungsbedingugen gleichermafen giiltig und eine Auswertung
nach Gleichung wiirde falsche Werte liefern. Sofern man die Grofe AR nicht
getrennt bestimmen kann, kann es daher sinnvoller sein, die differenzielle Trans-
mission AT'/Ty als Messgrofe heranzuziehen. Diese beschreibt die Anderung AT
der Transmission Ty = Pro/FPy durch die optische Anregung, macht aber im Ge-
gensatz zu Gleichung keine Annahme tiber die direkte physikalische Ursache
dieser Anderung. Definiert wird sie als:

AT _Tp—Ty _ Pre—Pro 26)
T To Pro '

Man gibt diese Grofe haufig an, wenn man primér an zeitlichen Entwicklungen
und spektralen Positionen des differenziellen Signals interessiert ist, nicht aber an
dessen absoluter Grofe.
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Prinzipieller Messaufbau

Ein schematischer Aufbau eines Anrege-Abfrage-Experiments ist in Abbildung 211
dargestellt. Ein geeignetes Lasersystem liefert ultrakurze Impulse, die iiber einen
Strahlteiler in zwei Teile aufgespalten werden. Der stéirkere Anregestrahl (Pump)
wird auf die zu untersuchende Struktur fokussiert und erzeugt hier ein —AalL.
Uber eine Verzogerungsstrecke kann die optische Wegstrecke variiert und so der
exakte Zeitpunkt des Eintreffens des Anregeimpulses eingestellt werden. Ein me-
chanischer Verschluss (Shutter) erlaubt, den Anregestrahl ein- und auszuschalten.
Die Leistung des Abfrage-Impulses wird nach der Probe mittels eines geeigne-
ten Detektors gemessen und das differenzielle Signal nach Gleichung oder 20
berechnet. Da die Zeitauflosung allein durch die verwendeten Impulsdauern und
die Genauigkeit der Verzogerungsstrecke gegeben ist, ist es ausreichend, einen zei-
tintegrierenden Detektor zu verwenden. Eine Messung des zeitlichen Verlaufs der
einzelnen Impulse ist nicht notwendig.

Spektrale Auflésung

Bei einem Aufbau wie in Abbildung EZTl dargestellt erfolgt die Anregung und die
Abfrage bei ein- und derselben Wellenldnge. Der Absorptionskoeffizient « ist aber
eine Funktion der Wellenldnge. Daher ist es hédufig wiinschenswert, —AaL auch
bei anderen Wellenlangen als derjenigen der Anregung zu messen. Hierzu gibt
es eine Vielzahl von Moglichkeiten. Ist man nur an einem kleinen Bereich rund
um die Anregungswellenlédnge interessiert, reicht oft bereits die durch die Fourier-
Transformation gegebene spektrale Breite eines ultrakurzen Lichtimpulses aus. So
ist beispielsweise ein 100fs Impuls bei einer Zentralwellenldnge von 800nm ist be-
reits etwa 8nm breit. Je kiirzer der Impuls desto breiter auch das Spektrum. Al-
ternativ kann man auch die Anrege- und Abfrageimpulse iiber nichtlineare opti-
sche Effekte gegeneinander verstimmen. Fiir eine grofere Verstimmbarkeit bieten
sich neben einfacher Frequenzverdopplung oder -verdreifachung fiir den Anrege-
puls optische parametrische Verstarker (OPAE) oder Oszillatoren (OPOE) an, die
eine kontinuierliche Variation der Wellenldnge ermoglichen und so die Bestimmung
der Grofke —AalL in einem breiten Spektralbereich erlauben. Alternativ kann man
auch miteinander synchronisierte Laser gleicher Repetitionsrate aber unterschied-
licher Wellenlénge verwenden.

Die in dieser Arbeit verwendete Methode, differenzielle Spektren zu erhalten, ist
die Weifilicht-Anrege- Abfrage-Spektroskopie. Bei dieser nutzt man an Stelle ei-

lengl. fiir Optical Parametric Amplifier
2engl. fiir Optical Parametric Oscillator
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nes Laserimpulses ein wesentlich breiteres Weifslicht-Superkontinuum. Dieses wird
tiber Selbstphasenmodulation (SPM) aus dem Abfragestrahl erzeugt [Eic93]. Die
SPM beruht auf dem nichtlinearen optischen Kerr-Effekt, welcher besagt, dass der
Brechungsindex n eines transparenten Mediums intensitatsabhangig ist. Er ist in
erster Ndaherung gegeben durch:

n=ng+ng-I. (2.7)

ny ist der sogenannte Kerr-Koeffizient und ny der Brechungsindex fiir kleine In-

tensitdaten. Bei einem kurzen, intensiven Laserimpuls dndert sich damit der Bre-
chungsindex wéahrend des Impulses. Dieses fiihrt zu einer zeitabhéngigen Phase
und der Impuls moduliert sich eigenstdndig. Es kommt zu einer Schwankung der
momentanen Frequenz des Impulses um die Zentralfrequenz und damit zu einer
Verbreiterung des urspriinglichen Spektrums des Impulses. Die Breite eines solches
Spektrums kann dabei bis zu mehreren pum betragen. In Abbildung ist exem-
plarisch ein solches Weiklichtspektrum gezeigt, das durch Fokussierung von 120fs
Laserimpulsen bei 800nm auf einen 0,5 mm dicken Saphirkristall erzeugt wurde.

2.2 Experimentelle Realisierung

Der in dieser Arbeit verwendete Aufbau fiir transiente Absorptionsmessungen ist in
Abbildung 3 schematisch dargestellt. Basis ist ein regeneratives Verstérkersystem
der Firma Spectra-Physics. Es liefert Laserimpulse von ca. 120 fs voller Halbwerts-
breite (FWHME) bei einer Repetitionsrate von 1kHz in einem Wellenlédngenbereich
von 750 bis 850nm. Die mittlere Ausgangsleistung bei 800 nm betragt etwa 750 bis
800mW, also 750 bis 800 pJ pro Impuls. Unter Berticksichtigung der Impulsdauer
ergeben sich damit Spitzenleistungen im Gigawattbereich. Uber ein diinnes Glasp-
lattchen wird der Strahl in zwei Teile aufgespalten, die dann den Anrege- bzw. den
Abfragestrahl bilden.

Der wesentlich stéarkere Abfragestrahl wird in einem OPA des Typs TOPAS der
Firma Lightconversion eingekoppelt. Er konvertiert iiber das Prinzip der Parame-
trischen Verstarkung den eingehenden Strahl mit einer Wellenlédnge von 800 nm in
zwei Strahlen unterschiedlicher Wellenlénge. Fiir die Wellenlédngen dieser beiden
Strahlen, Signal und Idler genannt, gilt die Beziehung

! 1 (2.8)
800nm  Asignat  Ardier ‘

3engl. fiir Full Width at Half Mazimum
4Travelling Wave Optical Parametric Amplifier of Superfluorescence
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Abbildung 2.2: Weifilichtspektrum erzeugt durch einen 120fs Laserimpuls bei
800nm in einem Saphirkristall. Die Energie pro Impuls betrigt et-
wa 0,5 ud. Es zeigt sich ein breites Spektrum mit Komponenten bis
tber 1500nm. Der Einbruch der Intensitdt unterhalb 1000nm ist
durch einen absorptiven Kantenfilter Schott RG1000 vm Strahlen-
gang bedingt. Im sichtbaren Bereich sind mit bloffem Auge sdmtli-
che Farben zu erkennen bis hin zum Blau-Violetten.

>

(Galn)As - Photodiodenzeile m \
Spektrometer

_ Verzogerungs-
Regenerativer strecke Probe
Verstarker

Spiegeloptiken

Saphir -

Abbildung 2.3: Versuchsaufbau fiir transiente Absorptionsmessungen.

da die zur Wellenldnge invers proportionale Photonenenergie in Summe erhalten
bleiben muss. Beide Strahlen sind linear und senkrecht zueinander polarisiert. Es
ist Konvention, den Strahl mit der kiirzeren Wellenlénge hierbei als Signal zu be-
zeichnen. Der Verstimmbereich des TOPAS liegt kontinuierlich zwischen 1120 nm
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2.2 Experimentelle Realisierung

bis 1600 nm fiir den Signal-Strahl und 1600 nm bis 2700 nm fiir den Idler-Strahl.
Dariiberhinaus ist es mittels eines zusitzlichen BBOA-Kristalls moglich, eine Fre-
quenzverdopplung SHGH) eines der beiden Strahlen oder aber eine Summenfre-
quenzbildung (SFGH) des Idlers -Strahls mit dem urspriinglichen Laser durch-
zufithren. Hierdurch steht mit Ausnahme eines kleinen Fensters um 1120 nm ein
kontinuierlicher Verstimmbereich von 565 nm bis 2700 nm zur Verfiigung. Dieses
erlaubt die Anregung verschiedener zu untersuchender Proben bei definierbaren
Wellenléngen. Da Signal und Idler den TOPAS kolinear verlassen, werden diese
iiber Polarisatoren voneinander getrennt.

Der Anregestrahl durchlduft zundchst eine optische Verzogerungsstrecke und wird
dann iiber eine Linse von 10cm bis 30 cm Brennweite auf die Probe fokussiert.
Die Grofe des Anregeflecks betrigt hierbei je nach Experiment zwischen 20 pym
und 300 pm FWHM. Die Verzogerungsstrecke ist {iber einen Retroreflektor reali-
siert, der auf einen schrittmotorgetriebenen 1m-Lineartisch der Marke Luge LM
von Parker-Hannifin montiert ist. Eine microstepping-fahige Unidex11 der Firma
Aerotech erlaubt die Positionierung des Retroreflektors mit einer Schrittweite von
125 nm, entsprechend einer inkrementellen Zeitverzogerung der Lichtimpulse von
etwa 0,85 fs.

Der Abfragestrahl wird zunéchst mit einer Leistung von etwa 0,5mW auf einen
Saphirkristall fokussiert und so ein breites Weiflicht-Superkontinuum erzeugt. Das
nach dem Saphir stark divergente Abfragelicht wird mittels sphéarischer Hohlspiegel
zunéchst kollimiert und dann auf die Probenoberfliche fokussiert. Die Fokusgro-
fse ist hier deutlich kleiner als die des Anregestrahls, um eine inhomogene Anre-
gungsdichte iiber das Profil des Abfragestrahls zu verhindern. Mittels geeigneter
Kanten- und Grauglasfilter wird das Signal soweit abgeschwécht, dass es zu kei-
nen unerwiinschten Anregungen der Probe oder etwaigen nichtlinearen Effekten
kommt. Um stérende Reflexionen der Probenoberfliche und insbesondere Fabry-
Perot-Moden zu unterdriicken, kann die Probe gegebenenfalls beziiglich des Anre-
gestrahls im Brewsterwinkel justiert werden. Allerdings fiihrt dies zu einer gering-
fiigigen Verschlechterung der zeitlichen Auflésung, da der Impuls auf Grund der
rdumlichen Ausdehnung nicht an allen Stellen des Fokus simultan auf die Probe
auftrifft.

Das transmittierte Licht wird dann mittels achromatischer Linsen eingesammelt
und in einem 50cm-Gitterspektrometer Acton500i der Firma Roper-Scientific spek-
tral aufgelost. Hierzu stehen Gitter zwischen 801/mm und 9001/mm zur Verfiigung.
Als Detektor wird eine (Galn)As-Photodiodenzeile mit 512 Pixeln von je 50 ym

53-Bariumborat, chem. 3-BaBsOy
Sengl. fiir Second-Harmonic Generation
Tengl. fiir Sum-Frequency Generation
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Breite verwendet, die eine hohe Sensitivitdt von 900 nm bis 1650 nm bietet. Fiir
Anwendungen bei kiirzeren Wellenléngen kann alternativ auch eine Silizium-CCDH
genutzt werden. Um die Probe auch innerhalb des untersuchten Spektralbereichs
anregen zu konnen, sind Anrege- und Abfragestrahl senkrecht zueinander polari-
siert. Mittels eines Glan-Thompson- oder Glan-Laser-Polarisators wird eventuelles
Streulicht aus dem Anregestrahl vor dem Spektrometer in der Detektion unter-
driickt.

Die verschiedenen fiir die Errechnung der Groke —AaL notwendigen Spektren
konnen durch selektives Blockieren der beiden Strahlen iiber mechanische Shutter
gemessen werden. Die Belichtungszeit der Einzelspektren betrigt tiblicherweise
zwischen 100ms und 200 ms. Da das Weifllicht-Superkontinuum relativ anfallig
fiir Schwankungen ist, wird die Messgrofe —AaL mehrmals bestimmt und dann
gemittelt. Ublicherweise werden 20 bis 60 Spektren aufgenommen. Es laft sich
damit eine Genauigkeit von etwa 5 - 1073 erreichen, entsprechend einer relativen
Anderung des transmittierten Signals von 0,5%. Die Messzeit betriigt zwischen
einer halben und drei Minuten pro Zeitschritt, so dass die komplette Messung
einer Transienten typischerweise 30 Minuten bis 2 Stunden in Anspruch nimmt.

Zusatzlich notwendige lineare Absorptionsspektren fiir die Bestimmung der zeitauf-
gelosten optischen Verstarkung konnen ebenfalls in diesem Aufbau bestimmt wer-
den. Dazu wird das Weiklichtspektrum jeweils mit und ohne Probe im Strahlengang
gemessen. Alternativ wird ein Absorptionsspektrum in einem anderen Aufbau be-
stimmt, bei dem das Licht einer Halogenlampe zunéchst in einem Monochromator
spektral zerlegt und dann die Transmission dieses Lichts durch die Probe mittels
eines Germaniumdetektors und eines Lock-In-Verstérkers bestimmt wird.

2.3 Datenkorrekturen

Hintergrund und Photolumineszenz

In einem realen Experiment stellt man fest, dass die Ergebnisse nach Gleichung 220
dadurch verfélscht werden, dass im Detektor nicht ausschlieflich das Licht des Ab-
fragestrahls detektiert wird. Auch unerwiinschtes Streulicht aus dem Anregestrahl
oder Licht aus der Umgebung kann in den Detektor gelangen, was zu einem Hin-
tergrundsignal fiihrt. Selbst wenn dieses vollstdndig eliminiert wird, weist die Pho-
todiodenzeile noch einen sogenannten Dunkelstrom auf, der ebenfalls ein endliches
Hintergrundsignal Pgg liefert. Hinzu kommt, dass der Anregestrahl in der Probe

8engl. fiir Charge-Coupled Device
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2.3 Datenkorrekturen

Photolumineszenz hervorrufen kann, die ebenfalls mit einer zuséitzlichen Leistung
Ppr, im Detektor wahrgenommen wird. Diese storenden Hintergrundsignale miis-
sen bei der Berechnung der differenziellen Absorption beriicksichtigt werden. Sie
werden gemessen, indem man das Signal des Detektors ohne das Weiflicht auf-
zeichnet. Je nachdem, ob man dabei den Anregestrahl ein- oder ausschaltet, erhélt
man so Ppy, und Ppgg. Gleichung ist mit Hilfe dieser Hintergrundspektren wie
folgt zu modifizieren

(2.9)

PTP - PPL)
(PTO — Ppa

Chirp

Das verwendete Weifslicht-Superkontinuum zeichnet sich auf Grund seiner Erzeu-
gung im Allgemeinen durch einen zeitlichen Chirp aus. Betrachtet man nur einen
spektral engen Bereich, so erscheint das Weiklicht weiterhin als ein kurzer Lichtim-
puls mit einer zeitlichen Lénge, die der des erzeugenden Laserimpulses vergleichbar
ist. Spektral integriert ist der Impuls jedoch deutlich linger und die momentane
Zentralwellenlénge bzw. -frequenz verschiebt sich innerhalb der Impulsdauer. Da-
her kommt auch die Bezeichnung Chirp (engl. zirpen). Fiir ein DTS-Experiment
bedeutet dies, dass verschiedene Wellenldngen des Abfragelichts zu unterschiedli-
chen Zeiten auf der Probe ankommen. Dadurch wird die Interpretation transienter
Spektren erschwert, da je nach Auspriagung des Chirps und der betrachteten Zeits-
kalen verschiedene Stellen im Spektrum verschiedene Verzogerungszeiten zwischen
der Abfrage und der Anregung reprasentieren. Gegebenenfalls mufs dieser Chirp
also gemessen und numerisch aus den Daten heraus korrigiert werden.

Eine Messung des Chirps erfolgt, indem man die induzierte Absorption des Weifs-
lichts in einem Material betrachtet, welches in dem zu untersuchenden Spektral-
bereich transparent ist fiir Einphotonenprozesse, nicht aber fiir Zweiphotonenpro-
zesse. In diesem Fall kann ein Elektron durch ein Photon aus dem Anregestrahl
voriibergehend in einen virtuellen Zustand und dann durch ein weiteres Photon aus
dem Abfragestrahl in einen reellen Zustand angeregt werden. Die Lebensdauer des
virtuellen Zustands ist durch die Heisenberg’sche Unschéarferelation gegeben und
ist wesentlich kleiner als die in dieser Arbeit verwendeten Impulsdauern. Dement-
sprechend erfolgt eine induzierte Zweiphotonenabsorption nur bei einem direkten
zeitlichen Uberlapp von Anregung und Abfrage und liefert ein scharfes negatives
Signal fiir —AaL. Das Maximum dieses Signals wird im Rahmen dieser Arbeit
als ¢ = 0 definiert. Es ist anzumerken, dass es sich bei der Zweiphotonenabsorp-
tion um einen nichtlinearen Effekt handelt, der von der Stérke des Abfragestrahls

13
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Abbildung 2.4: Induzierte Zweiphotonenabsorption in GaP.

Oben: Ein starkes negatives —AaL-Signal wird bei zeitlichem
Uberlapp mit dem Anregeimpuls erzeugt, welcher als t = 0 defi-
niert wird.

Unten: Das gleiche Spektrum nach einer numerischen Chirpkor-
rektur.

abhéngt. Damit ist die Grundvoraussetzung, sich im Bereich der linearen Optik
fiir den Abfragestrahl zu bewegen, fiir Gleichung 211 bzw. nicht mehr gegeben.
Eine Auswertung der Spektren ist daher in diesem Fall nur schwer méglich.
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Substrateffekte

Eine Schwierigkeit bei der Interpretation der differenziellen Absorptionsspektren
ergibt sich aus dem Umstand, dass die optische Anregung nicht nur die zu un-
tersuchenden Quantenfilme sondern auch das Substrat beeinflussen kann. Die im
Rahmen dieser Arbeit verwendeten GaAs-Substrate sind fiir Photonen mit Energi-
en unterhalb der Bandliicke (E¢=1,42eV) nominell transparent. Insofern sollte das
Substrat nicht beeinflusst werden, wenn die optische Anregung bei Wellenléngen
oberhalb von 870 nm stattfindet.

Fithrt man jedoch ein differenzielles Absorptionsexperiment mit einem reinen
GaAs-Substrat bei einer Anregungswellenldnge von 1075 nm durch, so sind auch
unterhalb dessen Bandkante deutliche induzierte Signale zu beobachten. Wie in
Abbildung zu erkennen, setzt sich diese Antwort im Wesentlichen aus zwei
Anteilen zusammen. Der erste Teil ist eine induzierte Zweiphotonenabsorption
wihrend des Uberlapps von Anrege- und Abfrageimpuls, wie bereits in Abschnitt
LTl erlautert. Der zweite Signalanteil besteht in einem negativen —AaL-Beitrag
und ist ausschlieklich bei hoheren Anregungsdichten zu beobachten (vergl. auch
Abb. Z3)). Mégliche Ursachen fiir diesen Effekt gibt es mehrere: Zum einen wer-
den Ladungstréager im Substrat durch Zweiphotonenabsorption angeregt, die dann
von langlebigen Storstellenzustdnden eingefangen werden und eine induzierte Ab-
sorption im Substrat bewirken. Weiterhin kann der Anregestrahl auf Grund seiner
hohen Intensitéit eine thermische Linse im Substrat bewirken, welche die Einkop-
peleffizienz des Abfragestrahls in die Detektion verschlechtert und so ebenfalls ein
negatives differenzielles Signal erzeugt. Damit geht einher, dass anregungsinduzier-
te Anderungen des Brechungsindexes zu einer Modifikation der Reflexion fiihren.
Ebenfalls weist das Substrat einen so genannten Bandkantenausldufer durch Un-
ordnungen und Verunreingungen zu grokeren Wellenléngen bzw. geringeren Ener-
gien hin auf. Dieser bewirkt eine geringe Restabsorption in der Groéfenordnung
von 1em™! [Brd|. Eine solche Absorptionskonstante ist zwar viel kleiner als die ty-
pischen Absorptionskonstanten oberhalb der Bandkante, welche iiblicherweise im
Bereich 10* cm™ liegen [Brd|, aber dafiir ist das Substrat auch um etwa drei Gro-
fsenordnungen dicker als die Gesamtdicke der Quantenfilme, die hier typischerweise
bei ca. 100 nm liegt. Damit unterliegt das Substrat natiirlich auch photoindizierten
Effekten, die im Experiment detektiert werden koénnen.

Real misst man dementsprechend also nicht direkt die Grofe —AaL der zu unter-
suchenden Struktur, sondern ein —AalL|, £ welches auch die verschiedenen Sub-
stratbeitrage —Aagupstrat Lsubstrat Umfasst. Letzterer ist hierbei ein Sammelterm,
der alle Effekte umfasst, die nicht auf die Quantenfilme zurtickzufiihren sind, selbst
wenn es sich dabei nicht im eigentlichen Sinne um eine Absorption handelt. Sofern
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Abbildung 2.5: Differenzielle Absorption eines Galliumarsenid-Substrats unterhalb
der Bandkante (Eq(300K) = 1,42¢eV) bei Raumtemperatur. An-
requng bei 1075nm /1,15¢€V.

man sich im Bereich der linearen Optik bewegt sind diese Beitrige additiv. Fiir
die in dieser Arbeit untersuchten Quantenfilmstrukturen bedeutet dies

C¥L|eff = _aMQWLMQW + &SubstratLSubstrat ) (2 10)

_AaL|eff = _AaMQWLMQW - AO‘SubstratLSubstrut .

Fiir eine Auswertung miissen die unerwiinschten Beitrige des Substrats vom ei-
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gentlich relevanten Signal abgezogen werden. Hierbei kommt einem zu Hilfe, dass
die substratbedingten Signalbeitréige, aufter bei sehr grofsen Anregungsdichten im
Bereich der Bandkante, nur sehr langsam mit der Wellenlénge variieren und die
haufig scharfen Beitrage der Quantenfilme von diesem Signal deutlich unterscheid-
bar sind.

Korrekturen werden im Rahmen dieser Arbeit daher mittels einer linearen Inter-
bzw. Extrapolation des Signals aus den Bereichen des Spektrums vorgenommen, an
denen keine auf die Quantenfilme zuriickzufithrenden Effekte zu beobachten sind.
Gerade im Bereich oberhalb von 1000 nm sind die Fehler dann relativ klein, sofern
man keine extrem breiten Spektralbereiche betrachtet. Als hilfreich erweist sich,
dass die Antwort des Substrats nur sehr langsam relaxiert. Die hiermit verbunde-
nen Zeitskalen sind wesentlich langer als die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten
Zeiten, die bis maximal 3 ns reichen. Damit ist es gegebenenfalls moglich, das Si-
gnal zu langen Zeiten, bei denen die Quantenfilmantwort bereits abgeklungen ist,
zusétzlich zur Korrektur oder zumindest zur Fehlerabschétzung heranzuziehen.
Trotz der Korrekturen vermindern Substrateffekte die erreichbare Auflésung. Sind
diese klein oder nicht vorhanden, sind Genauigkeiten fiir —AaL bis 0,005 erreich-
bar. Treten diese Artefakte jedoch starker zu Tage, so kann die mogliche Auflésung
schnell 0,02 oder noch schlechter werden.

2.4 Deutung und Theorie der transienten
Absorption

2.4.1 Physikalische Deutung der differenziellen Absorption

Die Groke —AaL kann durch verschiedene physikalische Prozesse induziert wer-
den, welche unterschiedliche Beitrége liefern. Beim Ausbleichen der Absorption
handelt es such um eine Verringerung der Absorption, die entweder durch das so
genannte Pauli-Blocking oder iiber stimulierte Emission hervorgerufen wird. Er-
steres ist durch den fermionischen Charakter von Elektronen und Léchern bedingt,
da das Pauli-Prinzip besagt, dass keine zwei Fermionen den gleichen Quantenzu-
stand besetzen konnen. Ist also ein energetisch hochliegender Zustand FE; bereits
auf Grund einer optischen Anregung besetzt, so kann aus einem Grundzustand Ej
heraus keine Anregung eines Ladungstréagers in diesen hinein mehr erfolgen. Bei
der stimulierten Emission handelt es sich im Wesentlichen um die Umkehrung der
Absorption: Ein Ladungstrager aus besagtem angeregten Zustand E; wird in den
unbesetzen Grundzustand FEj iiberfiihrt, wenn er einem resonanten Lichtfeld der
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Abbildung 2.6: Mechanismen der differenziellen Absorption. Pauli-Blocking b) und
stimulierte Emission c¢) erzeugen ein positives —AaL, Photoab-
sorption und Zweiphotonenabsorption d) dagegen ein negatives.
Renormalisierungseffekte e) fihren zum Schieben von optischen
Ubergingen und konnen je nach Wellenlinge sowohl positive als
auch negative Signale erzeugen. Unter bestimmten Umstdinden kén-
nen auch Oszillatorstirken mit den Besetzungen von Zustinden
verdandert werden.

Energie hw = F, — Ey ausgesetzt wird. Hierbei wird dem einwirkenden Lichtfeld
ein Photon entsprechend der Ubergangsenergie zugefiigt und es somit verstérkt.
Beide Prozesse erzeugen ein positives —AaL, erhohen also die Transmission.

Induzierte Absorption ist hingegen ein Effekt, der eine negatives —Aa L-Signal be-
wirkt. Hierbei werden durch die optische Anregung der Probe zusétzliche Absorp-
tionskanéle eroffnet. Man unterscheidet prinzipiell zwischen der photoinduzierten
Absorption (PA) und der induzierten Zwei-Photonen-Absorption (TPAH. Bei der
PA wird durch die Besetzung angeregter Zustdnde die Absorption in weitere Zu-

Yengl. fiir Two-Photon Absorption)
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stande ermoglicht. Liegt beispielsweise Zustand FE, oberhalb von FEy, so fiihrt eine
Besetzung von FE; dazu, dass nun Licht der Energie hw = E, — E; absorbiert
werden kann, indem ein Elektron vom Niveau E; ins Niveau FEs tberfiihrt wird.
Bei der Zweiphotonenabsorption kommt es zu einer simultanen Absorption eines
Photons aus dem Anrege- und dem Abfragestrahl. So konnen Anregungen in Zu-
stande stattfinden, die iiber einen Einphotonenprozess energetisch nicht erreichbar
waren. Bei einem zeitaufgelosten Experiment ist dies natiirlich nur moglich, wenn
sich Anrege- und Abfrageimpuls zeitlich tiberlappen. In Halbleitern kann weiterhin
noch eine Bandkantenrenomalisierung auftreten. Es handelt sich dabei um einen
Vielteilcheneffekt, der besagt, dass sich die Bandliicke eines Halbleiters bei hohen
Ladungstragerdichten verkleinert. Hinzu kommt, dass auf Grund von Besetzun-
gen von Zustianden auch Oszillatorstirken von optischen Ubergéingen Anderungen
erfahren konnen. Dies fithrt ebenfalls zu einer Anderung der Absorption. Eine sche-
matische Ubersicht iiber diese Effekte und ihre Auswirkungen auf ein differenzielles
Absorptionsspektrum ist in Abbildung zu finden.

Optische Verstirkung

Bei einem Laser hat man es im aktiven Medium nicht mit einer Absorption, sondern
mit einer Verstarkung des Lichtfelds zu tun. Infolge einer Besetzungsinversion iiber-
wiegen stimulierte Emissions- die Absorptionsprozesse. Mathematisch entspricht
dies einem negativen Absorptionskoeffizienten in der Gleichung X1l Dementspre-
chend ist die Bedingung fiir optische Verstarkung in der differenziellen Absorp-
tion

—AaL —alL>0. (2.11)

Neben den differenziellen Spektren ist zusétzlich noch die Kenntnis des linearen
Absorptionsspektrums notwendig, das gegebenenfalls in einer separaten Messung
ermittelt werden muss. Es ist also moglich, mit der transienten Absorptionsspek-
troskopie die zeitliche Dynamik der optischen Verstdrkungsspektren eines Lasers
ZUu gewinnen.

Es ist zu beachten, dass bei diesem Verfahren die sogenannte Materialverstirkung
g(\) gemessen wird. Diese ist von der modalen Verstirkung G(\) zu unterschei-
den, die bei vielen anderen iiblichen Verfahren, wie zum Beispiel der Hakki-Paoli-
Methode|[Hak73, [Hak75] oder dem Strichlangenverfahren [Wan97)|, bestimmt wird.
Diese hingen iiber den Einschluss- oder englisch Confinementfaktor I" mittels der
Relation
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G(\) = Tg(\) (2.12)

zusammen. I' beschreibt hierbei, inwieweit das Lichtfeld der Intensitat I(x,y) mit
dem absorbierenden oder verstirkenden, aktiven Medium rdaumlich tiberlappt. Es
gilt also

dxdy I
= faktw ray (l’,y) (213)

[ dwdy I(z,y)

Wichtig ist der Einschlussfaktor vor allem bei der Bestimmung der optischen Ver-
starkung in Laserdioden. Bei diesen wird das Licht meist in einer Wellenleiter-
struktur (z.B. SCHH oder GRINSC) gefithrt und ein betréachtlicher Teil des
Lichtfelds propagiert in den transparenten Barrieren und kann folglich nicht ab-
sorbiert oder verstarkt werden. Die modale Verstirkung ist eine bauteilspezifische
Grofse. Ist man nur an den intrinsischen Materialeigenschaften des aktiven Me-
diums interessiert, so muss die rdumliche Intensitétsverteilung I(z,y) iiber die
Maxwellgleichungen berechnet werden. Hierzu ist allerdings eine genaue Kennt-
nis der Brechungsindizes von aktivem Material und Barriere notwendig, was nicht
immer gegeben ist und so die Auswertung erschwert bzw. unméglich macht.

2.4.2 Theoretische Beschreibung der transienten Absorption

Die im vorigen Abschnitt genannten Effekte fiihren zu komplexen Spektren, die
haufig nicht trivial interpretiert werden konnen, da eine direkte Zuordnung der
Signaturen im Allgemeinen nicht eindeutig ist. Daher ist es notig, diese gegebe-
nenfalls mit berechneten Spektren zu vergleichen. Dieses erfordert eine theoretische
Beschreibung der Absorption.

Absorption in der klassichen Elektrodynamik

Im Rahmen der klassischen Elektrodynamik wird die Wechselwirkung zwischen
Licht und Materie tiber die Maxwellgleichungen beschrieben [HecOT, [Eic93]. Diese
stellen einen Zusammenhang zwischen der Polarisation P(w) eines Mediums mit

—

einem von aufsen einwirkenden elektrischen Feld £(w) tiber der Suszeptibilitat y(w)

Oengl. fiir Separate-Confinement Heterostructure
Hengl. fiir Graded-Index Separate-Confinement Heterostructure
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2.4 Deutung und Theorie der transienten Absorption

her. Diese ist eine Eigenschaft des Mediums und ist im Allgemeinen eine tensorielle
und von der Stéarke des duferen Felds abhangige Grofse der Form:

Pw) = 0€w) + (%2 E@) - @) + (R £)) - E@)) - @) +... (2.14)

Betrachtet man nur isotrope dielektrische Medien und bleibt im Bereich der linea-
ren Optik, so vereinfacht sich die Relation 214 zu der einfachen Form

Pw) =xi€(w) , (2.15)

und es koénnen einfache Losungen der Maxwellgleichungen in Form gedampfter
Schwingungen gefunden werden

E(z,w) = E(w) - exp (— %a(w) x +in(w)k,co x) . (2.16)

Die Grofen n(w) und a(w) sind hier der Brechungsindex bzw. Absorptionskoeffi-
zient. Letzterer ist tiber die Relation

a(w) = mlm [x(w)] Mottt

Q

Im [x(w)] (2.17)

mit dem Suszeptibilitdt x(w) verkniipft. Dies gilt prinzipiell auch fir n(w), aller-
dings ist dieser Term fiir gewohnlich nur schwach von der Wellenlénge abhéngig
und kann haufig in guter Naherung als Konstante angenommen werden.

Eine Beschreibung transienter Absorptionsexperimente ist im Rahmen der klassi-
schen Physik nur bedingt moglich, da die Suszeptibilitdt y grundsétzlich nur als
phanomenologische Grofe aufgefasst wird, die jedoch nicht von der mikroskopi-
schen Struktur der Materie abgeleitet werden kann. Eine Berechnung der linearen
oder transienten Absorption erfordert also die Berechnung der makroskopischen
Grofe x(w) aus einer mikroskopischen Quantentheorie.

Licht-Materie-Wechselwirkung in der Quantenmechanik

Von einem quantenmechanischen Standpunkt aus gesehen, wird die Wechselwir-
kung von Licht mit Materie iiber einen Wechselwirkungsterm im Hamiltonoperator
H beschrieben
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2 Experimentelle und theoretische Grundlagen

H=Hy+H_,,. (2.18)

In dieser Gleichung ist Hy der Material-Hamiltonoperator, der die verschiedenen
Zustéande bzw. Energiebédnder des Systems beinhaltet, wihrend H,_,, die Wech-
selwirkung dieser Zustdnde mit dem Lichtfeld beschreibt. Ein &ufseres elektrisches
Feld —€ (t) greift hierbei an die Polarisation P des Systems an. Daher ist die
Licht-Materie-Wechselwirkung H_,. gegeben durch

= —E()-P (2.19)
P—er. (2.20)

Gemaék Gleichung ist die Polarisation proportional der Suszeptibilitat. Daher
kann in einer semiklassischen Betrachtung der transienten Absorption die zeitliche
Entwicklung der Suszeptibilitdt iiber die zeitliche Entwicklung des Erwartungs-
werts der Polarisation erfolgen, und es gilt

Aa < I'm [< Prump(t) > — < Py >| . (2.21)

Es zeigt sich, dass die Polarisation zusammen mit den Besetzungen der verschie-
denen Zustdnde oder Béander des Mediums ein System gekoppelter Differenzial-
gleichungen bildet, die simultan geldst werden miissen. Dies kann an dieser Stelle
jedoch nicht im Detail geschehen. Fiir eine ausfiihrliche Abhandlung sei auf [Haul
hingewiesen. Als wichtiges Ergebnis zeigt sich, dass der Zerfall des Aa-Signals mit
der der Population erfolgt. Dies unterstreicht die Bedeutung der Anrege-Abfrage-
Spektroskopie, da sie die direkte Beobachtung von Ladungstragerdynamiken quan-
tenmechanischer Zustande erlaubt.

Halbleiterblochgleichungen

Bei einem Halbleiter erfolgt die Berechnung der Polarisation iiber die sogenannten
Halbleiterblochgleichungen (SB) [Haul, Mei04].

2engl. fiir Semiconductor Bloch-Equations . Anmerkung: Die hier angegebene Form umfasst nur
jeweils ein Leitungs- und Valenzband. Je nachdem welche Effekte man studiert, kann es nétig
sein, die Gleichungen auf mehrere Bander zu erweitern.
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2.4 Deutung und Theorie der transienten Absorption

dpg; : dpz

—- = e = S+ e — 1+ =8 L
dfeE . * * dfeE

o = Q) + " (2.22)
dfy i . X X dfy, &

T = (i Q) + 7 »

Diese verkniipfen den FErwartungswert der mikroskopischen Polarisation
DPr = e, k><h, l;| mit den Besetzungen f, r und f,  von Zusténden im Leitungs-
bzw. Valenzband in Form gekoppelter Diffefenzialgléichungen. fiw und €2 sind die
renormalisiserten Ubergangsenergien bzw. Rabifrequenzen

hw = hw' — Z V,;fm <dfe,,;/ + dfh,;;/) (2.23)
K #£k
_ kg1
QE = % + ﬁ ZWE,Q|p;§ ) (2'24)
2B

welche von den Dipolmatrixelementen p; =< hlg|75|e,; > und den Coulomb-

Wechselwirkungen V| e abhéngen. Die mit |, bezeichneten Terme sind Streu-

terme, die eine Reihe verschiedener Wechselwirkungen wie zum Beispiel Coulomb-
Korrelationen der Ladungstriager untereinander, Wechselwirkungen mit Phononen
und Intersubbandstreuung umfassen. Der Erwartungswert der makroskopische Po-
larisation Pj =< 75,; > wird dann mittels der Relation

P = w'pp + 1y (2.25)

aus der mikroskopischen Polarisation berechnet. Eine exakte theoretische Behand-
lung dieser Effekte ist numerisch dufserst aufwendig, so dass diese haufig durch
phénomenologische Relaxationsraten abgehandelt werden [Yok89|. Allerdings gibt
es auch Methoden, diese im Rahmen einer mikroskopischen Theorie exakt zu be-
handeln [Sch05al, [Thr04, [Ros94]. Eine Losung der Halbleiterblochgleichungen ist
nur noch numerisch moéglich, analytische Losungen fiir physikalisch sinnvolle Sys-
teme existieren nicht. Dennoch ist die im vorigen Abschnitt genannte Eigenschaft,
dass die Grofse Aa(w,t) tiber die Population zerfillt, nach wie vor giiltig. Bei den
SBE handelt es sich um eine semiklassische Behandlung der Lichtabsorption: Die
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2 Experimentelle und theoretische Grundlagen

energetischen Zustinde des Systems und die Dynamik der Ladungstragerbeset-
zungen werden quantenmechanisch behandelt, das Lichtfeld jedoch wird weiter als
klassisch angenommen.
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3 Grundlagen der verdiinnten
Nitride

Unter verdiinnten Nitriden versteht man eine Klasse von III-V-
Verbindungshalbleitern, bei denen ein kleiner Prozentsatz des Gruppe-V
Elements des Ausgangsmaterialsystems durch Stickstoff substituiert ist. In diesen
Materialsystemen fiihrt der Stickstoffeinbau zu einer Reihe von bemerkenswerten,
konzentrationsabhingigen Anderungen der optischen Eigenschaften, die die
verdiinnten Nitride zu einer dufserst vielversprechenden Komponente fiir die Rea-
lisierung von optischen Halbleiterbauelementen wie Laserdioden oder Solarzellen
machen. Zugleich sind sie auch von fundamentalem physikalischem Interesse.
Obwohl einige verdiinnte Nitride wie Ga(NP) bereits seit den Siebzigerjahren
bekannt sind, hat die Entdeckung weiterer verdiinnter Nitride dieses Forschungs-
gebiet seit Mitte der Neunzigerjahre stark vorangetrieben. Im Folgenden soll ein
kurzer Uberblick ihre Eigenschaften und Méglichkeiten beschrieben werden. Das
Hauptaugenmerk liegt dabei insbesondere auf den Materialsystemen Ga(NAs)
und (Galn)(NAs) und den Unterschieden, die sie gegeniiber konventionellen
[T1-V-Legierungshalbleitern aufweisen.

3.1 Konventionelle I11-V-Verbindungshalbleiter

Fiir Anwendungen im Bereich der Optoelektronik ist es notwendig, die Emissi-
onswellenldnge von Bauelementen wie Laser- und Leuchtdioden beziehungsweise
die Absorptionskanten bei Photodetektoren und Solarzellen den jeweiligen Erfor-
dernissen anzupassen. Obwohl eine Vielzahl verschiedener Halbleitermaterialien
existiert, deren Bandliicken sich vom ultravioletten Bereich bis in das Infraro-
te erstrecken, sind viele fiir Anwendungen interessante Spektralbereiche mit ein-
oder zweikomponentigen Systemen nicht zugénglich. Es kommt hinzu, dass aus
technologischen und 6konomischen Aspekten Losungen auf Basis gut bekannter
und gut beherrschbarer Basissysteme zu bevorzugen sind. Im Bereich der emittie-
renden Optoelektronik sind dies vor allem Galliumarsenid und Indiumphosphid,
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3 Verdiinnte Nitride

deren Bandliickenenergie bei Raumtemperatur etwa 1,4eV betrdagt. Um in ande-
re Spektralbereiche vorzustofen, werden diese Materialien mit anderen Elementen
legiert, d.h. ein Teil der Gruppe-III- und/oder Gruppe-V-Atome wird durch ein
anderes Material der selben Hauptgruppe ersetzt. Hierdurch dndern sich sowohl
die Bandliicke als auch die Gitterkonstante kontinuierlich, bis die Eigenschaften
des komplett substituierten Materialsystems erreicht sind.

Ternare III-V-Halbleitern konnen meist als eine Mischung zweier bindrer Halblei-
ter angesehen werden und viele Eigenschaften des terndren Systems sind in gu-
ter Naherung eine Mischung der Eigenschaften der Ausgangssysteme. So kann die
Gitterkonstante des Mischkristalls zumeist gut durch eine lineare Interpolation der
Gitterkonstanten der beiden bindren Komponenten angegeben werden, ein Verhal-
ten, das als Vegard’sche Regel bezeichnet wird. So ergibt sich beispielsweise die
Gitterkonstante a(garm)as von Ga;_,In,As als Funktion der Indiumkonzentration y
einfach zu

A(GaIn)As = Y " AGaAs + (1 - y) *AInAs - (31)

Wie in Abbildung Bl zu sehen, ist eine solche lineare Interpolation dagegen fiir
die Bandliicke nicht immer eine gute Naherung. Die Abweichungen vom linearen
Fall werden in der Thompson—Woolley-Formel (Gl. B2) in zweiter Ordnung der
Taylorentwicklung iiber den Biegekoeffizienten b(x), auch Bowing-Koeffizient ge-
nannt, beschrieben. Seine Abhéngigkeit von xdeckt hierbei implizit auch Terme
hoherer Ordnung ab. Die Bandliicke eines terndren Halbleiters bestehend aus den
Komponenten A und B ergibt sich dermafen zu

Eg({L') =- EG,A + (1 - l‘) . EG,B + AEc;({L') ,
AEg(x) =b(x) - x(x —1). (3.3)

Bei der Mehrzahl der direkten ternéren III-V-Halbleiter ist AEqg(z) klein und
bewirkt nur eine geringfiigige Abweichung von der linearen Interpolation. Exem-
plarisch sind einige Biegekoeffizienten in Tabelle Bl angegeben.

(AlGa)As | (Galn)As | Ga(PAs) | Al(PAs) | (Galn)P | (Alln)P | In(PAs) | In(AsSb)
0,127eV | -0477eV | -0,19eV | -0,22eV | -0,65eV | 0,48eV | -0,1eV -0,67eV

Tabelle 3.1: Biegekoeffizienten von verschiedenen terndren III-V-Halbleitern. Aus
[Daon03]

Bei quaterndren Verbindungen sind die Verhiltnisse in der Regel komplizierter.
Allerdings ist es auch hier bei vielen Materialien moglich, die Eigenschaften des
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3.2 Bandstruktur von Ga(NAs)
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Abbildung 3.1: Bandliickenenergie und Gitterkonstante einiger II1I-V-Halbleiter.
Durchgezogene Linien bezeichnen direkte Halbleiter, punktierte in-
direkte Halbleiter.

Mischkristalls aus denen der einzelnen Komponenten zu bestimmen [Don03]. Von
Vorteil bei quaternaren Systemen ist es haufig, dass in gewissen Grenzen Bandliicke
und Gitterkonstante unabhéngig voneinander eingestellt werden kénnen. Dies wird
in der Heteroepitaxie ausgenutzt, um auf vorgegebenen Substraten Volumenschich-
ten oder Quantenfilme wachsen zu kénnen, deren Eigenschaften an bestimmte Ap-
plikationen angepasst sind.

3.2 Bandstruktur von Ga(NAs)

Bei einer Betrachtung der Bandliickenenergien von GaAs von 1,42eV und GaN
von etwa 3,4eV bei Raumtemperatur ist geméaf der Vegard’schen Regel zu erwar-
ten, dass eine Mischung dieser beiden Materialien zum ternéren System Ga(NAs)
eine Bandliicke zwischen diesen Werten ergeben miifite. Ausgehend von GaAs ist
entgegen dieser Erwartung jedoch zu beobachten, dass es ab einer Stickstoftkonzen-
tration von ca. 0,2% zu einer deutlichen Verschiebung der Bandliicke zu geringeren
Energien kommt. Der Bowingkoeffizient fiir GaN,As;_, betriagt bis zu —22 eV und
nimmt mit der Konzentration ab [KIa03|]. Bei gewohnlichen Legierungshalbleitern
wie beispielsweise (AlGa)As und (InGa)As ist er dagegen wie aus Tabelle Bl er-
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3 Verdiinnte Nitride
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Abbildung 3.2: Bandliicke von Ga(NAs) als Funktion der Stickstoffkonzentration
nach [Vur(3d]. Punkte geben experimentelle Werte an, wihrend Li-
nien theoretische Werte mit konstantem (punktiert) und konzentra-

tionsabhdngigem (gestrichelt) Bowing-Parameter bzw. entsprechend
des BAC-Modells (durchgezogen) angeben.

sichtlich um etwa zwei Groéfenordnungen kleiner und zudem weitestgehend unab-
héngig von der Konzentration des Liganden. Diese Rotverschiebung wird begleitet
von einer deutlichen inhomogenen Verbreiterung der Photolumineszenz.

Die Ursachen fiir diese aufsergewohnlichen Eigenschaften sind darin zu suchen, dass
Stickstoff im Vergleich zu Arsen trotz einer dhnlichen Konfiguration der dufseren
Elektronenschale einen wesentlich kleineren Atomradius und eine deutlich grofse-
re Elektronegativitéat aufweist (s. Tabelle B2). Der Stickstoffeinbau auf Arsengit-
terpldtzen bewirkt eine lokale Deformation des Kristallgitters durch die geringere
Bindungslédnge der Ga-N-Bindung. Zusammen mit der grofferen Elektronegativitéat
ergibt sich eine Storung des Coulombpotenzials und es bildet sich eine isovalente
Storstelle aus.

Druckabhéngige PL-Experimente zeigen, dass in GaAs:N bei geringen N-
Konzentrationen in der GroRenordnung von 10 cm™2 die Stickstoffzustéinde
180 meV oberhalb des Leitungsbands liegen. Der Stickstoffeinbau wirkt sich offen-
bar nur lokal in Form einer tiefen Storstelle aus, ohne das Leitungsband weiter zu
modifizieren, da diese Zustdnde nur eine geringe Druckabhéngigkeit zeigen [KIa03].
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3.2 Bandstruktur von Ga(NAs)
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Abbildung 3.3: Schema des BAC-Modell in Ga(NAs). Das Stickstoffband bei Ey
liegt resonant im Leitungsband (LB). Ab einer Stickstoffkonzen-
tration von ca. 0,2% spaltet das Leitungsband in das E.- und
E_-Band auf und die Bandlicke verringert sich um den Betrag
AEpac. Die Leichtloch- (LL), Schwerloch- (SL) und Split-Off-
Bdnder bleiben unaffektiert.

Bei einer Erhéhung der Konzentrationen kommt es zunéchst zu einer Ausbildung
von zusétzlichen Stickstoffkomplexen wie N-N-Paarzustidnden und Stickstoffclus-
tern, die eine Vielzahl zusétzlicher elektronischer Zustédnde an und unterhalb der
Bandkante erzeugen. Ab einer Stickstoffkonzentration von ca. 0,2% kommt es dann
zu einer Rotverschiebung der Bandkante. Gleichzeitig kann in photomodulierten
Reflexionsmessungen (PR) die Entstehung eines zusétzlichen Energieniveaus ober-
halb des urspriinglichen isolierten Stickstoffniveaus beobachtet werden, das mit
zunehmender Stickstoffkonzentration zu hoheren Energien schiebt [KIa03].

Im so genannten Band-Anti-Crossing-Modell (BAC-Modell) wird diese Verschie-
bung darauf zuriickgefiihrt, dass ab dieser Konzentration die lokalisierten Stick-
stoffzustande zu iiberlappen beginnen und sich ein dispersionsloses Storstellenband

Atom | r [A]| ENIeV]
Ga | 122 | 181
As | 125 | 218
N 0,71 3,04

Tabelle 3.2: Atomradius r und Elektronegativitit FN von Gallium, Arsen und
Stickstoff (aus [Han05b])
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3 Verdiinnte Nitride

ausbildet. Dieses liegt energetisch innerhalb des Leitungsbandes wie in Abb.
skizziert. Es kommt zu einer Aufspaltung der Energieniveaus in ein E_- und ein
FE.-Band, die mit zunehmendem Stickstoffgehalt zu niedrigeren (E_) bzw. hohe-
ren (E,) Energien schieben. Ursache ist der quantenmechanische Effekt der Ni-
veauabstofiung. Dieser tritt auf, wenn energetisch resonante Zusténde miteinander
koppeln, und verhindert, dass verschiedene Zustdnde einander schneiden. Dies ist
modellhaft in Abb. dagestellt.

Mathematisch basiert das BAC-Modell auf einer Erweiterung der bekannten 8-
Band-k-p-Theorie [Sch(bal. Hierbei wird den bereits beinhalteten jeweils spin-
entarteten Leitungs-, Leichtloch-, Schwerloch- und Split-Off-Bandern noch ein N-
induziertes Storstellenband zugefiigt. Dieses koppelt iiber einen Stéroperator mit
den iibrigen Bénden. In der einfachsten Form geht man davon aus, dass diese Wech-
selwirkung sich auf das Leitungsband beschrankt. Diese Annahme stiitzt sich auf
die Beobachtung, dass in Photoreflexionsmessungen keine wesentlichen Auswir-
kungen auf die Lage des Split-Off-Bands in Ga(NAs) beobachtet werden [KIa(T].
Der Storoperator im Hamiltonian nimmt damit folgende einfache Form an:

2 — Ex + ak? B4/ ()
H”—( NG ELB+h2k2/2mEB>' (34)

Die Diagonalelemente geben hierbei die energetische Lage der lokalisierten
Stickstoffniveaus (Ey)bzw. des Leitungsbandes am I'-Punktes im stickstofffrei-
en Ausgangsmaterial mit den jeweils zugehorigen Dispersionen an. Die Nicht-
Diagonalelemente beschreiben die Kopplung dieser beiden Niveaus. Das Stickstoff-
band selbst zeigt auf Grund des lokalisierten Charakters der Stickstoffniveaus eine
verschwindende Dispersion, so dass der Parameter a zu null angenommen wird.
Die Lage des I'-Punktes im E_- und E,-Band ergibt sich hieraus zu:

_ Ex+ ELp

Ey 5

£ 2\ (By — Buo) + 45/ @)% (3.5)

Die Dispersion E_(k) = E_ + Z;kf des E_-Bandes um den I'-Punkte kann be-

stimmt werden, indem man die volle Schrodinger-Gleichung Hvy = E(k)y fiir
dieses System 16st. Man erhéilt dann neben der fundamentalen Bandliicke auch die
Energieniveaus angeregter Zustdnde und iiber die Dispersion auch die effektiven
Ladungstragermassen m* der verschiedenen Energiebdnder von Ga(NAs) iiber die
Relation
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3.3 Metastabilitdt und thermodynamische Eigenschaften

PEK)\
o ) 3.6
Mij ( dkdk; > (3:6)

Bei Ga(NAs) fiihrt der Einbau des Stickstoffs allgemein zu einer Erhohung der
effektiven Masse m* am I'-Punkt und zu einer ausgepriagten Nichtparabolizitét
des E_-Leitungsbands bei hoheren Wellenzahlen.

Das BAC-Modell zeichnet sich besonders durch seine breite Anwendbarkeit aus. Es
erklart eine Vielzahl von beobachteten Effekten, insbesondere der Rotverschiebung
der Bandliicke und des Anstiegs der effektiven Masse mit ansteigendem Stickstoff-
gehalt. Zudem ist es nicht nur fiir das Materialsystem Ga(NAs) anwendbar, son-
dern beschreibt auch andere verdiinnte Nitride wie z.B. (AlGa)(NAs), In(NAs) und
(Galn)(NAs) [Tu01) Vur03al]. Dennoch kann das BAC-Modell nicht als abschliefsen-
de Theorie angesehen werden. Es ist im Wesentlichen ein empirisches Modell, bei
dem die Variablen aus GleichungB.1l als Anpassungsparameter an experimentelle
Daten genutzt werden. Die so erhaltenen Parameter sind zudem nicht eindeutig
und die Auswirkungen von Clusterzustdanden werden vollkommen ignoriert.

Ein alternativer Ansatz zur Erklarung der Eigenschaften von GaN,As;_, sind da-
her sogenannte Super-Cell-Pseudopotenzialberechnungen [Ken(3]. Bei diesen wird
versucht, die Eigenschaften des Volumenmaterials aus einer Zelle von einigen hun-
dert Atomen zu gewinnen. Dazu verwendet man spezialisierte Naherungsverfahren
wie z.B. die Lokale-Dichte-Approximation (LDA). Diese erkliaren die Entstehung
des F.-Bandes durch die Mischung von Stickstoffzustdnden mit Zustdnden des
Wirtskristalls, die den I'-; L- und X-Punkten der Brillouinzone zugeordnet wer-
den, wahrend das F_-Band seinen Ursprung in den Clusterzustdnden unterhalb
der Bandkante hat. Dieser Ansatz wird auch durch Experimente unterstiitzt, die
derartige Zustande nachweisen [Wei(3, [Paf05] Eine vollstandige (und bislang aus-
stehende) Theorie der Bandformation in verdiinnten Nitriden wird letzten Endes
eine Verbindung dieser beiden Ansétze schaffen miissen.

3.3 Metastabilitat und thermodynamische
Eigenschaften

Der Mischbarkeit von GaAs und GaN zu einem Ga(NAs)-Mischkristall sind auf
Grund der sehr unterschiedlichen Gitterkonstanten von 5,653 A fiir GaAs und
3,19 A bzw. 5,19 A fiir die a- und c-Achsen des GaN sowie der betrichtlichen Diffe-
renzen in den atomaren Bindungsenergien Grenzen gesetzt. Hinzu kommen die un-
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3 Verdiinnte Nitride

terschiedlichen Kristallstrukturen dieser beiden Materialien. Der GaAs-Einkristall
liegt in Zink-Blende-Struktur vor, wihrend GaN vorzugsweise ein wurtzitartiges
Raumgitter ausbildet. Inwieweit iiberhaupt eine Mischbarkeit der beiden Mate-
rialien vorliegt oder ob das System spontan in eine GaAs- und eine GaN-Phase
segregiert, richtet sich nach den Regeln der Thermodynamik. Unter isothermen
und isochoren Bedingungen befindet sich ein Mischsystem genau dann im thermo-
dynamischen Gleichgewicht, wenn die Freie Enthalpie

G=H-T-S=U+p-V-T-8 (3.7)

minimal wird [Koc02|. Hierbei ist H die Enthalpie des Systems, S die Entropie
und 7' die Temperatur. Erstere wiederum ist gegeben durch die Innere Energie
U, den Druck p und das Volumen V| welches als konstant angenommen wird.
Bei einem ternédren Mischkristall wie Ga(NAs), der effektiv aus den beiden Mi-
schungskomponenten GaAs und GaN besteht, ist die Entropie S gegeben durch
S=kp-(z-In(x)+ (1 —2)in(l—x)). Bei gegebener Temperatur befindet sich das
System nur dann im thermodynamischen Gleichgewicht, wenn es sich in den Mini-
ma der freien Enthalpie befindet. Fiir das Materialsystem Ga(NAs) auf GaAs zeigt
sich, dass dieses System nur bei einer Temperatur oberhalb von 7000 K thermody-
namisch stabil ware, wobei hier allerdings anzumerken ist, dass der Schmelzpunkt
von GaAs bereits bei 1513 K liegt [Madl, [Koc02].

Dies heiftt aber nicht, dass das System instabil ist und somit automatisch in seine
getrennten Phasen segregiert. Berechnungen zeigen, dass es stattdessen in einem
gewissen Kompositionsbereich in einer sogenannten metastabilen Phase vorliegt.
In dieser ist das Material zwar thermodynamisch nicht stabil, aber es kann auch
nicht ins Gleichgewicht iibergehen, da dazu eine hohe Aktivierungsenergie not-
wendig ist. Das Wachstum einer Ga(NAs)-Schicht ist also moglich, wenn es bei
aufterordentlichen Nichtgleichgewichtsbedingungen erfolgt. Dazu wird der Stick-
stoff in die GaAs-Matrix eingebaut, ohne aber die notwendige Aktivierungsener-
gie fiir eine Phasenseparation zu erhalten. Das Material bleibt dann in seinem
Nichtgleichgewichtszustand eingefroren. Fiir das Wachstum mittels der metallor-
ganischen Gasphasenepitaxie (MOVPEﬂ) sind hier Temperaturen im Bereich von
525°C iiblich, in der Molekularstrahlepitaxie (MBEﬁ) um 420°C [Yan05al, [Dam05].
Diese Temperaturen sind etwa 200°C niedriger als die tiblicherweise fiir das Wachs-
tum von z.B. GaAs vewendeten. Sie sind notwendig, da sonst der Stickstoff von
der GaAs-Oberflache desorbieren wiirde bevor er in die GaAs-Matrix eingebaut
wird. Niedrige Wachstumstemperaturen wirken sich allgemein jedoch negativ auf

lengl. fiir Metal-Organic Vapour-Phase Epitazy
2engl. fiir Molecular-Beam Epitazy
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die Schichtqualitat aus. Die Beweglichkeitt der Atome auf der Oberfliache ist ver-
mindert und die Defektdichte im Kristall wird grofser. Besonders N-Atome auf
Zwischengitterplitzen und Arsenfehlstellen sind hier zu nennen. Das Wachstum
hochqualitativer Ga(NAs)-Schichten ist somit nur in einem eng begrenzten Wachs-
tumsfenster moglich und beschréankt je nach Substrat den maximal erreichbaren
Stickstoffgehalt. Bei Ga(NAs) liegt die kritische Stickstoffgrenze bei etwa 9 %.

3.4 (Galn)(NAs)

Ein unter Anwendungsaspekten besonders interessantes verdiinntes Nitrid ist das
System (Galn)(NAs). Ahnlich wie Ga(NAs) zeigt auch dieses Material eine starke
Rotverschiebung der Bandliicke mit zunehmendem Einbau von Stickstoff im Ver-
gleich zu seinem stickstofffreien Basissystem. Auch hier liefern Erklarungsanséitze
wie das BAC-Modell oder Pseudopotenzialrechnungen gute Ubereinstimmungen
zwischen Theorie und Experiment [KIa03, [Grii04), [Qiu05], Vur(3al. Da es sich aber
um ein quaternares und kein ternéres System handelt, ist die Physik dieses Systems
jedoch trotz vieler Ahnlichkeiten zu Ga(NAs) deutlich komplexer. Einer Vielzahl
neuer Effekte wird beobachtet, die haufig im Detail noch unverstanden sind. Im
Folgenden sollen die Méglichkeiten aber auch die Herausforderungen dieses Mate-
rialsystems erortert werden.

3.4.1 Anwendung

Das besondere Interesse am Materialsystem (Galn)(NAs) liegt neben dem Interesse
an den fundamentalen Eigenschaften der quaternéren verdiinnten Nitride insbe-
sondere in den Anwendungsmoglichkeiten im Telekommunikationsbereich. Durch
den Einbau von Indium und Stickstoff in die GaAs-Matrix kann die Bandliicke so-
weit verringert werden, dass eine Lichtemission im Bereich von fiir Dateniibertra-
gungsanwendungen geeigneten Wellenldngen moglich ist. Diese sind heutzutage vor
allem durch die Charakteristika bestehender Glasfasernetze vorgegeben, welche ein
Dispersionsminimum bei 1,31 gm und ein Absorptionsminimum bei 1,55 ym auf-
weisen. Zur Erreichung hoher Dateniibertragungsraten und grofer Ubertragungs-
distanzen werden daher effiziente Lichtemitter bei diesen Wellenldngen bendétigt.
Standard sind derzeit kantenemittierende Laserdioden auf Basis von InP, welche
(Galn)(PAs)-Quantenfilme als aktives Lasermaterial nutzen. Dieses Materialsys-
tem wird seit den spéten Siebzigerjahren kommerziell genutzt und kann in hoher
Qualitat hergestellt werden. Limitierend wirkt sich jedoch aus, dass auf Grund
relativ kleiner Bandkanten-Offsets die Ladungstriger im Leitungsband bei hohen

33



3 Verdiinnte Nitride

Temperaturen durch thermische Anregung aus den Quantenfilmen in die Barrieren
entweichen konnen [Kim(1]. Die Effizienz solcher Laserdioden ist ohne aufwendi-
ge Kiihlung deutlich eingeschrankt. Ebenfalls nachteilig wirkt sich aus, dass auf
InP die sogenannte VCSEIH Bauform fiir Laserdioden nur schwer realisierbar ist,
da fiir InP keine gitterangepasst wachsbaren Materialien mit einem grofen Bre-
chungsindexkontrast fiir die Herstellung von dielektrischen Spiegeln zur Verfiigung
stehen [Har(0).

Das (Galn)(NAs)-Materialsystem eroffnet die alternative Moglichkeit, geeignete
Laserdioden auch auf Basis von GaAs herstellen zu konnen. GaAs bietet wie
InP eine hochentwickelte Prozesstechnologie. Es wird industriell in vielen Berei-
chen eingesetzt und ist nach Silizium das kommerziell bedeutendste Halbleiterma-
terialsystem. Anwendungsbeispiele sind HEMTH fiir Hochfrequenzanwendungen,
Photodetektoren, hocheffiziente Solarzellen und Laserdioden fiir Endverbraucher-
Anwendungen wie CD- und DVD-Laufwerke. Ein besonderer Vorteil von GaAs
besteht darin, dass es eine vergleichbare Gitterkonstante wie AlAs aufweist. Die-
ses hat eine wesentlich grofere Bandliicke und Brechungsindex, so dass Bragg-
Spiegel fiir VCSEL auf GaAs-Basis leicht realisiert werden kénnen. GaAs hat bei
Raumtemperatur eine fundamentale Bandliicke von 1,42€V, entsprechend einer
Wellenlange von 870 nm. Daher ist zur Erreichung von Wellenlangen um 1,31 ym
oder 1,55 um eine Legierung mit anderen geeigneten Materialien notwendig, wobei
das wichtigste und in seiner Auswirkung am besten verstandene Indium ist.

InAs ist ein wie GaAs ein direkter Halbleiter mit einer Bandliicke von 0,324 eV
und als Mischkristall zeigt Volumen-(Galn)As eine Konzentrationsabhéngigkeit
der Bandliicke der Form 0,324V + 0,7¢eV - x + 0,4eV - 2% [Mad|. In einer ein-
fachen Betrachtung eroffnen Quantenfilme mit gentigend hohem Indiumanteil die
Moglichkeit, in den gewiinschten Bereich vorzustofen. Praktisch ist dies jedoch da-
durch limitiert, dass der Indiumeinbau zu einer kompressiven Verspannung fiihrt,
da die Gitterkonstanten von GaAs (5,65 A) und InAs (6,06 A) unterschiedlich sind.
Ist der Indiumanteil fiir eine gegebene Schichtdicke zu hoch, iiberschreitet die Ver-
spannung eine kritische Grenze und es kommt zu strukturellen Relaxationsprozes-
sen im Wachstum der Schichten, die optischen Eigenschaften degradieren. Bislang
sind (Galn)As-Laserdioden auf Basis von Quantenfilmen daher auf Wellenlédngen
bis etwa 1270 nm beschréinktﬁ[(?ha.ﬂB, Sun035].

3engl. fiir Vertical-Cavity Surface-Emitting Laser, Oberflichenemittierender Halbleiterlaser
[Sad79]

Yengl. fiir High Electron-Mobility Transistor

®Es gibt seit einigen Jahren Ansitze, auch (Galn)As als aktives Medium fiir Telekommunikati-
onswellenléingen zu nutzen. Diese basieren auf (Galn)As-Quantenpunkten oder metamorphen
(Galn)As-Schichten. [[hn04].
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Abbildung 3.4: Fundamentale Bandliicke von Gay_,In,NyAs\_, als Funktion der
Stickstoff- und Indiumgehalte nach [Tiz(li]. Gestrichelt ist das
Mischverhdltnis angegeben, bei dem der Kristall zu GaAs gitteran-
passt ist .

Der Einbau von Stickstoff in (Galn)(NAs) bietet nun nicht nur die Moglichkeit, ei-
ne gewiinschte Wellenldngenreduktion mit einem geringeren Indiumanteil zu errei-
chen. Zusétzlich besteht auch der Vorteil, dass Stickstoff in GaAs zu einer tensilen
Verspannung fiihrt. Durch geeignete Wahl der Stickstoff- und Indiumkompositi-
on kann in (Galn)(NAs)-Quantenfilmen daher die Emissionswellenlénge und die
Verspannung in einem weiten Bereich unabhéngig voneinander gewéhlt werden,
einschlieflich der Moglichkeit gitterangepasst, also verspannungsfrei, zum GaAs-
Substrat zu wachsen. Daher bietet (Galn)(NAs) ein grofes Potenzial fiir das so
genannte Band-Gap-Engineering, d.h. das Wachsen von Halbleiterheterostruktu-
ren mit einer an die jeweiligen Anwendungsbediirfnisse angepassten Bandstruk-
tur. So konnen fiir Applikationen als Solarzellen im Infrarotbereich dicke git-
terangepasste Volumenschichten gewachsen werden, wahrend Mehrfachquanten-
filme fiir Laserdioden von der Einstellbarkeit der Verspannung profitieren. Fiir
Laseranwendungen wirkt sich weiterhin die im Vergleich zu GaAs vergroferte ef-
fektive Elektronenmasse positiv aus [Gas04, [Tom05], da die Differenz zur effek-
tiven Masse der Locher verringert wird und so die Oszillatorstirke der Band-
Band-Uberginge erhoht wird. Das Temperaturverhalten wird ebenfalls verbessert
durch das gute Ladungstriager-Confinement auf Grund der grofen Bandkanten-
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3 Verdiinnte Nitride

Offsets. So zeichnen sich (Galn)(NAs)-Laserdioden durch hohe Ty-Wertd aus,
die bis iiber 150K betragen konnen [Liu05, [Kit97]. Weitere Verwendungsmog-
lichkeiten von (Galn)(NAs)-Schichten liegen in Heterobipolartransistoren (HBT)
mit niedrigen Einsatzspannungen [Mon(2, Wu04, Su(6|, als sdttighare Absorber
(SESAMﬂ) fiir passiv modengekoppelte Kurzpulslaser im Bereich des nahen Infra-
rots [OKR0S, Mom03, Sun04) [Livdl, Schisd, [Spu0b, Grans, Lm0, McW05] und als
Resonatorverstérkte Photodetektoren (RCE—PDE) [Her99, [Pan01l, [Han(O5al, [Tu01],
welchen hohe Quanteneffizienzen mit kurzen Antwortzeiten kombinieren.

3.4.2 Metastabilitat und Wachstum

Erschwerend fiir das Wachstum hochqualitativer (Galn)(NAs)-Heterostrukturen
wirkt sich die Metastabilitdt des Materialsystems aus. Diese setzt nicht nur den
Wachstumsparametern enge Grenzen. Es zeigt sich auch, dass mit steigendem Indi-
umgehalt der maximal erzielbare Stickstoffprozentsatz abnimmt. Oberhalb dieser
kritischen Stickstoffkonzentration kommt es zu einem morphologischen Phasen-
iibergang in Form struktureller Verwerfungen, die das schichtweise Wachstum von
(Galn)(NAs)-Schichten verhindern. Allerdings sind offenbar nicht Phasensepara-
tionseffekte in GaN- und GaAs-artige Bereiche hierfiir verantwortlich. Stattdes-
sen legen Untersuchungen mittels der Transmissionselektronenmikroskopie nahe,
dass die Ursache in stickstoffinduzierten lokalen Verspannungsfeldern zu suchen
ist [Vol04]. In [Rub04) Rub05l [Vol05] werden diese darauf zuriickgefiihrt, dass der
Stickstoff sich nicht einfach stéchiometrisch in die (Galn)As-Matrix einbaut, son-
dern Positionen in Ketten entlang der [001]-Richtung des Kristalls einnimmt. Die-
se sind Ausgangspunkt fiir eine starke lokale Verzerrung des Kristalls und fiihren
im Wachstumsprozess zu Verwerfungen. Das Wachstum von Schichten fiir An-
wendugen im langwellenléngigen Spektralbereich wird hierdurch erschwert, da ef-
fektiv der maximal erreichbare Stickstoffgehalt auf etwa 4 %-5% beschrankt ist.
Dennoch haben (Galn)(NAs)-Laser fiir Telekommunikationsanwendungen in den
letzten Jahren grofe Aufmerksamkeit gleichermafen von Theoretikern und expe-
rimentellen Gruppen auf sich gezogen [Car()5, Wei05, Sun05), [Pal05, [Fan03, [Tan02,
Tan03al, [Tan03b, [Thr05), Sch05b! [Li03]. VCSEL und Kantenemitter mit Emissions-
wellenldngen um 1,3 ym sowie Kantenemitter bis 1,55 pm konnten bereits realisiert
werden [Cal(2, [Wag00, Dam(5, Har(1, [Fis01, Has0f, [Yan05al F199, Vur035].

6Bei Laserdioden hiingt nach einer empirischen Formel die Schwellstromdichte j;, von der Tem-
peratur grob in der Form j;;, o ¢~ 7o ab. Fiir den stabilen Betrieb in einem weiten Tempera-
turbereich ist daher natiirlich ein moglichst grofses Ty wiinschenswert.

Tengl. fiir Semiconductor Saturable-Absorber Mirror)

8 Resonant-Cavity-Enhanced Photo-Detector)
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3.4 (Galn)(NAs)

3.4.3 Blauverschiebung der Bandkante von (Galn)(NAs)
durch Ausheizen

Metastabile Materialien wie (Galn)(NAs) und Ga(NAs) miissen bei niedrigen Tem-
peraturen gewachsen werden, um eine Stickstoffdesorption von der Oberfliche
wahrend der Epitaxie zu verhindern. Damit einher geht eine hohe Defektdich-
te im Kristall. In der Praxis wird eine einmal gewachsene Heterostruktur daher
haufig abschliefend einem Temperprozess (engl. Annealing) unterworfen. Hierbei
wird sie fiir einige Minuten auf Temperaturen von 650°C bis 850°C erhitzt. Durch
thermisch aktivierte Diffusion kénnen so Defekte wie Gitterleerpléatze (engl. Va-
cancies), Fehlbesetzungen (engl. Antisites) und Atome auf Zwischengitterplitzen
(engl. Interstitials) entfernt werden, welche als nichtstrahlende Rekombinations-
zentren fungieren. Bei (Galn)(NAs) sind so Steigerungen der Photolumineszenzsin-
tensitdt um teilweise bis zum 100 fachen nachweisbar. Die Verbesserung der Lumi-
neszenzintensitéit geht mit einer spektralen Verschiebung der optischen Ubergéinge
zu kiirzeren Wellenlédngen, also hoheren Energien, einher [Saidf, [Kla03, MS04].
Diese Verschiebung kann iiber 70 meV betragen und wird begleitet von einer Ver-
ringerung der inhomogenen Linienbreite. Im Gegensatz zu einem konventionellen
quaterniren Verbindungshalbleiter wie z.B. (Galn)(PAs) ist die Emissionswellen-
lange bei (Galn)(NAs) also nicht einfach durch die chemische Zusammensetzung
des Materials gegeben. Die Ursache und geeignete theoretische Beschreibung dieses
ungewoOhnlichen Effekts wird noch diskutiert.

Die beiden wichtigsten Ansédtze zur Erklarung der Blauverschiebung sind In-
terdiffusion [Sun03al, [Liu03] und eine Anderung der lokalen Néchste-Nachbar-
Konfiguration des Stickstoffs [Grii04, [Kud03, [Cha04bl Lor03l Mus05l [Gre02]. Bei
Ersterem geht man davon aus, dass Indium und Stickstoff aus der (Galn)(NAs)-
Schicht in angrenzende Bereiche diffundieren und so die Konzentration effek-
tiv verringert wird. Bereits geringe Mengen ausdiffundierten Stickstoffs kénnen
zu einer merklichen Blauverschiebung fiihren, da der Bandverbiegungskoeffizient
von (Galn)(NAs) in Bezug auf Stickstoff bei niedrigen Konzentrationen bis zu
-82¢eV betragen kann [Sai98]. Bei der Anderung der lokalen Nichste-Nachbar-
Konfiguration hingegen wird von einer mikroskopischen Ursache ausgegangen. So
ist es wahrend des Wachstums fiir ein an der Oberfliche adsorbiertes Stickstoffatom
energetisch am giinstigsten, mit einem Galliumatom eine Bindung einzugehen, da
die Stérke der Atombindung, wie aus Tabelle ersichtlich, bei GaN wesentlich
grofer ist als die bei InN. Innerhalb der Schicht sind aber zusétzlich auch Ver-
spannungsenergien zu beriicksichtigen. Hier ist es auf Grund der Atomradien und
jeweiligen Bindungslangen (s. Tabelle B4l) energetisch vorteilhaft, wenn das Stick-
stoffatom moglichst viele Indiumatome als nidchste Nachbarn hat. Man hat es also
mit dem Effekt zu tun, dass die beim Wachstum bevorzugte chemisch giinstigs-
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a [A] d [A] Echem [€V]
GaAs | 5,65325 | 2,45 -1,63
InAs | 6,0583 | 2,62 -1,55
c-GaN | 452 | 1,96 | -2.24
oInN | 498 | 217 | -1,93

Tabelle 3.3: Materialparameter der Ausgangsmaterialien von (Galn)(NAs). Git-
terkonstante a, Bindungsldnge d und Bindungsenergie E ., der Aus-
gangsmaterialien von (Galn)(NAs). (nach [Madl, Vur(O3al, [Har89]).

te Position des Stickstoffs gerade die im Volumenkristall verspannungsenergetisch
ungiinstigste ist wie aus Abbildung und Tabelle B4l ersichtlich. Bei der mikro-
skopischen Deutung der Blauverschiebung beim Ausheizen geht man deshalb davon
aus, dass N unter Ausnutzung lokaler und weitreichender Verspannungsfelder {iber
Fehlstellen auf den Arsengitterplétzen in indiumreichere Umgebungen diffundiert.
Die Gesamtenergie aus chemischer Bindung und Verspannung wird minimiert. Wie
aus Tabelle B4 zu entnehmen ist, geschieht dies bei der Konfiguration, bei der der
Stickstoff in einer reinen Indiumumgebung angesiedelt ist.

Super-Cell-Pseudopotenzialberechnungen zeigen, dass verschiedene Néachste-
Nachbar-Konfigurationen des Sticksstoffs jeweils unterschiedliche Lagen des Ener-
gieniveaus der Stickstoffstorstelle im Leitungsband zuzuordnen sind. [Kla(0ll
KIa03]. Im BAC-Modell dndert sich damit aber auch die Ankopplung des Stick-
stoffstorstellenbandes an das ungestorte Leitungsband, was sich auf die Lagen des
E_ und E,-Bandes auswirkt. Wie aus Abbildung ersichtlich, kommt es zu
einer Blauverschiebung der Bandkante, wenn der Stickstoff anstatt in einer Ga-
reichen in einer In-reichen Umgebung eingebaut wird. In der Realitat werden diese
beiden vorgestellten Effekte nicht vollkommen getrennt voneinander auftreten. Je
nach Wachstums- und Ausheizbedingungen kann der eine oder andere stérker aus-

Lokale Konfiguration | Egpein[€V] | AEsyrain]e€V] | AEwrem|eV] | AE[eV]
N-Gagln; 1,28 -0,55 0,23 -0,32
N-Gagln, 0,92 -1,05 0,46 -0,59
N-Ga;Ins 0,61 -1,50 0,69 -0,81
N-Gaglny 0,39 -1,86 0,92 -0,94
Tabelle 3.4: Verspannung Fgqim, Bindungsenergie Fgu.,,, und Energiebilanz

AFE

fiir verschiedene Néichste-Nachbar-Konfigurationen

(Galn)(NAs) bezogen auf eine indiumfreie Umgebung nach [Rub04.
Rub05)].
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Abbildung 3.5: Ergebnisse aus Superzellrechnungen fiir die Leitungsbandstruktur
von (Galn)(NAs): (a) Storstellenenergie Ey und neue Leitungs-
bandkante E_ in Abhéngigkeit vom In-Gehalt, (b) Energiediffe-
renz zwischen den E_-Bandkanten der Gaylng- und der Gaglng-
Konfiguration in Abhéngigkeit vom N-Gehalt (aus [Kla01]).

gepragt sein [Pen05l, [Oye05], [Kud03].

3.4.4 Lokalisierungseffekte

In einem (Galn)(NAs)-Kristall liegen die Stickstoffatome, selbst nach dem Tem-
pern, nicht in einer uniformen Néchste-Nachbar-Konfiguration vor, sondern es be-
steht eine statistische Verteilung moglicher Umgebungen. Da aber jeder dieser Kon-
figurationen eine andere Lage des E_-Bands zuzuordnen ist (s. voriger Abschnitt),
kommt es zu einer ungeordneten rdumlichen Modulation des Leitungsbandes und
die Elektronenwellenfunktionen werden in den so erzeugten Potenzialminima lo-
kalisiert. Die Lumineszenz von (Galn)(NAs) kommt bei nicht zu hohen Ladungs-
tragerdichten daher vor allem aus diesen lokalisierten Zustinden und nicht aus
Band-Band-Ubergéingen. Man beobachtet bei (Galn)(NAs) deshalb eine deutliche
Stokesverschiebung zwischen Lumineszenz und Absorption und eine starke inho-
mogene Verbreiterung der optischen Ubergéinge [Han05b, [Zha04, [PTa05, [Pol00,
Vin(3).
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4 Transiente optische
Verstarkung in |l1-VV-Halbleitern

In den vergangenen Jahren waren die Auswirkungen von starken, ultrakurzen Lase-
rimpulsen auf Halbleiter und die transienten Effekte, die sie auslosen, Gegenstand
einer Vielzahl von wissenschaftlicher Verdffentlichungen. Diese widmen sich unter-
schiedlichsten Themen wie spektralem Lochbrennen [Hun93l [Bor(0, Bor0T], dem
Ladungstragereinfang von Barrieren in Quantenfilme [Fan04], Ladungstrégerther-
malisieren [Hun93, [Kno88, [Lin&7, [ATe95)], den Wechselwirkungen zwischen optisch
generierten Ladungstragern und dem Phononensystem des Kristallgitters [Tom95,
Lei96] und Effekten auf die Dielektrizitdtskonstante [Gle95al, (GIe95b] [Hnua9§).

Ein Teilgebiet, zu dem bislang nur sehr wenige Untersuchungen stattgefunden
haben, ist die Untersuchung der zeitlichen Entwicklung der optischen Verstér-
kung in optisch gepumpten Halbleiterquantenfilmen [ChoOTl, Wan97]. Dieses Ge-
biet ist jedoch fiir die weitere Entwicklung von Halbleiterlasern von Interesse, gibt
es doch Aufschluss iiber die intrinsische Dynamik solcher Strukturen. Insbeson-
dere verdiinnte Nitride, die in den vergangenen Jahren reges Interesse als akti-
ves Material fiir Laserdioden auf sich gezogen haben [Pen(2], wurden noch nicht
auf ihre zeitabhéngige Verstéarkungsdynamik hin untersucht. Experimente zur Be-
stimmung optischer Verstarkung beschranken sich auf Gleichgewichtsmessungen
[Par05l (Wag00, [Hof(1) [Hof02]. In diesem Kapitel soll daher untersucht werden,
welche Gemeinsamkeiten und gegebenenfalls Unterschiede zwischen einem kon-
ventionellen Halbleitermaterial wie (Galn)As und einem verdiinnten Nitrid wie
(Galn)(NAs) bestehen. Das verwendete experimentelle Verfahren ist die in Kapi-
tel 220 beschriebene transiente Absorptionsspektroskopie.

4.1 (Galn)As

Als Referenzsystem wurde zunéichst die transiente Absorption eines konventionel-
len III-V-Halbleiters, einer (Galn)As-Probe, untersucht. Dieses Material ist allge-
mein gut verstanden und weist keine der besonderen Mechanismen der Bandstruk-

41



4 'Transiente optische Verstédrkung in III-V-Halbleitern

Wavelength (nm)

1100 1050 1000 950
I v I

20 |-
__ 15
2 X
S 10 }
C')‘g K
s OF

0 I A I A I A =

1.15 1.20 1.25 1.30 1.35
Energy (eV)

Abbildung 4.1: Lineares Absorptionsspektrum eines 21fach (Galn)As-MQW bei
Raumtemperatur. Es zeigen sich die Uberginge des LB1-SL1, LB2-
SL2 und des LB3-SL3.

turbildung eines verdiinnten Nitridhalbleiters auf. Die an dieser Stelle verwendete
Probe mit der Bezeichnung MOD24 wurde von Galina Khitrova und Hyatt M.
Gibbs vom College of Optical Sciences der Universitit von Arizona in Tuscon, USA,
zur Verfiigung gestellt. Es handelt sich dabei um eine Heterostruktur auf einem
semi-isolierenden GaAs-Substrat mit 21 Indiumgalliumarsenid-Quantenfilmen. Ge-
wachsen wurden sie mittels der Molekularstrahlepitaxie. Die Dicke der (Galn)As-
Schichten betragt 9,7nm bei einer Indiumkonzentration von ungefahr 20 %. Die
Barrieren zwischen den Quantenfilmen bestehen aus GaAs und sind 32 nm dick.

In Abbildung BTl ist das Absorptionsspektrum dieser Probe dargestellt. Es zeigt
sich klar die stufenférmige Charakteristik einer Quantenfilmstruktur. Der Ab-
sorptionskante bei 1,216V bzw. 1025nm ist hierbei dem Ubergang vom ersten
Schwerloch- ins erste Leitungsband, dem LBl—SLlEI, zuzuordnen, wihrend die Stu-
fe bei 1,30eV zum LB2-SL2 gehort, wie Bandstrukturrechnungen zeigen. Der Ur-
sprung der weiteren Signatur bei 1,34eV ist nicht vollkommen geklart. Entwe-
der handelt es sich hier um den LB3-SL3-Ubergang oder aber um einen an sich
verbotenen optischen Ubergang, dessen Auswahlregeln durch die zweidimensiona-
le elektronische Struktur der Quantenfilme aufgeweicht sind. Der Grundzustand
weist bei Raumtemperatur eine starke exzitonische Resonanz durch Coulomb-

Tm Folgenden wird die Notation verwendet, Leitungsbénder mit dem Kiirzel LB sowie Leicht-
und Schwerlochbédnder mit LL bzw. SL zu versehen. Eine nachgestellte Zahl gibt an, welches
Subband jeweils gemeint ist, wobei 1 den Grundzustand kennzeichnet.

42



4.1 (Galn)As

Wechselwirkung, was die exzellente Qualitidt dieser Probe verdeutlicht. Es ist je-
doch darauf hinzuweisen, dass dieses keine Bildung von Exzitonen im eigentlichen
Sinn bedeutet. Deren Bindungsenergien liegen im Bereich von etwa 8meV und
sind damit bei Raumtemperatur (Eperm (300 K) &~ 25meV) durch thermische Ak-
tivierung dissoziiert [Cha04al.

4.1.1 Differenzielle Absorption von (Galn)As bei niedrigen
Anregungsdichten

Zunéchst soll die differenzielle Absorption der Probe MOD24 bei geringen An-
regungsdichten untersucht werden. Die Probe wurde bei den Experimenten dazu
im Brewsterwinkel relativ zum Abfragestrahl montiert, um stérende Fabry-Perot-
Modulationen durch Reflexionen an der Oberfliche zu unterdriicken. Die Anregung
der Probe erfolgte bei einer Wellenldnge von 915nm und einem Anregefokus von
300 um Durchmesser, wiahrend die Fokusgrofse des Abfragestrahls 150 ym betrug.
Der Durchmesser wird hier als volle Halbwertsbreite (FWHMH) des Intensitatpro-
fils auf der Probenoberflache definiert. Bei einer gauftformigen Verteilung befinden
sich innerhalb dieses Radius 50 % aller Photonen.

Auf Grund der sehr kurzen Impulsdauern der Anregung und der damit ver-
bundenen Spitzenintensitdten kann selbst bei den hier betrachteten ,modera-
ten“Anregungsleistungen nicht davon ausgegangen werden, dass das Lambert-
Beer’sche Gesetz (GLEl) der Absorption fiir den Anregestrahl uneingeschrankt
giiltig ist. Vielmehr kommt es sicherlich zu einem Ausbleichen der Absorption und
die Zahl der generierten Ladungstriger wird niedriger sein, als geméf der linearen
Absorption fiir eine gegebene Anregungsdichte zu erwarten ist. Hinzu kommt, dass
die Ladungstréger, die bei hohen Energien in ein anfanglich weitgehend leeres Band
injiziert werden, iiber elastische Streuung untereinander schnell in eine thermische
Verteilung iibergehen. Auf Grund der Uberschussenergie gegeniiber dem Grundzu-
stand von 145 meV kann ein Teil der generierten Ladungstriager iiber diese Streu-
prozesse geniligend Energie erhalten, um aus den Quantenfilmen zu entweichen.
Sinnvoller ist es daher, die Anregungsdichte in Form der Zahl der eingestrahlten
Photonen pro Fliache zu betrachten. Diese errechnet sich aus der Anzahl der Pho-
tonen Nppoton in einem einzelnen Impuls des Anregestrahls und dem Durchmesser
des Anregungsfokus auf der Probe

2engl. fiir Full-Width at Half-Mazimum
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N o Pmittel
photon  — )
E
Vyep Liphoton
(4.1)

2 Nphoton
Nphoton 2 .

T rwHM

Hierbei sind Pite; und v, die mittlere, zeitintegrierte Leistung beziehungsweise
die Repetitionsrate des Lasers und dgymys ist der Halbwertsdurchmesser des An-
regungsfokus. Die Energie eines Photons E,pet0n ist durch Vakuumlichtgeschwin-
digkeit ¢y, Plank’sches Wirkungsquantum 7 = h/27m und Wellenldnge A gegeben.
Die Umrechnung erfolgt mit folgender Zahlenwertgleichung

heo  1239,842447eV. 1,986446 - 107167
A A(nm) B A(nm)

Ephoton =lhw = (42)

Angeregt wurde die Probe bei einer Wellenlénge von 915 nm bzw. einer Photonen-
energie von 1,355 eV. Demgeméf betrigt die Uberschussenergie der Ladungstriger
etwa 150 meV gegeniiber der Bandkante. Im Falle der niedrigen Anregungsdichten
betrug die mittlere eingestrahlte Leistung 0,09 mW. Dies entspricht gemafs Glei-
chung BTl einer Anregungsdichte von 2 - 10 Photonen pro cm? und Impuls. Bei
diesen Anregungsbedingungen sind starke Signaturen an den spektralen Positio-
nen der drei optischen Uberginge festzustellen. —AaL-Spektren bei verschiedenen
Zeitverzogerungen zwischen Anregung und Abfrageimpuls sind in Abbildung
dargestellt.

Es zeigt sich, dass die Antwort des Systems zunéchst in einem sehr schnellen
Anstieg auf einer Zeitskala von 1 ps besteht, der sich iiber das ganze Spektrum er-
streckt. Durch die extrem schnelle Streuung der Ladungstriger untereinander kon-
nen keine Nichtgleichgewichtsverteilungen beobachtet werden, etwa in Form einer
Umverteilung von hoheren Energiewerten zur Bandkante hin. Danach steigt das
Signal langsam weiter an, bis nach etwa 25 ps ein Maximum des Signals beobachtet
wird. Dies ist auf ein Abkiihlen der anfinglich heifsen Ladungstrager durch eine
Wechselwirkung mit dem kiihleren Kristallgitter iiber longtitudinal-optische Pho-
nonen (LO-Phononen) zurtickzufithren. Erst nach dieser Zeit wird Rekombination
zum dominanten Prozess der zeitlichen Entwicklung der Ladungstrigerverteilung
im k-Raum. Auf ldngeren Zeitskalen (>100ps) lassen sich die Signaturen aller
drei Zustidnde gut iiber einfachexponenzielle Zerféalle beschreiben. Die zugehorigen
Zeitkonstanten sind 870ns fiir den LB1-SL1-Ubergang, wihrend der Zerfalle der
Besetzung des mittleren Zustands 600 ps bis 700 ps nur geringfiigig langsamer ist.
Fiir den hochenergetischsten Zustand ist die Bestimmung der Zeitkonstanten nur
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Abbildung 4.2: Transiente Absorptionsspektren der Probe MODZ2/ bei einer Anre-
gungsdichte von 2 - 10'* Photonen pro cm?® und Impuls. Die ver-
schiedenen Uberginge zeigen klare positive —AaL-Signale durch
ein Ausbleichen der Absorption. Kleine negative Werte an den
Niederenergieflanken deuten auf Verbreiterungen der exzitonischen
Resonanz und Bandkantenrenormalisierungen hin.

sehr unsicher durchzufithren, da dieser insgesamt nur ein sehr kleines Signal bietet.
Sie betragt 400 ps £ 200 ps.

Betrachtet man dies in Verbindung mit dem linearen Absorptionsspektrum, wel-
ches in Abbildung E] dargestellt ist, so erhilt man die absolute, zeitabhéngige
Absorption. Die optische Anregung wirkt sich in erster Linie in einer deutlichen
Abschirmung der Coulomb-Wechselwirkung aus, die eine Unterdriickung der exzi-
tonischen Resonanz in der Absorption bedingt, wihrend die stufenférmige Struk-
tur des Absorptionsspektrum fiir den LB1-SL1-Ubergang im Wesentlichen erhalten
bleibt. Bei den hoheren Zusténden ist eine Verbreiterung festzuhalten, die zu einem
Verschwinden der Stufen fithrt, obwohl im Plateau des LB1-SL1 Ausbleicheffekte
eher gering sind.

Unterhalb der Bandkante ist in einem spektralen Bereich von bis zu 10 meV Brei-
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4 'Transiente optische Verstédrkung in III-V-Halbleitern

te eine leicht erhdhte Absorption zu beobachten, entsprechend einem negativen
—AalL in einem Bereich von einigen meV. Absolut fiihrt diese Bandkantenrenor-
malisierung jedoch nicht zu einer signifikanten Rotverschiebung der Absorptions-
kante, da die Absorptionskante in Génze verbreitert wird. Hier zeigt sich, dass fiir
die Bandkantenbestimmung aus Absorptionsmessungen die Effekte der Bandkan-
tenrenormalisierung und des Ausbleichens der Absorption einander zuwider laufen
und einander kompensieren. So ist dieses negative Signal ca. 2 ps Sekunden nach
der Anregung beobachtbar, verschwindet dann aber mit dem langsamen weiteren
Ansteigen des Signals. Nach ca. 100 ps kommt es danach wieder zur Zuriickbildung
des negativen Signals, welches in Folge bis zu einigen Nanosekunden beobachtet
werden kann.

4.1.2 Dynamik der optischen Verstarkung in (Galn)As

Bei einer hinreichend grofen Anregungsdichte wird die Absorption nicht nur aus-
gebleicht, sondern die Probe wird in die Inversion getreiben. In diesem Fall ist am
I'-Punkt der Brillouinzone ein stimulierter Emissionsprozess wahrscheinlicher als
ein Absorptionsprozess und es liegt optische Verstiarkung vor. Geméfs Gleichung
P TTist dies der Fall, wenn —AaL — « einen positiven Wert ergibt, den so genann-
ten optischen Materialgewinn g. Um die Dynamik dieser optischen Verstarkung zu
untersuchen, ist eine Erhohung der Anregungsdichte iiber die Inversionsschwelle er-
forderlich. Eine solche Messung bei einer Anregungsdichte von 6, 7 - 10'®> Photonen
pro cm? und Impuls ist in Abbildung dargestellt. Die kiirzeste Zeit, zu denen
hier das Verstarkungsspektrum bestimmt werden kann, ist in etwa 5 ps nach der
Anregung. Zu fritheren Zeiten ist das Signal durch nichtlineare Effekte und Chirp
verfilscht (vergl. dazu die Abschnitte ZJlund EZ3). Eine Chirpkorrektur der Daten
ist hier nicht sinnvoll, da man hier bereits an der Grenze des Auflésungsvermogens
arbeitet und somit inakzeptable Verfilschungen der Spektren resultieren wiirden.
Es zeigt sich, dass bereits unmittelbar nach der Anregung eine optische Verstér-
kung vorliegt. Ein maximaler Wert der optischen Verstirkung von ca. 800 cm ™!
wird bei 1,199 eV beobachtet. Die Breite des Verstarkungsbereichs betriagt anfiang-
lich rund 50meV und er streckt sich von 1,175eV bis 1,225eV. In Wellenldngen
entspricht dies einem Verstarkungsbereich von 41 nm Breite zwischen 1012 nm und
1053 nm. Die Verstarkung bildet sich im Bereich der exzitonischen Resonanz aus,
wobei ein Teil des Spektrums auch zu niedrigeren Energien verschoben ist. Her-
vorgerufen wird dieses durch eine Bandkantenrenormalisierung, die die effektive
Bandliicke vermindert.

Bei der Verfolgung der Dynamik kann ein allmédhliches Aufbauen der Inver-
sion nicht beobachtet werden. Wahrend bei geringeren Anregungsdichten von
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Abbildung 4.3: Transiente Verstirkungssspektren der Probe MODZ2 bei einer An-
requngsdichte von 6,7 - 105 Photonen pro cm?® und Impuls. Die
Transparenz ist zur besseren Ubersicht als gestrichelte Linie einge-
zeichnet.

2 - 10* Photonen pro cm? und Impuls eine Maximum des Signals etwa 25 ps nach
der Anregung festzustellen ist, kommt es im Fall der optischen Verstarkung zu ei-
nem sofortigen Abbau des Signals {iber stimulierte Emissionsprozesse. Dementspre-
chend ist eine Verschmilerung des Verstdrkungsspektrums zu beobachten. Diese
beschréankt sich nicht allein auf die Hochenergieseite, wo ein Abrdumen der La-
dungstragerinversion von den hohen k-Werten bzw. Energien her erfolgt. Auch
bei den niedrigeren Energien ist hier eine leichte Verringerung der Verstarkung
zu verzeichnen, da zusdtzlich noch die Bandkantenrenormalisierung vermindert
wird. Die energetische Lage der invertierten Zustiande wird damit wieder zurtick
zur urspriinglichen Bandkante geschoben und die Niederenergiekante der optischen
Verstarkung wandert zu hoheren Energien. Nach einer Zeit von etwa 75 ps ist die
Inversion abgebaut und die Probe weist keine Spektralbereiche optischer Verstar-
kung mehr auf.

Bei einer Erhohung der Anregungsdichte auf 6,1 - 10! Photonen pro cm? und Im-
puls kommt es zu einer Erhohung des maximalen Gewinns auf etwa 2000 cm ™! und
zu einer deutlichen Verbreiterung des Spektrums. Der spektrale Bereich der Ver-
starkung wird bis zu 90 meV breit und reicht von etwa 1060 nm auf der langwelligen
Seite bis hinunter zu 990 nm im Kurzwelligen. Die Verbreiterung des Spektrums
geschieht damit vorwiegend auf der hochenergetischen Seite. Ein zusétzliches Ver-
schieben der Bandkante zu niedrigen Energien und damit eine Rotverschiebung des
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Abbildung 4.4: Oben: Transiente Verstirkungsspektren der Probe MODZ2/ bei ei-
ner Anrequngsdichte von 6,1 - 10'® Photonen pro cm? und Impuls.
Unten: Zeitlicher Verlauf der optischen Verstirkung bei ei-
ner Ubergangsenergie von 1,197 V. Die gestrichelt eingezeichnete
Transparenz wird nach 210 ps erreicht.
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Verstarkungsbereichs findet kaum statt. Bei der zeitlichen Entwicklung der Spek-
tren ist festzustellen, dass die Spektren bis 40 ps kaum Unterschiede zeigen und
erst danach ein zunehmender Abbau der Verstiarkung stattfindet. Ein Abkiihlen
der anfdnglich heifen Ladungstrager wirkt dem Abbau der Population entgegen, so
dass das Verstarkungsspektrum zunéchst relativ konstant bleibt. Nach etwa 150 ps
ist das Verstarkungsspektrum dann weitestgehend identisch mit demjenigen, das
kurz nach der Anregung bei der Anregungsdichte von 6,7 - 10'® Photonen pro cm?
und Impuls ermittelt wird.
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Abbildung 4.5: Theoretisch und experimentell ermittelte lineare Absorptionsspek-
tren der Probe MOD2/ bei Raumtemperatur.

4.1.3 Vergleich mit einer mikroskopischen Theorie

Fiir ein tieferes Verstandnis der gemessenen Verstarkungsspektren ist ein Vergleich
mit theoretischen Spektren nétig. Solche Spektren konnen mit den unter Abschnitt
vorgestellten Halbleiter-Blochgleichungen errechnet werden [Sch05al. In den
hier dargestellten Spektren wurde der optische Gewinn fiir gegebene konstante
Ladungstriagerdichten und Temperaturen ermittelt und diese dann mit den expe-
rimentellen Daten verglichen. Bei den Berechnungen wurde ein Indiumgehalt von
19,8 % zu Grunde gelegt und die Ladungstragertemperatur wurde mit 300 K ange-
nommen. Letzteres ist gerechtfertigt, sofern ein vollstiandiges Thermalisieren des
Ladungstréager- und des Gittersystems miteinander angenommen werden kénnen.
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Abbildung 4.6: Theoretisch und experimentell ermittelte Verstdarkungsspektren der
Probe MODZ2/ bei Raumtemperatur. Die Zuordnung erfolgt unter
Verwendung der Zeit als Anpassungsparameter.

Thermalisierungszeiten in Halbleitern auf Galliumarsenidbasis liegen bei Raum-
temperatur typischerweise im Bereich einiger Pikosekunden und sind dementspre-
chend viel schneller als die beobachteten Abklingzeiten der Population. Insofern
kann eine vollstandige Thermalisierung in erster Ndherung angenommen werden.
Zusatzlich wurde in den theoretischen Spektren eine geringfiigige inhomogene Ver-
breiterung von 7meV angenommen.

Wie sich bereits in einem Vergleich eines experimentell bestimmten und eines theo-
retisch errechneten linearen Absorptionspektrums in Abbildung EEH zeigt, konnen
gerade nahe der Bandkante gute Ubereinstimmungen zwischen Experiment und
Theorie erzielt werden, wobei allerdings fiir hohere Zustdnde gewisse Diskrepan-
zen bestehen. Fiir den Vergleich des Experiments mit der Theorie wird einem
gegebenen Verstarkungsspektrum mit konstanter Ladungstriagerdichte dasjenige
experimentelle Spektrum zugeordnet wird, zu dem eine moglichst groke Uber-
einstimmung besteht. Dies ist notwendig, da zum Zeitpunkt dieser Arbeit eine
vollstandige Modellierung zur zeitlichen Dynamik noch ausstand.

Das Ergebnis einer solchen Anpassung ist in Abbildung L@ dargestellt. Die An-
regungsbedingungen waren hier 2,4 - 10' Photonen pro cm? und Impuls bei ei-
ner Photonenenergie von 1,305¢V (=950 nm Wellenldnge). Wie leicht zu erkennen
ist, kann eine sehr gute Ubereinstimmung gefunden werden fiir einen grofen Be-
reich von Ladungstriagerdichten bzw. Zeitverzogerungen. Abweichungen zwischen
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Abbildung 4.7: Transiente Ladungstragerdichte in der Probe MOD24 nach einer
Anregung mit 2,4-10 Photonen pro cm? und Impuls bei 1,305¢€V.

den gemessenen (gestrichelten) und berechneten (durchgezogenen) Spektren lie-
gen weitestgehend im Rahmen der Messgenauigkeit. Erst bei Ladungstréagerdich-
ten von 1-10'" e/cm? und weniger kommt es zu groferen Diskrepanzen im Bereich
der exzitonischen Resonanz. Die Abweichungen zwischen Theorie und Experiment
bei einer Zeitverzogerung von 5 ps liegen darin begriindet, dass die Vergleichsla-
dungstrigerdichte mit 4-10'? e/cm? etwas zu hoch angenommen wurde. Ein etwas
geringerer Wert von ca. 3,5 - 102 e/cm? diirfte realistischer sein. Es ist anzumer-
ken, dass die hier zum Vergleich herangezogenen Ladungstréagerdichten wesentlich
geringer sind, als es nach der Anregungsdichte und der beobachteten linearen Ab-
sorption zu erwarten gewesen wére. So ergibt sich hier ein Unterschied von rund
zwei Grofkenordnungen. Dies verdeutlicht, dass Ausbleicheffekte wihrend der An-
regung mit starken 100 fs-Impulsen die Zahl der angeregten Ladungstriger massiv
begrenzen.

Die zeitliche Entwicklung der Flachenladungstrigerdichte lasst sich aus der An-
passung der experimentellen Spektren zu unterschiedlichen Verzégerungszeiten an
die theoretischen Vorhersagen gewinnen. Abbildung 7] zeigt, dass es grob zu ei-
nem biexponenziellen Zerfall der Ladungstriagerdichte kommt. Im Bereich schneller
Relaxation betragt die charakteristische Zeitkonstante rund 190 ps und verringert
sich auf etwa 450 ps unterhalb der Schwelle zur optischen Vertdrkung. Erkldren
lasst sich dies damit, dass es zu den Zeiten, bei denen eine optische Vertarkung
existiert, effektiv zu einer beschleunigten Rekombination iiber stimulierte Emissi-
onsprozesse kommt. Ein spontan strahlend rekombinierendes Elektron-Loch-Paar
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sendet ein Photon aus, das weitere Elektron-Loch-Paare zur stimulierten Emission
anregt. Dieser Rekombinationskanal féllt weg, sobald die Probe die Transparenz
erreicht hat. Untermauert wird diese Interpretation dadurch, dass der Punkt, an
dem sich die Zerfallsdynamik &ndert, im Bereich um 8 - 10" e/cm? liegt (s. Ab-
bildung ELT)). Dies entspricht in etwa denjenigen Ladungstragerdichten, ab denen
optische Verstarkung beobachtet wird.

4.2 MBE-gewachsene
10,4 nm-(Galn)(NAs)-MQW

Die erste untersuchte (Galn)(NAs)-Laserstruktur ist eine fiir Laseranwendungen
optimierte Heterostruktur aus drei 10,4nm breiten Quantenfilmen mit der Be-
zeichnung 12934. Gewachsen wurde sie in der Arbeitsgruppe von Dr. Henning Rie-
chert von der Infineon Technologies AG in Miinchen. Sie enthéilt nominell je 26 %
Indium- und 1,8 % Stickstoff in den Quantenfilmen. Bestimmt wurden diese Ge-
halte unter anderem mittels der spektralen Position der Ubergiinge, daher sind
die Konzentrationsangaben relativ unsicher und miissen mehr als Richtwerte denn
als gesicherte Groken behandelt werden. Getrennt werden die Quantenfilme von
GaAs-Barrieren mit einer Dicke von 24,6 nm. Die Probe wurde nach dem Wachs-
tum einem Ausheizschritt unterzogen, bei dem sie im direkten Anschluss an die
Epitaxie fiir 10 Minuten auf 730°C erwarmt wurde. Dies vermindert durch ther-
mische Aktivierung die Storstellenkonzentration und eliminiert so einen Teil der
nichtstrahlenden Rekombinationszentren.

4.2.1 Transiente Absorption bei moderaten
Anregungsdichten

Eine Messung der linearen Absorption der Probe 12934 gestaltet sich schwierig, da
die Gesamtdicke der absorbierenden Schichten auf Grund der geringen Anzahl der
Quantenfilme insgesamt nur 31,2nm betrdgt. Die Schwéichung des Lichts hangt
gemif P = P, - e L exponenziell von der absorbierenden Schichtdicke ab, wobei,
verglichen mit der zuvor untersuchten (Galn)As-Probe, die Schichtdicke weniger
als ein Sechstel betragt. Insgesamt ist die Transmissionsdnderung auf Grund der
Absorption in den Quantenfilmen somit gering. Auf Grund eines stérenden Hin-
tergrundbeitrags des Substrats konnte die Messung des linearen Absorptionskoef-
fizienten im Rahmen dieser Arbeit nicht mit einer befriedigenden Prézision durch-
gefiihrt werden. Fiir die Untersuchung dieser Probe muss daher einzig auf das

o2
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differenzielle Absorptionssignal zuriickgegriffen werden, da dieses ein wesentlich
besseres Signal-zu-Rausch-Verhéltnis bei kleinen Signalstéarken ermdglicht. Trotz
der geringen Gesamtschichtdicke der Heterostruktur kann das differenzielle Ab-
sorptionssignal immer noch mit groker Genauigkeit gemessen werden und somit
ist eine Untersuchung der Probe 12934 mdglich, sofern man sich auf die Grofe
—AaL beschrankt. Da dieses die gesamte Information der Dynamik beinhaltet,
konnen auch so wichtige Aussagen gewonnen werden. Einzig eine Unterscheidung,
ob man sich im Bereich der Verstiarkung oder der ausgebleichten Absorption be-
findet, ist nicht trivial moglich.

Die Anregung dieser Probe fand bei einer Wellenldnge von 915 nm statt, entspre-
chend einer Photonenenergie von 1,355 eV. Differenzielle Spektren zeigen drei deut-
liche Signaturen bei 0,969 eV, 1,065V und 1,19€V. Somit betrigt die Uberschuss-
energie der generierten Ladungstrager in etwa 385 meV bezogen auf den Grundzu-
stand. Die zu beobachtenden Signaturen sind den LB1-SL1, LB2-SL2 und LB3-SL3
Schwerloch-Leitungsband-Ubergéingen zuzuordnen, wie Bandstrukturrechnungen
zeigen. Leichtlochartige Zusténde sind auf Grund der kompressiven Verspannung
der Quantenfilme zu niedrigeren Energien verschoben und nicht mehr gebunden.
Die grofe Schirfe und Steilheit des Signals zeigen die hohe Qualitét dieser Probe.
Dies wird zusitzlich deutlich in der Uberhéhung des Signals an der Bandkante
bzw. an den spektralen Positionen der hoheren Zustdnde. Hier fiihren die ho-
hen Ladungstragerdichten zu einer Abschirmung der Coulombwechselwirkung der
Ladungstriager untereinander und somit zu einem starken Ausbleichen einer ex-
zitonischen Resonanz hoher Oszillatorstiarke. So sind in einem direkten Vergleich
mit der (Galn)As-Probe MOD24 aus dem vorigen Abschnitt bei vergleichbaren
Anregungsbedingungen dhnliche Aa-Werte zu beobachten. Die maximalen diffe-
renziellen Absorptionswerte, die unter Beriicksichtigung der aktiven Schichtdicke
erreicht werden, liegen bei bis zu 18000 cm ™! beim ersten angeregten Ubergang bei
1,06 eV Ubergangsenergie bei einer Anregungsdichte von 6-10'® Photonen pro cm?
und Impuls.

Das differenzielle Signal bei relativ geringen Anregungsleistungen von 0,21 pJ pro
Impuls ist in Abbildung dargestellt. Auf Grund der sehr geringen Anregungs-
leistung ist unter diesen experimentellen Bedingungen die im Substrat induzierte
Zweiphotonenabsorption sehr gering und auch der Aufbau der Besetzung kann un-
tersucht werden. Es zeigt sich, dass sich das differenzielle Signal und damit die
Besetzung im Rahmen der Zeitauflosung des Experiments im Wesentlichen in-
stantan aufbaut. Ebenfalls konnen im Rahmen der Messgenauigkeit auch keine
Umverteilungsprozesse innerhalb der Besetzung von anfdnglich hohen k-Werten
hin zum Grundzustand festgestellt werden. Die Ladungstriagerverteilung ist somit
in weniger als einer halben Pikosekunde, der Zeitauflosung in diesem Experiment,
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Abbildung 4.8:

vollsténdig in eine Fermi-Verteilung tibergegangen. Ein leichter Anstieg des Si-
gnals der angeregten Zusténde fiir einige 10 ps nach der Anregung ist auf eine
Abkiihlung der Ladungstriagerverteilung durch Wechselwirkung mit longitudinal-

500

750

Time (ps)

Transiente und Spektren der Probe 12934 bei 0,21 uJ Impulsener-
gie und 915 nm Anregungswellenlinge. Dies entspricht einer Anre-
gungdichte von 7 - 1014 Photonen pro cm? und Impuls.

optischen Phononen (LO-Phononen) zuriickzufiihren.

Auf langeren Zeitskalen von einigen hundert Pikosekunden ist eine Relaxation der
Zustandsbesetzung zu verzeichnen, die im Falle des N=1-Zustands mit einer Zeit-
konstante von 980 ps £ 30 ps verbunden ist. Der N=2-Zustand zerfallt doppelt so
schnell mit 450 ps £ 30 ps wihrend die Besetzung des nur schwach zu erkennenden

N=3-Zustands nochmals schneller in 200 ps abgebaut wird.
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Abbildung 4.9:
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Transiente und Spektren der Probe 12934 bei 2,7 uJ Impulsener-
gie und 915 nm Anregungswellenlinge. Dies entspricht einer Anre-
gungdichte von 9 - 101 Photonen pro cm? und Impuls.

Wird die Anregungsdichte erhdht, so verschwindet das exponenzielle Verhalten
der Zerfille bei den niederenergetischen Zustédnden. In Abbildung ist dies fiir
eine Anregungsimpulsenergie von 2,7 mW dargestellt. Es kommt zuerst zu einem
Abbau der Besetzung des hochenergetischen Zustinde, wihrend die Besetzung bei
niedrigeren Energien zunédchst nur sehr langsam abnimmt oder gar konstant bleibt.
Dies ist besonders deutlich in Abbildung EEQic) zu erkennen, wo innerhalb der ers-
ten 400 ps nur eine sehr geringe Verminderung der Besetzung des Grundzustands
zu beobachten ist. Ursache dafiir ist, dass Ladungstriger aus hoheren Zustinden
durch Streuprozesse in die niederenergetischen Zustdnde {iberfithrt werden. Der
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Verlust von Ladungstragern durch Rekombination wird durch ein schnelles Nach-
fiittern aus den hoheren Zustdnden vollstandig kompensiert, so dass die Zustande
nahe der Bandkante voll besetzt bleiben. Ein Zerfall der Gesamtpopulation erfolgt
sukzessive von hoheren Zustanden her. Erst wenn die Population der hoheren Zu-
stande weitestgehend aubgebaut worden ist, so dass keine Ladungstrager mehr
fiir das Nachfiillen der unteren Zusténde zur Verfiigung stehen, kommt es auch
dort zu einem Abbau der Population. Dies zeigt, dass bei hohen Dichten die La-
dungstriagerdynamik in groffem Mafle von Intrabandprozessen beherrscht wird. Die
Besetzung des Ubergangs bei 1,065 ¢V zeigt keine monotone Dynamik. Stattdessen
ist auf kiirzeren Zeitskalen von einigen 10 ps zunéchst ein Ansteigen zu verzeichnen,
dass durch ein Abkiihlen der anfénglich heifsen Ladungstréger durch die Wechsel-
wirkung mit den Phononen des kiihleren Kristallgitters bedingt ist. Dies driickt
sich auch in der zunehmenden Steilheit der hochenergetischen Signalflanke dieses
Ubergangs aus, wie in Abb. zu erkennen.

4.2.2 Optische Verstdarkung

Da, wie bereits ausgefiihrt, kein lineares Absorptionsspektrum zur Verfiigung steht,
kann nur schwer festgestellt werden, ob unter den hier betrachteten Anregungsbe-
dingungen optische Verstarkung vorliegt. Allerdings gibt es eine Reihe von spek-
tralen Signaturen, die auf Verstdrkung hinweisen. Zunéchst ist die Abséttigung
des differenziellen Signals bei 0.969 €V ein klares Zeichen, dass die Zustdnde bei
niedrigen k-Werten weitestgehend aufgefiillt sind, somit weitere Ladungstréager nur
noch hoéhere Zustande einnehmen konnen und das Ferminiveau entsprechend hoch
im Leitungsband liegt. Da dieses gleichermafsen fiir Locher als auch fiir Elektronen
gelten muss, ist das Vorliegen einer Besetzungsinversion mehr als wahrscheinlich.
Fiir eine quantitative Analyse ldsst sich zusétzlich die optische Verstéarkung unter-
halb der Gleichgewichtsbandkante abschéatzen. Unter der Gleichgewichtsbandkante
ist hier jene Bandkante zu verstehen, die das Material im thermischen Gleichge-
wicht ohne optische Anregung zusétzlicher Elektron-Lochpaare aufweist. Bei ho-
hen Ladungstrégerdichten kommt es auf Grund von Vielteilcheneffekten zu einer
Rotverschiebung der Bandliicke, auch Bandkantenrenormalisierung genannt. Der
spektrale Bereich optischer Verstiarkung liegt daher bei einem Halbleiter zu einem
gewissen Teil unterhalb der Gleichgewichtsbandkante, da die Inversion natiirlich
gerade die energetisch tiefstliegenden Zustédnde betrifft. Positve Signale bei hohen
Anregungsdichten unterhalb dieser Energie konnen direkt als optische Verstarkung
gewertet werden, da es dort keine Absorption gibt, die zusétzlich ausgebleicht wer-
den konnte. Bei der hier untersuchten Probe wird dieses durch die sehr scharfe
Bandkante erleichtert, die durch Messung der differenziellen Absorption bei mo-
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Abbildung 4.10: Transienten und Spektren der Probe 12934 bei hoher Anrequngs-
dichte unterhalb der Gleichgewichtsbandkante.

deraten Anregungsdichten sehr genau ermittelt werden kann (s. Abb. ELH).

In der Tat kann beobachtet werden, dass bei hoher Anregungdichte das differen-
zielle Signal zu niedrigen Energien hin einen positiven Ausldufer ausbildet, der
bei geringen Anregungsdichten beziehungsweise auf langen Zeitskalen nicht zu be-
obachten ist, wie in Abbildung dargestellt. Eine Untersuchung der zeitlichen
Dynamik dieses Auslaufers ist exemplarisch bei einer Energie von 0,945 eV durchge-
fithrt. Es zeigt sich, dass das Signal nach einem schnellen Anstieg auf der 1 ps Zeits-
kala zunachst weiter leicht ansteigt und nach einigen 10 ps seinen Maximalwert er-
reicht und dann weitestgehend konstant bleibt. Ursache fiir den Anstieg diirfte ein
Abkiihlen der Ladungstrager sein, wie es auch bei hheren Energien zu beobachten
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4 'Transiente optische Verstédrkung in III-V-Halbleitern

ist. Nach etwa 250 ps erfolgt dann ein exponenzieller Zerfall mit einer Zeitkonstan-
te von (250 £ 80) ps. Die grofe Unsicherheit in der Zeitangabe ist vor allem darauf
zurlickzufiihren, dass das maximale Signal —Aa«L nur in etwa 0,006 betrdgt und
damit im Grenzbereich der Auflosung des Experiments liegt. Der maximale opti-
sche Gewinn wird mit diesen Werten zu etwa 2000 cm ™! 4 1000 cm ! abgeschiitzt.
Sowohl die absolute Grofse als auch die Zerfallszeit sind damit sehr dhnlich denje-
nigen Werten, die fiir (Galn)As gewonnen werden. Die Verzogerung der Reduktion
ist weniger einer intrinsischen Eigenschaft des Materialsystems (Galn)(NAs) zuzu-
ordnen als vielmehr dem Umstand, dass mit sehr hoher Uberschussenergie in einen
energetisch sehr tiefen Quantenfilm angeregt wurde und sogar in den zweiten ange-
regten Zustand. Die urspriingliche Ladungstragerdichte diirfte deutlich hoher sein,
als bei den Messungen an der Probe MOD24 bei dhnlichen Photonendichten. Da-
mit stehen mehr Ladungstrager zur Verfiigung, die Rekombination aus niedrigen
Zustanden kompensieren konnen und es kommt zu der beobachteten Verzogerung
der Verstarkungsreduktion.

4.2.3 Vergleich zur Theorie

Auf Grund der Tatsache, dass bei dieser Probe keine zufriedenstellende Absorp-
tionsmessung vorgenommen werden konnte, ist ein Vergleich mit einer mikrosko-
pischen Theorie besonders wichtig. Hierzu werden aus theoretischen Absorptions-
messungen —AaL-Spektren fiir verschiedene Ladungstragerdichten ermittelt und
diese dann mit den experimentell ermittelten Spektren verglichen.

In Abbildung EETTlist ein solcher Vergleich fiir eine Ladungstrigerdichte von 5-10!2
Elektronen pro cm? durchgefiihrt. Bei dieser Berechnung wurde eine Kompositi-
on mit 23,3,% Indium und 1,61 % Stickstoff angenommen. Diese Abweichung von
den nominellen Werten ist notwendig fiir eine moglichst genaue Anpassung der
spektralen Lagen der beobachteten Ubergéinge. Weiterhin wurde eine inhomogene
Verbreiterung von 25meV zu Grunde gelegt. Als experimentelles Vergleichsspek-
trum dient dasjenige aus Abbildung bei einer Zeitverzogerung von 150 ps.

Zu einer Verzogerungszeit von 450 ps wird eine gute Ubereinstimmung zwischen
Theorie und Experiment fiir eine Ladungstrigerdichte von 5 - 10'? Elektronen pro
cm? gefunden. Analog zum Experiment wird auch hier beobachtet, dass sich der
Verstarkungsbereich durch Bandkantenrenormalisierungseffekte in den Bereich der
niedrigeren Energien ausbreitet. Der starke Anstieg des LB2-SL2-Ubergangs in den
experimentellen differenziellen Spektren ist auch in der Theorie nachzuvollziehen.
Eine Betrachtung des dem differenziellen Absorptionsspektrums zugehorigen Ver-
starkungsspektrum zeigt die Einfliisse hoherer Zustdnde auf die optische Verstar-
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Abbildung 4.11: Vergleich von experimentellen und theoretisch berechneten dif-
ferenziellen Absorptionsspektren bei veschiedenen Ladungstriger-
dichten und Verzégerungszeiten. In Griin die den theoretischen
Spektren zugehdrigen Verstirkungsspektren. Die Anrequngsdichte
betrigt 9 - 101 Photonen pro ecm? und Impuls.

kung. So ist konsistent mit dem Experiment unterhalb der Gleichgewichtsbandkan-
te nur eine leichte Erhohung der Verstirkung auf 2000 cm™! zu beobachten. Auf
der Hochenergieseite kommt es zu einer deutlichen Verbreiterung des Spektrums
und das Maximum der theoretisch ermittelten optischen Verstarkung schiebt von
0,96 €V bei 5-10'2 Elektronen pro cm? zu 1,03 eV bei 5-10'? Elektronen pro cm?. Der

99



4 'Transiente optische Verstédrkung in III-V-Halbleitern

Wavelength (nm)

1360 1280 1200
T ' T ' S
-Aal - experiment |
—— -AalL - theory
0.01 gL - theory 13

8 x 10" e/cm? ) ‘:E\

)

- - 2 «)O
M NE

0.00 0

0.9 1.0 1.1
Energy (eV)

-AaL

Abbildung 4.12: Theorie und FEzperiment zur optischen Verstirkung nahe der
Bandkante. Ein positives —AaL unterhalb der Bandkante gibt di-
rekt die optische Verstarkung wieder.

Transparenzpunkt liegt in der theoretischen Rechnung bei 1,063 eV. Diese Uber-
gangsenergie ist bereits dem LB2-SL2-Ubergang zuzuordnen. Der iiberproportional
starke Anstieg bei diesem Ubergang im Experiment ist dementsprechend einer star-
ken optischen Verstirkung aus dem ersten angeregten Zustand zuzuordnen. Auf
Grund der héheren Zustandsdichte knnen hier deutlich grofere Verstarkungswerte
als an der fundamentalen Bandkante erzielt werden.

In einem Vergleich dieser beiden Spektren zeigt sich eine groke Ubereinstim-
mung im Bereich der fundamentalen Bandkante. Bis einschliefslich des LB2-SL2-
Ubergangs liegen die Abweichungen fiir —AaL im Bereich von kleiner 0,003 und
damit im Rahmen der Messungenauigkeit. Das zugehorige Verstarkungsspektrum
(in Abbildung griin eingezeichnet) erreicht eine effektive Verstarkung gL von
bis maximal 0,0045 bei einer Ubergangsenergie im Bereich 0,96¢V. Dieses ent-
spricht unter Beriicksichtigung der Gesamtdicke der QQuantenfilme von 31,2nm
einem optischen Materialgewinn von 1500 cm™!. Bei 0,945 eV ist dieser Wert etwas
geringer im Bereich von 1200 cm™!. Diese Werte stimmen mit denjenigen iiberein,
die im vorigen Abschnitt im Bereich knapp unterhalb der Gleichgewichtsband-
kante ermittelt werden. Abbildung verdeutlicht diese Ubereinstimmung und
zeigt die Giiltigkeit der Annahme des vorigen Abschnitts, dass ein positives —AaL
unterhalb der Bandkante direkt als optische Verstarkung zu werten ist. Oberhalb
des LB2-SL2-Ubergangs nimmt die Ubereinstimmung zwischen Experiment und
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Abbildung 4.13: Lineare Absorption der Probe 13340.

4.3 MOVPE-gewachsene
7,5 nm-(Galn)(NAs)-MQW

Zur  weiteren Kldrung der  Verstdrkungsdynamik von (Galn)(NAs)-
Heterostrukturen wurde eine Probe bestehend aus insgesamt fiinf Quantenfilmen
von jeweils 7,4nm Dicke untersucht. Der Stickstoffanteil liegt bei 1,2% und die
Konzentration des Indiums bei 31 %. Bestimmt wurden diese mittels Rontgen-
beugung. Getrennt sind die Filme von 60nm breiten GaAs-Barrieren und die
Schichtstruktur ist zur Oberfliche mit 30nm GaAs abgeschlossen. Nach dem
eigentlichen Wachstum der Probe wurde sie einem abschliefsenden Ausheizschritt
unterzogen, um die Materialqualitdt zu optimieren. Gewachsen wurde diese
mittels der metallorganischen Gasphasenepitaxie im Wissenschaftlichen Zentrum
fiir Materialwissenschaften der Universitdt Marburg.

Das lineare Absorptionsspektrum dieser Probe in Abbildung zeigt die funda-
mentale Bandkante dieser Probe bei einer Energie von 0,995€eV. Dies entspricht
einer Wellenléinge von etwa 1245nm. Eine Uberhohung der Absorption an der
Bandkante durch Coulomb-Effekte wird nicht beobachtet und die Stufe des LB1-
SL1-Ubergangs ist leicht verbreitert, was auf eine gewisse verbleibende Unordnung
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Abbildung 4.14: Differenzielle Absorption der Probe 13340 bei niedrigen Anre-
gungsdichten. Die Signale des Grund- und ersten angeregten Zu-
stands sind zu erkennen.

dieser Probe schliefsen lasst. Dennoch ist die Stufenform des Absorptionsspektrums
der Quantenfilmstruktur deutlich ausgepriagt und die Struktur somit von hoher
Qualitit. Ein hoherer Ubergang bei etwa 1,105meV ist dem LB2-SL2 zuzuord-
nen. Leichtlochartige Zustédnde sind auf Grund der betrachtlichen Verspannung
der Quantenfilme nicht in den Quantenfilmen gebunden. Die spektrale Positionen
der Ubergénge werden deutlicher in einem differenziellen Absorptionsspektrum bei
geringen Anregungsdichten, das in Abbildung LTl dargestellt ist. Fiir die differen-
ziellen Absorptionsmessungen betrug die Anregungswellenlénge bei allen Experi-
menten 950 nm. Dies entspricht einer Energie der Photonen von 1,305€eV.

Verstiarkungsspektren unter einer Anregungsdichte von 9, 7-10' Photonen pro cm?

sind in Abbildung dargestellt. Wie bereits bei den zuvor behandelten Proben,
kommt es zu einem sehr schnellen Aufbau der Inversion und einer entsprechenden
Ausbildung einer optischen Verstirkung. Das Maximum der Verstdrkung liegt an-
fangs bei etwa 1,01 eV und betrigt 3500cm™t £ 1500 cm™!. Diese relativ grofen
Unsicherheiten in den absoluten Werten ergeben sich aus den kumulativen Aufl-
sungsgrenzen sowohl der linearen als auch der differenziellen Absorptionsmessung.
Die Gesamtdicke der Quantenfilmschichten betragt nur 37,5 nm so dass der Genau-
igkeit Grenzen gesetzt sind. Unter vorgenannten Anregungsbedingungen besteht
zu kurzen Zeiten eine betrachtliche Bandbreite der optischen Verstiarkung. So ist
3 ps nach der Anregung optische Verstéarkung von etwa 0,96 €V auf der Niederener-
gieseite bis 1,084 eV, der energetischen Lage des Transparenzpunkts, zu beobach-
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Abbildung 4.15: Oben: Optische Verstirkung der Probe 13340 bei 9,7 - 10> Pho-
tonen pro cm? und Impuls.
Unten: Optische Verstirkung der Probe 13340 bei 6,8-10® Pho-
tonen pro cm?® und Impuls.

ten. Dies entspricht einem Verstarkungsspektrum von 150 nm Breite. Die optische
Verstérkung ist hier iiber nahezu die gesamte Breite des LB1-SL1-Ubergangs zu
beobachten. Der LB2-SL.2 hingegen zeigt noch keine Inversion, obwohl ein starkes
Ausbleichen der Absorption bereits auf eine betrachtliche Besetzung hinweist.

In der zeitlichen Entwicklung des Signals ist zunédchst ein schnelles Schieben des
Transparenzpunkts, und damit der Verstarkungsbandbreite auf der 10 ps-Zeitskala
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zu beobachten. Wird optische Verstarkung 3 ps nach der Anregung bis zu einer
Energie von 1,084 eV beobachtet, sso sinkt diese Energie auf 1,056 eV nach 75 ps
und fallt weiter auf 1,033 eV nach einer Zeit von 133 ps. Die maximale Verstarkung
im Energiebereich unter 1,025 eV bleibt davon zunéchst unberiihrt. Erst nach etwa
100 ps ist auch eine merkliche Abnahme bei Energien néher der fundamentalen
Bandkante zu beobachten. Die hier beobachteten Zeitskalen sind vergleichbar mit
denen, die bereits beim Materialsystem (Galn)As und auch bei MBE-gewachsenem

(Galn)(NAs) beobachtet wurden.

Bei noch héheren Anregungsdichten von 6,8 - 10'® Photonen pro cm? und Impuls
kommt es zu einer fortschreitenden Verbreiterung des Verstarkungsspektrums. So
liegt der Transparenzpunkt unter diesen Bedingungen nach einer von 3 ps Zeitver-
zogerung bei 1,162 eV. Der Verstiarkungsbereich unter diesen Anregungsbedingun-
gen hat dann eine Breite von nahezu 250 nm. Die Verbreiterung geht allerdings
mit einer betrachtlich beschleunigten Dynamik auf der Hochenergieseite einher.
So wandert der Transparenzpunkt in 130ps auf 1,070eV. Ab diesem Zeitpunkt
ist die Dynamik dann wieder vergleichbar derjeningen, die bereits bei niedrigeren
Anregungsdichten beobachtet wurde. Die maximale Verstarkung, die unter diesen
Bedingungen erzielt wird, ist nur wenig hoher und betrigt 4300 cm™! £ 1500 cm ™.
Stattdessen wird ein iiber weite Spektralbereiche flaches Spektrum beobachtet. Be-
merkenswert ist, dass unter diesen Bedingungen eine optische Verstarkung auch
bei Energien zu beobachten ist, die bereits dem LB2-SL2-Ubergang zuzuordnen
sind. Er liegt bei 1,11 eV, so dass die oberen 50 meV des Spektrums bereits diesem
Ubergang zuzuordnen sind.

4.4 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurde die intrinsische spektrale Dynamik der optischen Verstar-
kung sowohl von (Galn)As, einem konventionellen III-V-Halbleiter, als auch von
dem neuartigen verdiinnten Nitrid (Galn)(NAs) untersucht. Es konnte gezeigt wer-
den, dass sie bei Anregungen im Bereich von 1-10'® Photonen pro cm? und Impuls
bei beiden Materialsystemen auf vergleichbaren Zeitskalen im Bereich von einigen
100 ps stattfindet. Eine Ausbildung optischer Verstéarkung erfolgt bei Raumtempe-
ratur nahezu instantan auf einer Zeitskala, die unterhalb der zeitlichen Auflésung
des Experiments von 1 ps liegt. Nahe der Bandkante wird die Dynamik in hohem
Mafse durch Bandfiilleffekte und Nachfiitterungsprozesse aus hoheren Zustédnden
dominiert, die eine anfdngliche Relaxation der optischen Verstarkung bei niedrigen
Ubergangsenergien verlangsamen. In (Galn)(NAs)-Quantenfilmen kénnen mittels
starker 100 fs-Laserimpulse grofse Bandbreiten der optischen Verstiarkung erzielt

64



4.4 Zusammenfassung

werden, die bis zu 250 nm Breite direkt nach der Anregung erreichen konnen.
Diese extreme Bandbreite wird teilweise auch durch die Inversion des LB2-SL2
erreicht. Ein Vergleich mit der Theorie zeigt eine gute Ubereinstimmung zwischen
Experiment fiir den Fall hoher Ladungstrigerdichten von 5 - 10'? Elektronen pro
cm? und mehr.
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5 GaP-basierende Halbleiterlaser

Das wirtschaftlich und technologisch bei weitem bedeutsamste Halbleitermaterial
ist Silizium. Mit Ausnahme weniger spezialisierter Anwendungsgebiete dominiert
es den gesamten Markt der Mikroelektronik. Dies liegt vor allem an der allgemein
hochentwickelten Prozessierungstechnologie und der Verfiigharkeit grofer 30cm-
Wafer, was Bauelemente auf Silizium wesentlich preiswerter macht als alle Al-
ternativen. Seine Anwendungsmoglichkeiten in der Optolelektronik sind dagegen
bisher begrenzt. Es gehort zu den sogenannten indirekten Halbleitern, bei denen
die Extrema der Leitungs- und Valenzbénder nicht bei demselben k-Vektor zu fin-
den sind. Strahlende Rekombinationsprozesse sind hier nur unter Beteiligung eines
Phonons oder von Storstellen moglich. Die Effizienz der Lichtemission verschlech-
tert sich dadurch dramatisch (siehe auch Abb. BEJl). Dementsprechend sind zwar
Detektoren wie CCDs und Photodioden auf Siliziumbasis verfiigbar, nicht aber
Laserdioden (LD). Hier greift man auf direkte I1I-V-Halbleiter wie z.B. GaAs oder
InP zuriick. Trotz dieser Schwierigkeiten gibt es seit langem Bestreben auch auf Si-
lizium effiziente Lichtemitter herzustellen. Solche wiirden die Moglichkeit er6ffnen,
die Mikroelektronik mit der Optoelektronik zu verbinden zu einer Integrierten Op-
toelektronik (OEICE), die eine Vielzahl neuer Anwendungsfelder eréffnen wiirde.

lengl. fiir Opto-Electronic Integrated Circuit

Q) b)
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Abbildung 5.1: Strahlende Rekombination bei a) einem direkten und b) einem indi-
rekten Halbleiter. Bei letzterem ist neben Elektron (blau) und Loch
(rot) zusdtzlich noch ein Phonon (grin) beteiligt. Der Wechselwir-
kungsquerschnitt reduziert sich.
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Abbildung 5.2: a) Versuchsaufbau fiir optische Messugen an GaP-basierten Pro-
ben.

b) Schema der Anregungsgeometrie.

Insbesondere ist hier die Méglichkeit zu nennen, optische Signale direkt auf einem
einzigen, preiswerten Chip generieren, detektieren und verarbeiten zu kénnen.

Ein Ansatz zu diesem Ziel ist es, auf Silizium einen anderen, direkten Halbleiter he-
teroepitaktisch aufzuwachsen, der als aktives Medium einer Laserdiode verwendet
werden kann. Aus den bereits in Abschnitt B4l ausgefiihrten Griinden muss dieses
Material eine dhnliche Gitterkonstante wie Silizium (a = 5,431 A) aufweisen, um
das Wachstum hochqualitativer Schichten zu erméglichen. Die einzigen zur Verfii-
gung stehenden Halbleiter, die sich hier anbieten, sind die bindren III-V-Halbleiter
Galliumphosphid (GaP) und Aluminiumphosphid (AIP), deren Gitterkonstanten
von 5,4635 A bzw. 5,4505 Abetragen [Mad]. So ist es bekannt, dass diese Materiali-
en in hoher Qualitdt auf Silizium abgeschieden werden kénnen [Yon(0?]. Allerdings
sind GaP und AIP ebenfalls indirekte Halbleiter und fiir Laserdioden somit ebenso
ungeeignet wie Silizium selbst.

Ein Ausweg aus diesem Dilemma bieten gegebenenfalls komplexere ternare und
quaternédre III-V-Halbleiter mit direkter Bandliicke. So gehen Legierungen von
GaP mit As zu GaP;_,As, und In zu Ga;_,In,P fiir hinreichend grofe Arsen-
(45%) bzw. Indiumkonzentrationen (67 %) wieder zu einer direkten Bandliicke
iiber. Allerdings sind auf Grund der betrachtlichen Gitterfehlanpassungen die in-
tegrierten kompressiven Verspannungen viel zu grofs fiir ein Wachstum hochqua-
litativer Schichten. Man hat es also prinzipiell mit einem &hnlichen Problem zu
tun, wie es beim Wachstum von hochverspannten (Galn)As-Schichten auf GaAs
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auftritt. Analog zu (Galn)(NAs) bietet sich auch hier eine Zugabe von Stickstoff
an, um diese Verspannungen zu reduzieren. Wie auch in Ga(NAs) fithrt der Stick-
stoffeinbau in GaP zu einer starken Modifikation der elektronischen Struktur des
Materials, einschliefslich der Ausbildung lokalisierter Zustéinde und einer Rotver-
schiebung der Bandkante bei hoheren Stickstoffkonzentrationen. Allerdings wird
dies durch den Umstand verkompliziert, dass es sich bei GaP um einen indirekten
Halbleiter handelt. Diese Effekte sind weniger gut verstanden als die in Ga(NAs)
und konnen an dieser Stelle nicht im Detail diskutiert werden. Fiir eine ausfiihrli-
che Betrachtung sei auf [Kun05] hingewiesen. Ein alternativer Ansatz ist es, auf ein
phosphorhaltiges Materialsystem vollkommen zu verzichten. Stattdessen wird ein
zumindest terndrer Mischkristall verwendet, dessen Gitterkonstante hinreichend
ahnlich derjeningen von Silizium ist, um epitaktisch abgeschieden zu werden. Hier-
zu bietet sich das bereits in Kapitel Bl ausfiihrlich beschriebene Ga(NAs) an.

Im weiteren sollen als wichtiger Zwischenschritt zum Fernziel von siliziumbasierten
Halbleiterlasern die Lichtemissionseigenschaften von Quantenfilmstrukturen aus
Ga(NAs) und Ga(NPAs) untersucht werden, die auf GaP-Substraten abgeschie-
den wurden. Das Hauptaugenmerk liegt auf der Fragestellung, ob diese Strukturen
mittels optischer Anregung zu Laseraktivitdt angeregt werden konnen, ein wich-
tiger Schritt, bevor man zu etwaigen elektrisch gepumpten Strukturen tibergehen
kann.

Die Messungen wurden in einem Aufbau durchgefiihrt, wie er in Abbildung
gezeigt ist. Die Proben wurden zunéchst in etwa 6 mm breite Streifen gespalten
und dann in einem Kiihlfingerkryostaten montiert, der eine Kontrolle der Tempe-
ratur von Raumtemperatur bis hinab zu etwa 10K erlaubt. Eine Anregung der
Proben erfolgte bei einer Wellenldnge von 800 nm (1,55eV Photonenenergie) mit
120fs langen Impulsen. In den GaP-Barrieren wurden keine Ladungstréger er-
zeugt, da die Bandliicke dieses Materials bei 2,27 eV fiir indirekte und 2,78 ¢V fiir
direkte Ubergéinge liegt [Mad|. Die Repetitionsrate des Lasers betrigt 1kHz, was
die Aufheizung der Probe durch die optische Anregung begrenzt. Der Strahl selbst
wurde zunéchst iiber einen 4:1 Strahlaufweiter aufgeweitet und mittels einer geeig-
neten Blende zu einem Rechteckprofil geformt. Dabei wurde insbesondere darauf
geachtet, dass die Intensitatsverteilung moglichst homogen iiber den verbleibenden
Strahl ist. Mittels einer Zylinderlinse wurde dieser dann zu einem gleichméfigen,
in etwa 50 um breiten Strich auf der Probe fokussiert, der die gesamte Lange der
Probe iiberstrich. Die Emission aus der Seitenfacette der Probe wurde dann mittels
einer Linse eingefangen und mit dem bereits in Abschnitt 22 beschriebenen Gitter-
spektrometer Acton 500i spektral aufgelost. Die Detektion erfolgte mittels einer Si-
CCD, da diese mit 24 um kleinere Pixel aufweist als die InGaAs-Photodiodenzeile
mit 50 um und so eine bessere Spektralauflosung moglich ist. Weiterhin wurden
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5 GaP-basierende Halbleiterlaser

die verwendeten Einsammellinsen so gewéhlt, dass die numerische Apertur des
Spektrometers moglichst gut ausgenutzt wurde.

5.1 Emission von
Ga(NPAs) /GaP-Heterostrukturen

Im Rahmen dieser Arbeit wurde zundchst eine Ga(NAsP)/GaP-
Mehrfachquantenfilmstruktur (MQWE) mit der Bezeichnung 22991 auf ihre
Photolomineszenz hin untersucht. Die hier untersuchte Probe besteht aus fiinf
8nm dicken Quantenfilmen die durch 50 nm breite GaP-Barrieren getrennt sind.
Eingebettet ist die aktive Schicht in die Mitte einer Wellenleiterstruktur (SCHE)
aus insgesamt 3pum dickem Alj23Gag 7P, welche einen guten Uberlapp der
Quantenfilme mit dem propagierenden Lichtfeld gewéhrleisten soll. Stickstoff- und
der Phosphorkonzentrationen wurden durch Réntgenbeugungsmessungen (XRD)
bestimmt und betragen (3+0,5)% bzw. (8+3)%. Konzipiert und gewachsen
wurde diese von Dr. Bernadette Kunert aus der Arbeitsgruppe von Dr. Wolfgang

2engl. fiir Multi-Quantum Wells
3engl. Seperate Confinement Heterostructure
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Abbildung 5.3: Emission einer 6 mm breiten Ga(NPAs)-Probe 22991 bei 15K. Es
zeigt sich ein deutliches Schwellenverhalten als Funktion der Anre-
gungsleistung. Oberhalb der Schwelle steigt die Emissionsleistung
stark an und das Spektrum wird deutlich schmaler.
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Abbildung 5.4: Oben: Integrierte Emissionsleistung der 6 mm breiten Probe 22991
als Funktion der Pumpenergie pro Impuls. Das Schwellenverhalten
kann bis einschliefllich Raumtemperatur verfolgt werden.

Unten: Laserschwelle der Probe 22991 bei verschiedenen Tempe-
raturen. Es zeiglt sich eine exponenzielle Zunahme mit einer cha-
rakteristischen Temperatur von 86 K.

Stolz vom Wissenschaftlichen Zentrum fiir Materialwissenschaften der Universitat
Marburg. Fiir ndhere Details zum Wachstum sei auf [Kun05| hingewiesen.

In Abbildung ist die Emission der 6 mm breiten Probe bei 20 K zu sehen. Bei
geringen Anregungsleistungen ist deutlich eine breite PL der Probe bei 910 nm
zu erkennen. Die Linie ist stark asymmetrisch mit weiten Auslédufern in den nie-
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5 GaP-basierende Halbleiterlaser

derenergetischen Bereich, was auf starke Lokalisierungseffekte hindeutet. Die volle
Halbwertsbreite (FWHM) betrégt in etwa 63 meV. Bei einer Erhohung der Anre-
gungsleistung bildet sich eine Signatur auf der Hochenergieseite der Lumineszenz
bei 887 nm hearaus, die sprunghaft in der Leistung zunimmt und das Spektrum do-
miniert. Dies geht einher mit einer Verschmélerung der Emission auf etwa 7,7 meV
Linienbreite FWHM. Betrachtet man die spektral integrierte Emissionsleistung als
Funktion der Pumpleistung, so ist ein klares Schwellenverhalten festzustellen, wie
in Abbildung B4 deutlich zu erkennen. Ein solches Schwellenverhalten der Aus-
gangsleistung bei einer gleichzeitigen Verschmilerung des Emissionsspektrums ist
typisch fiir einen Laser, der iiber seine Laserschwelle hinaus gepumpt wird. Eine
Variation der Temperatur zeigt zudem, dass dieses Schwellenverhalten nicht nur
unter kryogenen Bedingungen auftritt, sondern auch bei Raumtemperatur noch
vorhanden ist. Die Schwelle nimmt, wie aus der unteren Abbildung B4 ersicht-
lich, exponenziell mit einer charakteristischen Temperatur Ty von 86 K =8 K zu.
Ein solcher Wert ist in etwa vergleichbar mit den Werten, die auch fiir andere
Halbleiterlaser gefunden werden.

5.2 Emission von
Ga(NAs) /GaP-Heterostrukturen
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Abbildung 5.5: Emission einer 6 mm breiten Ga(NAsP)-Probe 22992 bei 15K. Es
zeigt sich ein deutliches Schwellenverhalten als Funktion der Anre-
gungsleistung. Oberhalb der Schwelle steigt die Emissionsleistung
stark an und das Spektrum wird deutlich schmaler.
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Abbildung 5.6: Integrierte Emissionleistung der 6 mm breiten Probe 22992 als
Funktion der Pumpenergie pro Impuls. Ahnlich wie bei der Probe
22991 st ein Schwellenverhalten bis einschlieflich Raumtempera-
tur zu beobachten.

Als alternatives Materialsystem zu der Ga(NPAs)-Struktur wurde eine Probe un-
tersucht, die an Stelle der Ga(NPAs)-Quantenfilme Ga(NAs) als aktives Medium
benutzt. Derartige Strukturen wurden bereits in der Vergangenheit realisiert, je-
doch nie in einer Qualitat, die fiir Laseranwendungen ausreichend gewesen wéire
[Kon96al. Diese Probe mit der Nummer 22992 ist weitestgehend identisch mit der
Probe 22991, allerdings sind die Quantenfilme phosphorfrei und nur 4,5nm dick.
Der Stickstoffgehalt ist auch hier (3 +0,5) %. Vorteilhaft bei der Verwendung von
Ga(NAs) als aktivem Material ist, dass die Physik dieses Materials wesentlich bes-
ser verstanden ist als die des quaterndren Ga(NAsP). Dieses erlaubt ein wesentlich
gezielteres Bauteildesign mit vorhersagbareren Eigenschaften. Zudem besteht nicht
die Unsicherheit, bei welchen Stickstoff- und Phosphorgehalten der Ubergang vom
direkten zum indirekten Halbleiter stattfindet. Nachteilig wirkt sich jedoch die in
Abschnitt diskutierte Metastabilitdt des Materials aus. Da fiir Laseranwen-
dungen auferordentliche Anforderungen an die Materialqualitdt gestellt werden,
kénnen Ga(NAs)-Filme nur mit relativ kleinen Stickstoffkonzentrationen bis etwa
4% genutzt werden. Durch die grofe Gitterfehlanpassung zu GaPll fiihrt dieses zu
einer hochgradigen Verspannung.

Wie in den Abbildungen BB und B8l zu sehen, ist das Emissionsverhalten der Probe
22992 dem der phosphorhaltigen Probe 22991 &hnlich. Es zeigt sich ebenfalls ein

1Die Gitterfehlanpassung Aa/a betrigt etwa 3,3 % fiir GaNg g4Asg,96 auf GaP. Fiir eine voll-
stdndige Gitteranpassung sind etwa 20 % Stickstoff notwendig [Kon96al.
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Abbildung 5.7: Temperaturcharakteristik der Probe 22992. Die charakteristische
Temperatur Ty liegt bei 71 K.

deutliches Schwellenverhalten mit einer deutlichen Abnahme der Linienbreite auf
etwa 8,5meV oberhalb der Schwelle. Die Photolumineszenz unterhalb der Schwel-
le ist auch hier deutlich gegeniiber der Laseremission rotverschoben, in diesem
Fall um rund 25nm. Das Maxiumum oberhalb der Schwelle liegt bei 920 nm bei
20K und 965nm bei Raumtemperatur. In einem direkten Vergleich bei niedrigen
Temperaturen zeigt die phosphorfreie Probe 2291 eine niedrige Laserschwelle von
0,82 1J / Impuls verglichen mit 2,1 pJ / Impuls bei den Ga(NPAs)-Quantenfilmen.
Es kann aus diesen Werten jedoch nicht auf eine generelle Uberlegenheit von
Ga(NAs) als Lasermaterial auf GaP geschlossen werden. Die Abweichungen der
Schwelle sind mit einem Faktor von rund 2,5 relativ gering und liegen im Rahmen
dessen, was man selbst bei verschiedenen Proben ein und desselben Materialsys-
tems beobachtet. Zudem koénnen Schwelldichten durch eine Vielzahl von Para-
metern beeinflusst werden, die nichts mit mit den grundsétzlichen Eigenschaften
des Materialsystems zu tun haben. Beispielsweise ungleichméfig gute Spaltkanten
oder leichte makroskopische Inhomogenitédten der Schichtqualitdt auf Grund der
sehr grofsen Probengeometrie sind hier zu nennen.

Aussagekriftiger ist stattdessen die Temperaturcharakteristik. So zeigt eine Aus-
wertung der Temperaturabhangigkeit der Laserschwelle im Vergleich zur Probe
22991 eine deutlich geringere charakteristische Temperatur Ty von 71 K +6 K. Als
Folge davon sind die Schwelldichten bei Raumtemperatur nahezu identisch. Eine
solche geringere charakteristische Temperatur legt analog zu den Materialsyste-
men (Galn)(PAs) und (Galn)(NAs) die Vermutung nah, dass der Ladungstriger-
einschluss in den Quantenfilmen aus Ga(NAs) weniger effizient ist als in denje-
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5.3 Verstarkungsspektren von Ga(NPAs) / GaP

ningen aus Ga(NPAs), moglichweise auf Grund kleinerer Bandkantendiskontinui-
téten. Dieses wiirde aber einen intrinsischen Nachteil des Systems Ga(NAs)/GaP
bedeuten, wohingegen die hoheren Schwellen bei Ga(NPAs) durch eine verbesserte
Epitaxie und Probenpréparation vermindert werden kénnten.

5.3 Verstiarkungsspektren von Ga(NPAs)/GaP
nach der Hakki-Paoli-Methode

Auf Grund der vorteilhafteren Temperaturcharakteristik der Ga(NPAs)-
Heterostruktur 22991 und den grundsatzlichen konzeptionellen Vorteilen eines qua-
terndren Systems soll die Emissionscharakteristik dieses Materials genauer analy-
siert werden. Zu diesem Zweck wurde daher zusétzlich zu dem 6 mm breiten Stiick
der Probe auch noch eines von 0,45 mm Breite untersucht. In Abbildung ist
das Emissionsspektrum dieser schmalen schmalen Probe bei 20 K knapp unterhalb
und knapp oberhalb der Schwelle gezeigt. Es zeigt sich, dass die spektral schmale
Emission tiber der Schwelle in deutliche Moden aufgespalten ist, genau wie man
es von einem Laser erwartet. Das breite Spektrum bei niedrigen Anregungsdichten
dagegen ist nicht strukturiert. Der experimentell ermittelte Modenabstand betragt
0,262 nm. Vergleicht man dies mit dem Abstand A\ der Fabry-Per6t-Moden eines
Resonators der Lange L, welcher durch

/\2

AN = —
2nL

(5.1)

gegeben ist, so erhilt man eine gute Ubereinstimmung fiir einen Brechungsindex
n von etwa 3,36. Im Rahmen der Messgenauigkeit ist dies konsistent mit den Lite-
raturwerten, welche Werte um 3,2 bei Raumtemperatur angeben [Mad|. Natiirlich
ist zu beachten, dass es sich hier um einen effektiven Brechungsindex der Struk-
tur bestehend aus den Quantenfilmen, den Barrieren und der Wellenleiterschicht
handelt.

Das sogenannte Hakki-Paoli-Verfahren stellt nun einen Zusammenhang zwischen
der Modulationstiefe des Modenspektrums und dem modalen Gewinn G(A) her
[Hak73, [Hak7h]. Bei diesem Verfahren wird ausgenutzt, dass das Modenspektrum
durch Interferenz des im Resonator umlaufenden Lichtfelds erzeugt wird. Im Fal-
le eines rein transparenten Mediums entspricht dieses den Fabry-Perot-Moden
und die Modulationstiefe ist nur iiber das Reflexionsvermogen der Resonator-
spiegel gegeben, also in diesem Falle dem Reflexionsvermogen der Endfacetten
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Abbildung 5.8: Grofles Bild: Emission an einem 0,45 mm breiten Laserbarren der
Probe 22991 wm Bereich der Laserschwelle.

Kleines Bild: Modenstruktur der Emission bei einer Anregungs-
dichte von 2- 10'* Photonen pro cm? und Impuls.

[HecOTl [Fic93]. Befindet sich innerhalb des Resonators ein absorbierendes oder ver-
starkendes Medium, so wird das Verhéltnis von Maxima zu Minima modifiziert,
und der modale Gewinn kann iiber

VP - VP

1 1
GAN)=—-Ih|—F—— ] — (R 5.2
9 Ln<\/ﬁ+\/ﬁ> or I (fafe) (5:2)
berechnet werden. In dieser Formel sind P, und P_ die detektierten Leistungen
in den Maxima bzw. Minima des Spektrums und L die Lénge des Resonators, in

diesem Fall 0,45 mm. R; und R; sind das Reflexionsvermogen der beiden Facetten,
2
die iiber die Relation R; = <M> zu jeweils 29,3 % angesetzt werden. Der

n1+no
Brechungsindex n wurde, wie oben angegeben, zu 3,36 angenommen.

In Abbildung B9 ist das Emissionsspektrum und das zugehérige modale Ver-
starkungsspektrum der Probe 22991 bei 20K und einer Anregungsdichte von
2,7-10'3 Photonen /cm? zu sehen. Es zeigt sich ein Maximum der Verstirkung von
12,7cm ™! bei einer Wellenlidnge von etwa 891 nm. Dies bestiitigt die Interpretation
des Schwellenverhaltens der Emission als Laseraktivitit. Es ist jedoch anzumerken,
dass das Maximum der Laserlinie bei etwa 887 nm liegt, einem Wert, der eher am
gemessenen Transparenzpunkt aus Abbildung liegt. Dies ist vermutlich darauf
zuriickzufiihren, dass die Hakki-Paoli-Methode intrinsisch eine Gleichgewichtsme-
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Abbildung 5.9: Modales Verstirkungsspektrum der Probe 22991 bei einer Anre-
gqungsdichte von 2,7-10'3 Photonen pro cm? und Impuls. Gestri-
chelt ist die Transparenz G(\) = 0 eingezeichenet.

thode ist, bei der insbesondere angenommen wird, dass die modale Verstarkung
sich mit der Zeit nicht &ndert. Durch die Anregung mit ultrakurzen Impulsen ist
diese Annahme sicherlich nicht gegeben, so dass transiente Verstéarkungseffekte zu
niedrigeren ermittelten Werten fiir G(\) fithren. Hinzu kommt, dass das spektrale
Auflésungsvermdogen der Detektion beschrankt ist. Obwohl die Spektren bereits in
zweiter Ordnung mit einem 6001/mm-Gitter gemessen wurden, betragt der Ab-
stand von Maximum zu Minimum gerade einmal vier bis fiinf Pixel des Detektors.
Als Folge kommt es zu einer Uberschiitzung der relativen Signalstirke in den Mi-
nima, welche sich in einem zu kleinen Wert der modalen Verstarkung auswirkt.
Die hier ermittelten Werte miissen also als Abschétzung nach unten gewertet wer-
den, wobei die realen Werte durchaus deutlich hoher liegen kénnen. Dies zeigt sich
auch deutlich darin, dass eine Berechnung der Verstarkung aus dem Spektrum bei
einer Anregungsdichte von 2,0-10'3 Photonen pro cm? aus Abbildung auch zu
Werten fiihrt, die teilweise iiber 20 cm™! liegen.

5.4 Zusammenfassung und Ausblick

Es konnte nachgewiesen werden, dass sowohl Ga(NPAs) als auch Ga(NAs) geeignet
sind, Laserstrukturen auf Basis von GaP zu realisieren. Die bislang erzielten Laser-
schwellen liegen bei beiden Materialien bei etwa vergleichbaren Werten, was noch-
mals eindeutig zeigt, dass auch das phosphorbasierende System eine direkte Band-
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licke aufweist. Insgesamt scheint das Materialsystem Ga(NPAs) das nach diesen
ersten Ergebnissen vielversprechendere Material zu sein. Die Zugabe von Phosphor
verringert die Verspannung beziiglich GaP und erlaubt so eine grofere Variabilitat
der Strukturparameter, da sich in gewissen Grenzen analog zu (Galn)(NAs) die
Lumineszenzwellenldnge und die Verspannung unabhingig von einander wahlen
lassen. Modale Verstirkung von wenigstens 20 cm~! bei 20 K konnte nachgewie-
sen werden und klares Schwellenverhalten auch bei Raumtemperatur deutet auf
Laseraktivitdt hin. Auch bei phosphorfreien Strukturen wird Laseraktivitdt bei
Raumtemperatur beobachtet. Das Entwicklungspotenzial scheint hier jedoch ge-
ringer zu sein. Eine Verringerung des Stickstoffgehalts zur Verbesserung der Ma-
terialqualitdt wiirde die Verspannung auf inakzeptable Werte ansteigen lassen,
wahrend bei einer Erhohung zur Verminderung der Gitterfehlanpassung die dazu
notwendigen Wachstumsparameter die Defektdichte stark ansteigen lassen wiirden.
Hinzu kommt, dass das Ga(NPAs) den Vorteil besitzt, bei Wellenldngen unterhalb
900 nm zu emittieren. So operieren optische Kurzstreckennetzwerke heutzutage bei
850 nm. Es besteht die Hoffnung, mittels Ga(NPAs) auf GaP (und damit Si) diese
Wellenléngen erreichen zu kénnen, was unmittelbare kommerzielle Anwendungen
ermoglichen wiirde. Mit Ga(NAs) ist dieser Wellenlédngenbereich jedoch prinzipiell
nicht erreichbar, da der Stickstoffeinbau in GaAs sich in einer Bandliickenredukti-
on auswirkt. Auf Grund der Bandliicke von GaAs von 1,42 eV bei Raumtemperatur
liegt die Emission von Ga(NAs) damit immer deutlich oberhalb 870 nm. Auch das
hohere T von 86 K gegeniiber 71 K legt eine Préferenz von Ga(NPAs) nahe.
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6 Braggstrukturen

Bei sdmtlichen in dieser Arbeit vorgestellten differenziellen Transmissionsexpe-
rimenten wurde davon ausgegangen, dass Anderungen der Transmission im we-
sentlichen durch Anderungen der Absorption in den Quantenfilmen hervorgeru-
fen werden. Lediglich leichte Korrekturen wurden gemacht, um Substrateffekte
zu korrigieren, wie in Abschnitt beschrieben. Insbesondere wurde die Annah-
me gemacht, dass Anderungen der Reflexion an den Grenzflichen zwischen den
Quantenfilmen und den Barrieren vernachlissigt werden konnen. In der Tat treten
Reflexionen zwischen verschiedenen Grenzflachen vor allem dann auf, wenn eine
grofter Brechungsindexkontrast besteht. Wie grof diese Reflexion ist, hdngt von
Wellenlénge, Einfallswinkel und Polarisation des Lichts ab und kann quantitativ
tiber die Fresnelformeln angegeben werden [HecOll [Fic93]. Im Falle senkrechten
Lichteinfalls nimmt der Reflexionskoeffizient eine einfache Form an:

2

R= ("1_"2> (6.1)

ny =+ ng

Mit Brechungindizes von Halbleitern von typischerweise im Bereich 3,0 bis 3,6
und Luft mit einem Brechinindex von 1 ergeben sich damit Reflexionen an der
Luft-Halbleitergrenzfliche von rund 25 % bis 30 %. Innnerhalb einer Halbleiter-
heterostruktur sind diese Reflexionen normalerweise wesentlich kleiner, da zum
einen die Brechungsindexkontraste kleiner sind und dariiber hinaus die Summe
der Brechungsindizes grofter ist. Das Reflexionsvermogen von Grenzflachen zwi-
schen einzelnen Halbleiterschichten liegt damit typischerweise im Bereich 1% oder
weniger. In [Hun93| wurde gezeigt, dass ein differenzielles Transmissionsspektrum
diinner Halbleiterschichten im wesentlichen durch eine Anderung der Absorption
hervorgerufen wird, selbst wenn die angeregte Schicht direkt an Luft angrenzt. In
diesem Fall besteht ein grofier Brechungsindexkontrast, bei dem induzierte An-
derungen des Brechungsindexes sich besonders stark auf die Reflexion auswirken.

Reflexionsvermogen konnen allerdings stark durch Interferenzeffekte beeinflusst
werden. Befinden sich Schichtfolgen mit unterschiedlichen Brechungsindizes in Ab-
stdnden von Vielfachen eines Viertels der Lichtwellenlénge (A/4), so konnen je nach
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6 Braggstrukturen

Material Dicke (nm)
GaAs-Substrat bulk

* GaAs 80 nm
Ga0761P0’39AS 9,3 ni
GaAs 80 nm

* GaO,695In0,305N0,008ASQQQ 8,7nm
GaAs 80 nm
Ga0761P0’39AS 9,3 nim
GaAs 80 nm
A1073Ga0,7As 80nm

Tabelle 6.1: Strukturparameter (Galn)(NAs)-Braggstruktur 22606. Die Schichten
zwischen den * wiederholen sich insgesamt 14 mal.

Schichtfolge die propagierenden und reflektierenden Lichtmoden konstruktiv oder
destruktiv miteinander interferieren. Derartige Methoden werden beispielsweise in
dielektrischen Spiegeln ausgenutzt, die ein Reflexionsvermdogen tiber 99,99 % errei-
chen konnen. Ein anderes nicht weniger wichtiges Beispiel sind Antireflexbeschich-
tungen, die das Reflexionsvermogen einer Oberfliche weitestgehend eliminieren
konnen.

In Halbleiterlasern werden Quantenfilme bisweilen so angeordnet, dass sie in einem
Abstand der halben Wellenldnge (A/2) ihrer Emission angeordnet sind. Dieses kann
beispielsweise geschehen, um dafiir zu sorgen, dass die Quantenfilme genau in den
Intensitdtmaxima des stehenden Lichtfelds eines Laseresonators angeordnet sind.
Besonders fiir VCSEL und VECSEL ist dieses von entscheidender Bedeutung, da
hier die rdumlichen Ausdehnungen des verstirkenden Mediums entlang der Reso-
natorachse nur sehr gering sind und die Quantenfilme somit relativ zum Lichtfeld
optimal positioniert werden miissen. Fiir ein solche sogenannte Braggstruktur mit
dem Schichtabstand d ist aber fiir eine unter dem Winkel ¢ einlaufende Lichtwelle
der Wellenldnge A die Braggbedingung mter Ordnung erfiillt

mA = 2d sin(9) . (6.2)

In einem solchen Fall besteht eine starke Kopplung der propagierenden und der
reflektierten Lichtmoden und die Transmission wird gleichermafsen von Absorp-
tion und Reflexion beeinflusst. Insbesondere kénnen je nach Schichtfolge scharfe
Resonanzen und Reflexionsbénder auftreten. Die Annahme, dass DTS-Signale bei

1Oberflichenemitterender Halbleiterlaser mit externem Resonator. Engl. fiir Vertical External-
Cavity Surface-Emitting Laser.
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derartigen Heterostrukturen ausschlieflich auf Anderungen der Absorption zuriick-
zufithren sind, wird damit a prior: fragwiirdig. Selbst wenn die Brechungsindizes
der einzelnen Schichten keine signifikanten Anderungen erfahren, so kommt es den-
noch zu einer Beeinflussung der Reflexion. Durch eine Verdnderung der Absorption
andern sich die relativen Amplituden der verschiedenen Lichtfelder und damit auch
ihre Kopplung iiber Interferenz. Dieses differenzielle Absorption ruft also gleich-
zeitig eine Anderung der Reflexion hervor. Dies kann umso stirker ausfallen, als
das Reflexionsvermdgen einer solchen Braggstruktur je nach Schichtaufbau durch
scharfe spektrale Resonanzen gepragt sein kann. Hinzu kommt, dass es in einer sol-
chen Struktur zu einer gegenseitigen Beeinflussung quantenmechanischer Zusténde
der Quantenfilme {iber das Lichtfeld kommt. Dieses kann zu duflerst komplexen Me-
chanismen der Lichtpropagation in derartigen Medien fiihren [Yan(05d, [Yan05b].

Ein Test, in wieweit eine solche Braggstruktur Auswirkungen auf die differenzi-
elle Transmission hat, besteht darin, dass man das DTS-Experiment unter ver-
schiedenen Einfallswinkeln durchfiihrt. Wenn die differenzielle Transmission nur
auf Absorptionsdnderungen beruht, sollte nur eine sehr geringe Abhéngigkeit der
Signalstarke vom Einfallswinkel bestehen. Diese beruht darauf, dass bei einem
schragen Einfall die Dicke L der Quantenfilme effektiv grofser wird. Es sollte sich
dementsprechend eine Abhéngigkeit der Form

— AaLesp = —AaL/ cos(Vint) (6.3)

ergeben. ¥;,; ist hier der interne Winkel der Propagation des Lichts durch die
Probe. Er hingt mit dem Einfallswinkel des Lichts auf die Probe 1.,; iiber das
Brechungsgesetz von Snellius zusammen

Nruft - SN Vegr = NGaas - SN Vi - (6.4)

Werden aber unter verschiedenen Winkeln stirkere Abweichungen gefunden oder
aber solche, die die spektrale Form der Transmission beeinflussen, so ist davon
auszugehen, dass ein nicht zu vernachléssigender Teil des DTS-Signals auf diffe-
renzieller Reflexion beruht. Bei den Proben aus den vorherigen Abschnitten wur-
den solche Signaturen nicht gefunden. Es kann davon ausgegangen werden, das bei
diesen normalen Strukturen die Reflexionsdnderungen in der Tat vernachlassigbar
sind. Im Folgenden soll nun geklédrt werden, ob dieses auch fiir eine Heterostruktur
zutrifft, die sich durch eine starke Lichtkopplung auszeichnet. Zu diesem Zweck
wurde eine Bragg-Struktur bestehend aus 14 (Galn)(NAs)-Quantenfilmen jeweils
fiir zwei verschiedene Winkel des Lichteinfalls des Abfragestrahls untersucht. Die
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6 Braggstrukturen
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Abbildung 6.1: Differenzielle Transmission einer Bragg-Heterostruktur bei norma-
lem FEinfallswinkel und im Brewsterwinkel. Differenzielle Reflexi-
onsbeitrage zum Gesamtsignal fiihren zu deutlichen winkelabhdngi-
gen Unterschieden in spektraler Form und Stdrke der differenziellen
Tranmission.

Probe mit der Bezeichnung 22606 ist eine VECSEL-Teststruktur, die im Wissen-
schaflichen Zentrum fiir Materialwissenschaften der Universitdt Marburg mittels
der MOVPE gewachsen wurde. Die genaue Schichtstruktur kann aus Tabelle
entnommen werden. Auf Grund dieser nominellen Schichtabsténde ergibt sich fiir
den senkrechten Lichteinfall eine Resonanz bei einer Wellenlédnge von 1246 nm.

Bei dieser Probe wurden nun differenzielle Spektren bei einer Anregungsdichte von
rund 5 - 10 Photonen pro cm? und Impuls und einer Anregungswellenlinge von
915 nm. Dieses entspricht einer Photonenenergie von 1,355€V. Einmal wurde die
differenzielle Transmission bei einem senkrechten Einfall gemessen und ein zweites
Mal im Brewsterwinkel, bei dem Reflexion an der Oberfliche unterdriickt wird.
Auf Grund des Brechungsindexes von ca. 3,5 des Halbleiters betragt dieser 74°.
Allerdings reduziert sich dieser auf Grund der Gleichung auf einen internen
Winkel von 16°.

Differenzielle Transmissionsspektren etwa 10 ps nach der Anregung sind in Ab-
bildung dargestellt. Beim senkrechten Lichteinfall ist ein stark strukturier-
tes Spektrum mit einem scharfen Maximum bei einer Energie von 1,026eV zu
beobachten. Weitere Maxima treten bei 1,089eV und 1,141eV. Das unter dem
Brewsterwinkel gemessene Spektrum zeigt dagegen deutliche Unterschiede trotz
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ahnlicher Anregungsdichte. So ist das Signal auf der Niederenergieseite in etwa
um den Faktor 2 kleiner und weist eine leichte Doppelpeakstruktur auf. Das erste
Maximum liegt dabei bei gleicher Energie wie auch beim senkrechten Einfall, der
zweite féllt jedoch mit einem Minimum der senkrechten differenziellen Transmis-
sion zusammen. Ebenso ist das zweite Maximum im senkrechten Fall bei 1,089 eV
im Bresterwinkel ein lokales Minimum des Signals. Erst die Signatur bei 1,141 eV
ist wieder unabhéngig vom Einfallswinkel zu beobachten. Allerdings gilt auch hier,
dass im senkrechten Einfall ein starkeres Signal zu beobachten ist. Die Lagen der
relativen Maxima und Minima bleiben auch zu ldngeren Zeiten (&~ 1ns) an ihren
Positionen und es ergeben sich keine qualitative Anderungen.

Es kann also festgestellt werden, dass bei einer Braggstruktur mit starker Licht-
kopplung differenzielle Transmissionsmessungen nicht allein an der Absorption an-
setzen, sondern in hohem Mafe auch von differenziellen Reflexionseffekten abhén-
gen. Eine einfache Interpretation der Experimente wird dadurch in hchstem Ma-
fse erschwert. Transiente Verstdrkungsmessungen wie in Kapitel @l sind mit solchen
Strukturen nicht trivial moglich. Stattdessen ist ein detaillierter Vergleich mit theo-
retisch ermittelten Spektren von Néten. Allerdings war die DTS in Braggstruktu-
ren bislang noch nicht Gegenstand theoretischer Untersuchungen. Eine zukiinftige
geeignete theoretische Beschreibung von derartigen Effekten muss daher iiber die
Anwendung von Bandstrukturrechnungen und Halbleiterblochgleichungen hinaus-
gehen. Ein sinnvoller Weg wére hier eine Erweiterung mit einer Transfermatrixme-
thode, die auch die Reflexionen mit einschliefst. Erste vorlaufige Ergebnisse solcher
Rechnungen zeigen, dass das DTS-Signal im Brewsterwinkel im Wesentlichen dem
differenziellen Absorptionsspektrum entspricht [Sch06]. Sollte sich dies bestétigen,
wiirde das sehr starke Signal bei im senkrechten Einfall zum einem betrachtli-
chen Teil auf einer Unterdriickung der Reflexion beruhen. Dieses konnte kiinftig
fiir nichtlineare optische Bauteile wie optische Gatter ausgenutzt werden, um die
Responsivitéit zu erhéhen.
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7 Dynamik ungeordneter
I11-V-Nitride

Wie bereits in Kapitel Bl beschrieben, sind die Materialsysteme Ga(NAs) und
(Galn)(NAs) in den vergangenen Jahren zu einem Brennpunkt der Forschung auf
dem Gebiet der Halbleiterphysik avanciert. Neben einer Reihe von Untersuchun-
gen, die sich mit den Eigenschaften dieser Nitride im Gleichgewichtszustand be-
schéftigen, sind auch Experimente zu den transienten Eigenschaften durchgefiihrt
worden. Diese wurden vorzugsweise mittels der zeitaufgelosten Photolumineszenz
(TRPL E) durchgefiihrt, welche das Abklingverhalten der Lumineszenz einer Pro-
be untersucht [Han05al. Nachteilig bei diesem experimentellen Verfahren ist je-
doch, dass sie auf das Vorhandensein einer fiir das Detektionssystem ausreichenden
Photolumineszenz angewiesen sind. TRPL-Experimente werden daher vorzugs-
weise an Heterostrukturen durchgefiihrt, deren Wachstums- und gegebenenfalls
Nachbehandlungsparameter besonders fiir eine gute Lichtausbeute optimiert sind.
Als Folge davon weisen derartige Proben normalerweise sehr lange Lebensdauern
auf, die mehrere hundert Pikosekunden bis einige Nanosekunden betragen kénnen
[HanO5b]. Bei niedrigen Temperaturen gewachsene verdiinnte Nitride mit kurzer
Ladungstragerlebenszeit ohne Nachbehandlung werden jedoch kaum untersucht.

An dieser Stelle sollen daher die Lebensdauern von verschiedenen Heterostruk-
turen aus verdinnten Nitriden untersucht werden, die nicht im Hinblick auf ei-
ne moglichst hohe Lumineszenzeffizienz gewachsen wurden. Damit stehen sie in
einem direkten Gegensatz zu den durch Wachstumsparameter und Nachbehand-
lung als Laserstrukturen optimierten (Galn)(NAs)-Proben aus Kapitel @l Um eine
moglichst gute Vergleichbarkeit der Proben zu gewéhrleisten, wurde eine Serie
von Ga(NAs) und (Galn)(NAs)-Proben untersucht, die mittels der MBE unter
ahnlichen Bedingungen hergestellt wurden. Das Hauptaugenmerk liegt dabei auf
einem Vergleich der Materialsysteme Ga(NAs) und (Galn)(NAs). Die zu unter-
suchende Frage ist dabei, inwiefern sich der zusétzliche Einbau von Indium in
das Materialsystem Ga(NAs) auswirkt. Hergestellt wurden diese im Fraunhofer
Institut fiir Angewandte Festkorperphysik in Freiburg in der Arbeitsgruppe von

Lengl. fiir Time-Resolved Photoluminescence.
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7 Dynamik ungeordneter I11I-V-Nitride

Dr. Klaus Kohler. Es handelt sich jeweils um etwa 10 nm dicke Quantenfilme, die
durch GaAs-Barrieren gleicher Breite getrennt sind. Die Proben wurden mittels
der Molekularstrahlepitaxie hergestellt und liegen as grown vor, dass heifst oh-
ne im Anschluss an das Wachstum getempert worden zu sein. Sdmtliche Proben
wurden bei Temperaturen um 630 C° gewachsen und die Indium- beziehungsweise
Stickstoffgehalte tiber Wachstumsraten und Elementfliisse geregelt [Gep02].

Diese Untersuchungen sind nicht nur von einem Grundlagenstandpunkt aus in-
teressant, denn lange Lebensdauern und gute PL-Effizienz sind nicht fiir alle An-
wendungen wiinschenswert. So werden seit einiger Zeit verdiinnte Nitride auch fiir
sittighare Absorberspiegel im Wellenldngenbereich von 1,3 um bis 1,5 ym disku-
tiert und umgesetzt [OKR03, Mon03, Sun04, Livd, Schihd, Spuls, Grals, Lin0s,
McW05]. Die hier gewonnenen Ergebnisse konnen Hinweise geben, wie derartige
Absorbermaterialien in ihrer Komposition zu optimieren sind.

7.1 Ga(NAs)

Zunéchst wurde eine Serie von drei Ga(NAs)-Proben mit zunehmendem Stickstoff-
gehalt zwischen 1,1 % und 3,5 % untersucht. Die Namen und wichtigsten Parameter
dieser Proben kénnen aus Tabelle [[Tlentnommen werden. Wie auch bei den transi-
enten Verstarkungsmessungen in Kapitel @l wurden auch hier die Messungen durch
das Substrat hindurch vorgenommen. Die urspriinglich rauen Substrate wurden
dazu poliert, um unerwiinschte Streuprozesse zu vermeiden. Die linearen Absorb-
tionsspektren sind in Abbildung [Tl dargestellt. Die Absorptionskanten von etwa
1,25eV (I3257), 1,1V (I3258) und 1,05¢eV (13259) sind deutlich erkennbar, ebenso
wie die quantenfilmtypische, stufenformige Struktur des Spektrums. Mit von 1,1 %
auf 2,9 % zunehmendem Stickstoffgehalt ist eine unordnungsinduzierte Verbreite-
rung festzustellen, so dass die Stufenstruktur bei den hochprozentigen Proben aus-
gewaschen ist. Bei der Erhohung auf 3,5 % hingegen ist nur noch eine Verschiebung

Bezeichnung | QW-Dicke | Barrieren-Dicke | [N]| | Eg

(nm) (nm) (%) | (eV)
13257 95% 2 95% 2 11| 1.25
13258 9,54 2 9,54 2 29 | 1,1
13259 9,5+ 2 9,5+ 2 35 | 1,05

Tabelle 7.1: Strukturparameter der untersuchten der Ga(NAs)-Proben. Dicken und
Stickstoffkonzentrationen sind mittels Rontgenbeugungs-Messungen
bestimmt worden.
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7.1 Ga(NAs)

der Bandkante um knapp 50 meV zu verzeichnen. Die Abnahme der Probenqualitét
bei hoheren Stickstoffgehalten aufsert sich zudem darin, dass nur bei der 1,1 %tigen
Probe 13257 eine Resonanz auf Grund von Coulomb-Wechselwirkungseffekten fest-
zustellen ist.

Die Messung der differenziellen Absorption dieser Probenserie wurde bei Raum-
temperatur mittels einer Anregung bei einer Wellenlénge von 915 nm durchgefiihrt,
wobei der Anregestrahl auf einen etwa 300 um grofsen Fleck fokussiert wird. Die
Anregungsleistung betriagt je nach Probe zwischen 0,18 mW und 4,5 mW. Geméf
der Formel ET] ergibt sich aus der Fokusgrofe sowie der Wellenldnge und Repeti-
tionsrate damit eine Anregungsdichte von etwa 3,3 - 10 Photonen pro cm? und
Impuls fir 1 mW ohne Beriicksichtigung von Reflexionsverlusten an der Oberfla-
che. Die Proben wurden zudem beziiglich des Abfragestrahls im Brewsterwinkel
justiert. Bei den Proben 13258 und 13259 ist der Stickstoffgehalt auf 2,9 % bzw
3,5 % erhoht, was zu einer Rotverschiebung der Bandkante fiihrt (siehe Abbildung
[LT)). Dies fithrt dazu, dass bei einer Anregung bei einer Wellenldnge von 915 nm
im Gegensatz zur Probe 13257 nicht nur der N=1-Zustand angeregt wird sondern
auch der N=2-Zustand. Daher ist der lineare Absorptionskoeffizient hier um etwa
den Faktor 2 grofser, wie es bei der stufenférmigen Zustandsdichte einer Quan-
tenfilmstruktur auch zu erwarten ist. Um eine mit der Probe 13257 vergleichbare
Ausgangsladungstriagerdichte zu erzielen, wurde daher in den Experimenten die
Anregungsleistung mittels geeigneter reflektierender Filter in etwa halbiert.

Das differenzielle Absorptionsspektrum der Probe 13257 bei einer Anregungslei-
stung von 4,5mW ist in Abbildung gezeigt.Klar zu sehen ist nicht nur die
deutliche Signatur auf Grund eines Ausbleichens des Grundzustandes, sondern
auch ein weiteres Signal, welches dem ersten angeregten Zustand zugeordnet wer-
den kann. Trotz der hohen Anregungsdichten ist bei dieser Probe keine Inversion
zu beobachten. Verrechnet man das lineare Spektrum mit dem differenziellen wie
in Abbildung geschehen, so ist kein positiver Wert fiir die Verstéarkung zu er-
kennen. Stattdessen kommt es zu einer stark verminderten Absorption iiber einen
breiten Spektralbereich. Eine weitere Erhohung der Anregungsleistung, um etwa
in den Bereich optischer Verstarkung zu gelangen, ist jedoch nicht sinnvoll, da bei
diesen Anregungsdichten bereits deutliche Effekte des Substrats wie PA und ein
Schieben der Bandkante zu Tage treten und so eine Interpretation der Spektren
deutlich erschwert wird. In den Spektren in der Abbildungen wurde diese her-
auskorrigiert durch Abzug der PA bei langen Zeitverzogerungen. Auf Grund der
sehr langsamen Dynamik der PA ist dieses gerechtfertigt.

Der Zerfall der Besetzung des Grundzustand erfolgt mit einer charakteristischen
Zeitkonstante von 125 ps, wie aus Abbildung zu entnehmen ist. Beim N=2-
Zustand beschleunigt sich dies auf etwa 30 ps, da zusétzlich Ladungstrédger noch zu
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Abbildung 7.1: Lineare Absorptionsspektren der Ga(NAs)-Proben 13257, 13258
und 13259 bei Raumtemperatur. Es zeigt sich klares Schieben der
Absorptionskante zu niedrigeren Energien mit steigendem Stick-
stoffgehalt.

niedrigeren k-Werten relaxieren konnen. Eine Abhéngigkeit der Zerfallszeit von der
Anregungsdichte ist nicht zu beobachten. Die Zunahme parasitarer Substrateffekte
bei hohen Dichten legt allerdings nahe, die Abfallszeiten des differenziellen Signals
bei moderaten Dichten zu bestimmen. Diese hier ermittelten Werte liegen deutlich
niedriger als jene, die in Kapitel @l gefunden wurden.

Eine sukzessive Erhohung des Stickstoffgehalts wirkt sich nun gleichermafen auf
die spektrale Lage als auch die Dynamik des Populationszerfalls aus. So liegt das
Maximum des dem N=1-Zustand zugeordneten Signals bei 2,9 % Stickstoffanteil
(Probe 13258) bei 1,117€eV. Zudem ist das differenzielle Signal bei vergleichbarer
Anregungsdichte in der maximalen Starke kleiner aber spektral breiter als jenes der
Probe 13257, was durch eine zunehmende inhomogene Verbreiterung der optischen
Ubergéinge hervorgerufen wird. Zusitzlich kommt es auch zu einer drastischen
Reduktion der Lebensdauer der Ladungstréager. So sinkt bei einer Erhohung der
Stickstoffkonzentration von 1,1% bei der Probe 13257 auf 2,9% bei der Probe
13258 die charakteristische Zeitskala 7 um eine volle Grofenordnung von 125 ps auf
etwa 13 ps fiir den N=1-Zustand. Beim hoheren N=2-Zustand ist diese Reduktion
der Lebensdauer weniger stark ausgepriagt und sinkt auf etwa 7 ps. Eine weitere
Erhohung des Stickstoffgehalts auf 3,5% bewirkt ein nochmaliges Schieben der
Absorptionskante um etwa 50meV zu niedrigeren Energien. Verglichen mit der
Probe 13258 bleibt jedoch spektrale Form und die Stérke des Signals weitestgehend

38
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Abbildung 7.2: Differenzielle (links) und absolute (rechts) Absorptionsspektren der
Probe 13257 (Stickstoffgehalt 1,1 %) bei einer Anregungsdichte von
1,5-10' Photonen pro cm? und Impuls.
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Abbildung 7.3: Differenzielle Absorptionsspektren und die zugehdrigen Transien-
ten der Probe 13257 bei einer Anrequngsdichte von 4,4 - 10 Pho-
tonen pro cm? und Impuls.

gleich. Die Zerfallszeit nimmt dabei auf rund 10 ps ab.

Auf groferen Zeitkalen 1é£t sich der Zerfall des differenziellen Signals bei allen Pro-
ben unabhéngig vom Stickstoffgehalt gut iiber einen einfachexponenziellen Zerfall
beschreiben. Eine derartige Charakteristik des Zerfalls deutet darauf hin, dass
der dominante Zerfallskanal der Ladungstriagerpopulation iiber eine nichtstrahlen-
de monomolekulare Rekombination an Storstellen und Gitterdefekten stattfindet.
Dieses Interpretation wird dadurch gestiitzt, dass die Lumineszenzeffizienz die-
ser Proben verglichen mit den optimierten Laserstrukturen aus Kapitel @l relativ
gering ist. Die Rate dieser Form der Rekombination, und damit die inverse Zeit-
konstante, ist in etwa proportional zur Dichte der Defekte [Bhal. Eine Erhohung
des Stickstoffanteils fithrt dementsprechend zu einem starken Anstieg der Defekt-
dichte im Wachstum dieser Ga(NAs)-Schichten. Geméf [McG05| kommt es beim
MBE-Wachstum von Ga(NAs)-Schichten mit hohem N-gehalt und relativ hohen
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Abbildung 7.4: Differenzielle Absorptionsspektren und -transienten der Probe
13258 bei einer Anregqungsdichte von 8 - 10 Photonen pro cm?
und Impuls.

Temperaturen (> 500 °C, vergl. [Kon(2|)zu einer raueren Grenzfliche zwischen den
Quantenfilmen und den Barrieren. Es kann daher davon ausgegangen werden, dass
die hier beobachtete Abnahme der Ladungstriagerlebensdauern mit ansteigendem
N-Gehalt teilweise auch durch eine stickstoffinduzierte verstiarkte Grenzflachenre-
kombination hervorgerufen wird. Gestiitzt wird diese Interpretation durch durch
XRD-Spektren, die eine abnehmende Kristallqualitdt mit zunehmendem Stick-
stoffanteil aufzeigen.
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Abbildung 7.5: Differenzielle Absorptionsspektren und Transienten der Probe
13259 bei einer Anregqungsdichte von 8 - 10 Photonen pro cm?
und Impuls.

Die Transienten der Proben 13258 und 13259 zeigen eine Besonderheit, die in dieser
Form bei der Probe 13257 nicht auftritt. Betrachtet man nur kurze Verzogerungs-
zeiten nach der Anregung, so zeigt sich eine deutliche sprunghafte Erholung des
Signals 16 ps nach der Anregung, die bei der 1,1 % Probe nicht zu beobachten ist.
Der genaue Ursprung dieses Signals ist nicht abschliefend geklédrt. Es kann sich
hierbei nicht um ein erneutes Pumpen der Quantenfilme durch eine Riickreflexi-
on von der Probenriickseite handeln. Nach dem Polieren hat die Probe noch eine
verbleibende Dicke von 300 bis 400 um, so dass bei einem Brechungsindex von
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7 Dynamik ungeordneter I11I-V-Nitride

etwa 3,5 ein Lichtimpuls nur etwa 7 bis 9ps braucht, um die Probe zweimal zu
durchlaufen. Dieses entspricht nur etwa der halben Zeitdauer bis zum Auftreten
des Echos. Eine Dichteoszillation ist ebenfalls nicht wahrscheinlich, da die diese
von der Anregungsdichte abhéngig sein sollte [Bhal, was aber nicht zu beobachten
ist. Ebenfalls unwahrscheinlich ist ein doppelter Anregeimpuls. Ein solcher kénnte
auftreten, sofern an einer Optik im Strahlengang eine Riick- oder Doppelreflexion
auftritt, beispielsweise ein doppelter Riickreflex an der Fokussierlinse oder einem
Filter im Strahlengang. Allerdings diirfte dieser auf Grund der grofsen Signalstérke
nur wenig schwécher sein als der erste Anregeimpuls, so dass er wie auch der erste
Impuls in Form einer induzierten TPA zu beobachten sein miisste. Dies ist aber
nicht der Fall. Zu beobachten ist dieser Echoeffekt nicht nur bei der Probe 13258,
sondern tritt auch bei der Probe 13259 auf, wie in Abbildung [[3 zu erkennen.
Hier ist die Auspragung sogar noch deutlicher. Der Umstand, dass dieser Effekt
anscheinend verstéirkt bei Proben mit relativ stark verbreiterten Ubergéingen und
kurzen Lebensdauern der Population auftrifft, konnte Anlass zu Vermutung geben,
dass es sich hierbei moglicherweise auch um einen unordnungsinduzierten Effekt
handeln konnte. Die genauen Mechanismen, die zu einem derartigen Echoeffekt
fiihren konnten, sind jedoch unklar.

7.2 (Galn)(NAs)

Zusitzlich zu den im vorigen Abschnitt vorgestellten Ga(NAs)-Proben wurde eine
Serie von (Galn)(NAs)-Strukturen untersucht, die unter vergleichbaren Bedingun-
gen gewachsen wurden. Die Verhéltnisse der Indium- und Stickstoffkonzentrationen
wurden so gewéhlt, dass die Strukturen gitterangepasst zum GaAs-Substrat sind
und somit keine makroskopische Verspannung aufweisen. Dieses wird zusétzlich
durch XRD—SpektrenH dieser Proben bestétigt. Diese Proben erlauben auf Grund
ahnlicher Wachstumsparameter einen Vergleich mit den indiumfreien Proben im
Hinblick auf den Einfluss des Indiumeinbaus in Ga(NAs) auf die Ladungstragerdy-
namik. Das Hauptaugenmerk liegt auf drei Proben mit Stickstoffgehalten zwischen
1% und 3%, deren Strukturparameter aus Tabelle ersichtlich sind.

In linearer und differenzieller Absorption ist geméfs den in Kapitel B angesproche-
nen Mechanismen bei dhnlichem Stickstoffgehalt eine deutliche Rotverschiebung
der Bandliicke mit zunehmendem Indiumgehalt zu beobachten. Ebenfalls kommt
es weiterhin zu einer Verbreiterung der Ubergiinge, welche durch die zunehmende
Unordnung auf Grund von Legierungsfluktuationen und lokalisierten Zustdnden
bedingt ist. In den linearen Absorptionsspektren in Abbildung [Z8 kénnen daher

2Réntgenbeugung, engl. fiir X-Ray Diffraction.
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Abbildung 7.6: Lineare Absorptionsspektren der gitterangepassten (Galn)(NAs)-
Proben 13266, 13267 und 13268 bei Raumtemperatur.

gerade bei den nichtausgeheizten Proben mit hohem Stickstoffgehalt die individu-
ellen Ubergénge nur sehr undeutlich identifiziert werden. Auf Grund der fehlenden
bzw. verschwindend geringen Verspannung dieser Quantenfilmstrukturen sind die
fundamentalen Bandkanten einem kombinierten LB1-SL1 / LBI1-LL1-Ubergang
zuzuordnen, da diese am I'-Punkt der Brillouin-Zone energetisch entartet sind.
Bandstrukturrechnungen zeigen, dass die zusétzlichen Signaturen der Probe 13267
dem LB2-SL2-Ubergang zuzuordnen sind. Bei der Probe 13266 tragen zusitzlich

Bezeichnung QW-Dicke [In] [N] Eq
(nm) (%) | (B) | (eV)

[3266  as grown 9,542 3 8 0,96
getempert 1,02

I3267  as grown 1,04
getempert Jox2 2 0 1,09

[3268  as grown 1,23
getempert Jo%+2 L 3 1,25

Tabelle 7.2: Strukturparameter der gitterangepassten (Galn)(NAs)-Proben. Dicken
und Stickstoffkonzentrationen sind mittels XRD-Messungen bestimmit
worden. Bandlickenenergien Eg sind aus linearen Absorptionsspek-

tren ermittelt.
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Abbildung 7.7: Differenzielle Absorptionsspektren und Transienten einer gitteran-
gepassten (Galn)(NAs)-Probe mit 1% Stickstoff und 3% Indium.
Die Anrequngsdichte betrigt 2106 Photonen pro em? und Impuls.

auch noch LB2-LL2 und LB3-SL3-Uberginge bei.

Differenzielle Absorptionsspektren der Probe 13268 bei einer Anregungsdichte von
2-10% Photonen pro cm? und Impuls und einer Anregungswellenlinge von 915 nm
zeigen ein Ausbleichen der Absorption mit zwei deutlichen Ubergéingen bei Ener-
gien um 1,250 eV und 1,35eV. Letzterer ist dem Ausbleichen der Absorption im je-
weils zweiten Leitungs- und Schwerlochband zuzuordnen. Verglichen mit der Probe
13257, die eine dhnliche Stickstoffkonzentration aufweist, aber kein Indium enthélt,
entspricht dieses einer Absenkung der Bandliicke um etwa 13 meV. Das Maximum
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Abbildung 7.8:  Differenzielle  Absorptionsspektren — einer  gitterangepassten
(Galn)(NAs)-Probe mit 2% Stickstoff und 6% Indium. Die
Anrequngsdichte betrigt 2 - 1016 Photonen pro cm? und Impuls.

des Signals am Grundzustand schiebt bei geringeren Anregungsdichten geringfiigig
zu 1,246 eV auf Grund von Bandfiilleffekten.

Ahnlich wie zuvor bereits bei den Ga(NAs)-Proben ist die Ausbildung des differen-
ziellen Signals im Rahmen der Zeitauflosung instantan, das heifst schneller als etwa
500 fs. Insbesondere ist kein Einfang von Ladungstrégern in durch Fluktuationen
der lokalen Stickstoff-Indium-Umgebungen hervorgerufene lokalisierte Zusténde zu
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Abbildung 7.9:  Differenzielle ~ Absorptionsspektren — einer  gitterangepassten
(Galn)(NAs)-Probe mit 3% Stickstoff und 8% Indium.

beobachten. Dementsprechend betragen die Einfangszeiten dieser Zustédnde weni-
ger als 500 fs, die Zeitauflosung in diesem Experiment. Nach diesem schnellen Aus-
bilden des differenziellen Signals kommt es dann zu einem exponenziellen Zerfall
der Dichte. Am Grundzustand erfolgt dieser erst mit einer leichten Verzogerung
von etwa 20 ps. Der Verlust freier Ladungstrager durch Rekombination wird auf
diesen Zeitskalen von Nachfiillprozessen und einem Abkiihlen der anfinglich heifsen
Ladungstriagerverteilung teilweise kompensiert. Die charakteristischen Zerfallszei-
ten betragen 161 ps am Grundzustand und 50 ps am LB2-SL2-Ubergang. Dieses ist
langsamer als die Zerfallszeit der Besetzung der indiumfreien Vergleichsprobe. Bei
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dieser betragen die charakteristischen Zeitskalen 125 ps beziehungsweise 25 ps.

Geht man nun zu Proben mit hoheren Stickstoff- und Indiumgehalten iiber, so
ist, wie auch bei den Ga(NAs)-Proben im vorigen Abschnitt, eine deutliche Rot-
verschiebung zu beobachten, die allerdings durch die zunehmenden Indiumgehalte
dieser Proben stirker ausfillt. Angeregt mit 2-10'® Photonen pro cm? und Impuls
bei einer Wellenldange von 1075nm liegt das Signal des Grundzustands fir 2%
Stickstoff und 6 % Indium bei einer Energie von 1,072¢€V. Fiir lange Zeiten bzw.
niedrige anfangliche Anregungsdichten schiebt das Maximum stark zu 1,041eV.
Ursache ist die zunehmende Ausprégung lokalisierter Zustédnde und niederener-
getische Bandkantenausldufer, die in einer weniger scharf definierten Bandkante
resultieren, wie auch aus den linearen Absorptionsspektren zu ersehen ist (ZH).
Die Lebensdauer der Population nimmt auf 30 ps &+ 5ps am Grundzustand und
16 ps am LB2-SL2-Ubergang ab. Bei 3% Stickstoff / 8% Indium verringert sich
die Bandliicke weiter. Das differenzielle Signal wandert zu 0,982¢eV bei geringen
Anregungsdichten. Die Abfallzeit des Signals am Grundzustand am Grundzustand
andert sich aber nicht weiter. Die Zeitkonstante betriagt 30,5 ps. Dieser Wert ist in
etwa doppelt so hoch wie die Lebenszeit der Probe 13258, die einen vergleichbaren
Stickstoffgehalt aufweist. Dieses folgt dem Verhalten der Proben mit 1 % Stickstoff,
dass die Lebenszeit durch den Indiumeinbau grofer wird. Ursache diirfte insbeson-
dere die Reduktion der Grenzflichenrekombination sein. So zeigen XRD-Spekren
eine hohere Materialqualitét, als es insbesondere bei der Probe 13259 der Fall ist,
was die vergleichsweise weniger ausgepréigte Lebensdauerreduktion erkért.

7.3 Getempertes (Galn)(NAs)

Beim Materialsystem (Galn)(NAs) fiihrt man, wie in Kapitel B4l bereits beschrie-
ben, zur Verbesserung der Photolumineszenzeffizienz haufig einen Ausheizschritt
durch, um die Zahl nichtstrahlender Rekombinationszentren zu verringern. Aber
auch wenn man nicht an einer Verbesserung der Lumineszenzeigenschaften inter-
essiert ist, kann ein solches Ausheizen der Proben Sinn ergeben. Die Blauverschie-
bung der Bandkante, die hdufig beim Ausheizen auftritt, kann genutzt werden, um
die spektrale Lage der Absorptionskante nach dem Wachstum fein einzustellen.
Allerdings fithrt ein solches Verfahren neben der Anderung der spektralen Lage
der Uberginge auch zu einer anderen Dynamik.

Um dieses néher zu untersuchen, wurden die (Galn)(NAs)-Proben des vorigen
Abschnitts auch in ausgeheizter Form untersucht. Das Tempern erfolgte dabei bei
einer Temperatur von 850 °C fiir eine Dauer von 120 s. die hier verwendeten Tempe-
raturen sind relativ hoch und erlauben gleichermafsen Indium- und Stickstoffinter-
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Abbildung 7.10: Lineare Absorptionsspektren der gitterangepassten (Galn)(NAs)-
Proben 13266, 13267 und 13268 bei Raumtemperatur. Gestrichelt
eingezeichnet die unausgeheizten Proben zum Vergleich.

diffusion [Oye05|. Erwartungsgeméf kommt es in den linearen Absorptionsspektren
zu einer Blauverschiebung der Bandkante, wie in Abbildung zu erkennen. Die
Starke der Verschiebung nimmt dabei mit zunehmenden Stickstoff- und Indium-
gehalten zu. Betragt sie bei der Probe 13268 gerade einmal 14 meV, so steigt sie
bei den Proben 13267 und 13266 auf jeweils etwa 55 meV. Die Blauverschiebung
geht einher mit einer Abnahme der Verbreiterung der Absorptionskante. Dies ist
besonders ausgeprigt bei der Probe 13266 mit ihrem relativ hohen Stickstoffanteil
von 3 %.

Diese Blauverschiebung tritt auch in den differenziellen Spektren zutage. Betrach-
tet man zunéchst die ausgeheizte Probe 13268 mit ihren geringen Stickstoff- und
Indiumgehalten, so unterscheidet sich das differenzielle Signal bei hohen Anre-
gungsdichten in seiner spektralen Form nur wenig von dem der nichtgetemperten
Probe. So schiebt das Maximum der differenziellen Absorption durch das Aushei-
zen von 1,253 auf 1,265 eV und die etwas stiarkere Ausbildung von Coulombeffekten,
die in den linearen Ab-sorptionsspektren hervortritt, bewirkt eine leichte Zunahme
des maximalen Signals von etwa 0,07 auf 0,085. Deutliche Unterschiede treten je-
doch in der Zerfallsdynamik zu tage. So nimmt die charakteristische Zeitkonstante,
mit der die Population zerféllt, auf 290 ps zu. Dieses ist nahezu eine Verdopplung
gegeniiber der nichtausgeheizten Probe. Der Umstand, dass die Transiente jedoch
nach wie vor iiber eine einfachexponenzielle Abnahme beschrieben werden kann,
zeigt jedoch, dass nichtstrahlende Rekombination nach wie vor der dominierende
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Abbildung 7.11:  Differenzielle Absorptionsspektren —einer gitterangepassten
(Galn)(NAs)-Probe mit 1% Stickstoff und 3% Indium nach dem
Ausheizen. Die Anrequngsdichte betrigt 2 - 106 Photonen pro
em? und Impuls.

Rekombinationsprozess ist.

Bei hoheren Stickstoffkonzentrationen verstirkt sich der Trend, dass eine Aus-
heizbehandlung der Proben zu einem Verlangsamen der Rekombinationsdynamik
fithrt. Bei 2 % Stickstoff (siehe Abbildung [[T2) betrigt die Zerfallszeit 115 ps am
Grund- und 65 ps am ersten angeregten Zustand. Gegeniiber der nichtausgeheizten
Probe ist hier die Lebensdauer damit bereits vervierfacht. Gleichzeitig vermindert
sich die Verschiebung des maximalen —Aa/L-Signals {iber den Verlauf der Tran-
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Abbildung 7.12:  Differenzielle Absorptionsspektren —einer gitterangepassten
(Galn)(NAs)-Probe mit 2% Stickstoff und 6 % Indium nach dem
Ausheizen. Die Anregungsdichte betrigt 2 - 10'® Photonen pro
em? und Impuls.

sienten. Schiebt die nichtausgeheizte Probe im Laufe der Zeit um 29meV von
anfdnglich 1,073eV zu 1,044 eV, so reduziert sich dieses nach dem Ausheizen auf
eine Verschiebung von 18 meV. Hier lduft das Maximum von 1,123¢eV zu 1,105¢V.
Dies zeigt, dass das Ausheizen eine Verringerung der unordnungsinduzierten Ver-
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Abbildung 7.13:  Differenzielle Absorptionsspektren —einer gitterangepassten
(Galn)(NAs)-Probe mit 3% Stickstoff und 8 % Indium nach dem
Ausheizen. Die Anrequngsdichte betrigt 2-10*° Photonen pro cm?.

breiterung der Bandkante bewirkt und die Zahl lokalisierter Zustéande vermindert
wird.

Bei 3% Stickstoffgehalt ist diese fortschreitende Vergroferung der Lebensdauer,
wie sie bei kleinen bis mittelgrofen N-Gehalten festgestellt wurde, weitaus weni-
ger ausgepragt. So ist am Grundzustand gerade einmal eine Zunahme der Lebens-
dauer um 50 % zu beobachten. Sie steigt von 30 ps auf 45 ps. Die hier gewéihlten
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Probe | Abfallzeit (as grown) | Abfallzeit (annealed)
(ps) (ps)

13268 161 £ 2 290 £ 5
13267 30 £ 5 115 £ 5
13266 30,50 = 2,5 45 £ 5

Tabelle 7.3: Abfallszeiten der Besetzung der gitterangepassten (Galn)(NAs)-
Proben an der fundamentalen Bandlicke.

Ausheizparameter sind also nicht optimal geeignet, die nichtstrahlenden Rekom-
binationseffekte zu vermindern und Kristalldefekte auszuheilen. Dennoch kommt
es zu einer Verringerung der Verbreiterung der Ubergiinge. So reduziert sich die
Verschiebung der spektralen Position des maximalen Ausbleichens von 41 meV auf
nur 22 meV. Diese Reduktion ist deutlich ausgepréagter als die bei nur 2 % Stickstoff
und 6 % Indium.

7.4 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurden die Zerfallszeiten von optisch generierten Ladungs-
tragern in MBE-gewachsenen, nicht nachbehandelten Quantenfilmstrukturen aus
Ga(NAs) und (Galn)(NAs) mittels der transienten Absorptionsspektroskopie un-
tersucht. Es zeigt sich, dass die Ladungsgtragerpopulation in indiumfreien Hete-
rostrukturen mit 1% Stickstoffanteil auf einer Zeitskala von 125 ps zerfallt. Steigt
der Stickstoffgehalt, so ist eine Abnahme der Lebenszeit zu beobachten. Bei 3,5 %
Stickstoffgehalt sinken die Lebensdauern um eine Groéfienordnung auf etwa 10 ps.

Eine Zugabe von Indium, so dass an Stelle von Ga(NAs) das Materialsystems
(Galn)(NAs) entsteht, bewirkt in allen Féllen eine deutliche Steigerung der La-
dungstriagerlebensdauern. Bei geringen Stickstoffgehalten ist diese mit rund 30 %
relativ gering, bei Proben mit Stickstoffgehalten um 3 % ist jedoch bereits mehr
als eine Verdopplung der Lebensdauern zu beobachten mit Anstiegen von unter
15 ps auf rund 30 ps. Unter vergleichbaren Anregungsbedingungen sind die beo-
bachteten Werte der differenziellen Absorption nahe der Bandkante dabei immer
von vergleichbarer Grofe und liegen fiir Anregungsdichten von 10'® Photonen pro
cm? in der Gréfenordnung von 6000 cm ™! und Impuls.

Ein Ausheizen der (Galn)(NAs)-Heterostrukturen bei Temperaturen von 850 °C
fiir 120 s fithrt zu deutlichen Erhohungen der charakteristischen Zerfallszeiten bei
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7.4 Zusammenfassung

allen untersuchten Proben. Die relativen Verdnderungen hidngen dabei stark von
den Stickstoftkonzentrationen ab. Maximal wird eine Vervierfachung der Lebens-
zeit bei 2% Stickstoff und 6 % Indium beobachtet, die durch das Ausheizen von
30 ps auf 115 ps ansteigt. Bei 3% Stickstoff / 8 % Indium ist der Anstieg der Le-
bensdauer wesentlich geringer ausgepragt. So steigt die charakteristische Zeitkon-
stante von 30 ps auf gerade einmal 45ps an. Dieses ist umso bemerkenswerter,
da die Zerfallszeiten bei diesen Proben ohne ein Ausheizen vergleichbar bei 30 ps
liegen.
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8 Zusammenfassung und
Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Aufbau fiir die breitbandig spektral aufgeloste
transiente Absorptionsspektroskopie realisiert. Dieser Aufbau erlaubt die Messung
differenzieller Absorptionsspektren auf ultrakurzen Zeitskalen bis hin zum Bereich
von 200 fs. Ein optischer parametrischer Verstarker ermoglicht dabei die Variation
der Anregungslichtquelle von 530 nm bis 2700 nm. Der detektierbare Wellenlédngen-
bereich reicht von 400 nm bis 1600 nm und Anderungen der Transmission kleiner
als 0,5 % konnen aufgelost werden.

Dieser Aufbau wurde verwendet, um die Dynamik der optischen Verstiarkung auf
Grund intrinsischer Verluste in (Galn)As und zum ersten Mal auch in dem neuar-
tigen verdiinnten Nitrid (Galn)(NAs) zu untersuchen. Es konnte gezeigt werden,
dass die Zeitskalen des Abbaus der Verstiarkung durch intrinsische Verluste bei
Raumtemperatur in beiden Materialien vergleichbar sind. Séttigungseffekte und
Nachfiitterungsprozesse aus hoheren Subbéndern dominieren die Verstarkungsdy-
namik nahe der Bandkante bei hohen Anregungsdichten. In sdmtlichen Experi-
menten verhielt sich (Galn)(NAs) wie ein gewohnlicher I1I-V-Halbleiter beziiglich
seiner Verstarkungsdynamik, was belegt, dass dieses Material auler Wachstums-
optimierungen keine neuartigen Konzepte zur Konzipierung effizienter Laser erfor-
dert. Effekte auf Grund von unterschiedlichen Néachste-Nachbar-Konfigurationen
des Stickstoffs auf das zeitliche Verhalten von Verstarkung bzw. Absorption waren
nicht zu beobachten. Messungen bei hohen Anregungsdichten an (Galn)(NAs) zei-
gen, dass optische Verstarkung auch aus héheren Subbédndern beobachtet werden
kann. Limitierend bei diesen Messungen zeigten sich Substrateffekte, die zu pa-
rasitdren Signalbeitrigen fiihren und die Beobachtung des Aufbaus der optischen
Verstarkung im Subpikosekunden-Bereich verhindern.

Weitere Experimente sollten auf die Untersuchung der Verstédrkungsdynamik zu
sehr kurzen Verzogerungszeiten abzielen. Insbesondere von Interesse sind hier Ver-
starkungsspektren aus Nichtgleichgewichtsverteilungen der Elektronen und Lo-
cher. Dazu miissen jedoch die parasitdren Substrateffekte deutlich verringert wer-
den. Ein Ansatz zu diesem Ziel konnte beispielsweise eine Fixierung der Probe auf
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8 Zusammenfassung und Ausblick

einem Saphirsubstrat mit anschliefender nasschemischer Entfernung des GaAs-
Substrats sein. Nicht weniger wichtig als die Fortsetzung der Experimente ist die
weitere theoretische Beschreibung der gemessenen Verstarkungsspektren. Berech-
nungen mittels der mikroskopischen Theorie sollten genutzt werden, um simultan
sowohl die spektrale Form als auch die zeitliche Entwicklung der Verstarkung zu
modellieren.

In einem zweiten Teil der Arbeit wurde untersucht, inwiefern die neuartigen
Materialien Ga(NPAs) und Ga(NAs) sich dazu eignen, Halbleiterlaser auf GaP-
Substraten zu realisieren. Erstmals konnte demonstriert werden, dass Mehrfach-
quantenfilmstrukturen dieser Materialien mit Stickstoffgehalten um 3 % und gege-
benenfalls 8 % Phosphoranteil unter optischer Anregung mit ultrakurzen Lichtim-
pulsen Laseraktivitit von tiefen Temperaturen bis einschliefslich Raumtemperatur
zeigen. Beide Materialsysteme zeigen vergleichbare Laserschwellen bei Tempera-
turen um 20 K. Eine Bestimmung der Temperaturabhéngigkeit der Schwelle zeigt,
dass Ga(NPAs) eine grofere Temperaturstabiliét aufweist mit einer charakteris-
tischen Temperatur 7 von 86 K in einem Temperaturbereich zwischen 20 K und
Raumtemperatur. Bei Ga(NAs)-Quantenfilmen liegt 7y mit 71 K deutlich niedri-
ger. Messungen der modalen Verstdrkung von Ga(NPAs)/GaP-Heterostrukturen
bei tiefen Temperaturen wurden mittels der Methode nach B.W.Hakki und
T.L.Paoli durchgefiihrt. Hierbei konnten modale Verstiarkung von mindestens
20 cm ™! nachgewiesen werden. Limitierend in diesen Experimenten wirkten sich
die begrenzte spektrale Auflosung des zur Verfiigung stehenden Detektorsystems
und die gepulste Anregung aus, die der Genauigkeit der ermittelten modalen Ver-
starkung Grenzen setzt. Insbesondere fiihrte dieses dazu, dass eine Bestimmung
bei Raumtemperatur nicht moglich war.

Fiir die Zukunft bieten sich auch fiir dieses Materialsystem Messungen der tran-
sienten Verstiarkung an. Solche Untersuchungen kénnten weitere Einblicke in die
bislang weitgehend unverstandene Bandstrukturbildung dieses vielversprechenden
Halbleiters geben. Hierfiir sind jedoch Proben mit mehr Quantenfilmen bzw. einer
grokeren Gesamtdicke der Quantenfilme erforderlich, um differenzielle und lineare
Absorptionsspektren mit hinreichender Signalstirke zu gewinnen. Langfristig wird
es nattirlich von allergrofstem Interesse sein, das Materialsystem Ga(NPAs) auch
auf Silizium zu tibertragen. Sollte dies gelingen, wire das Ziel einer vollintegrierten
Optolektronik damit in greifbare Ndhe gertickt.

Bei einer ersten Untersuchung der differenziellen Transmission von Braggstruktu-
ren konnte gezeigt werden, dass in solchen Strukturen das differenzielle Signal eine
starke Winkelabhéngigkeit aufweist. Die beobachtete hohe, spektral scharfe Mo-
dulation der Transmission im senkrechten Einfall kénnte in Zukunft Anwendung
in nichtlinearen optischen Bauteilen finden. Hier wird es interessant werden, diese
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Effekte kiinftig im Detail sowohl an Bragg- als auch an Antibragg-Strukturen zu
verfolgen. Eine genaue theoretische Modellierung ist dabei jedoch von hochster

Wichtigkeit.

Zuletzt wurden Untersuchungen zu den Zerfallszeiten von differenziellen Absorpti-
onssignalen in verdiinnten Nitriden durchgefiihrt. Es konnte gezeigt werden, dass
in Ga(NAs) ein zunehmender Stickstoffgehalt zu einer betréchtlichen Verkiirzung
der Lebensdauer fithrt, wobei eine Erhohung von 1% Stickstoffgehalt auf 3 % eine
Reduktion der charakteristischen Zeitkonstante um eine volle Gréfsenordnung von
125 ps bis hinab zu 10 ps bewirkt. In einem direkten Vergleich dazu zeigen indium-
haltige (Galn)(NAs)-Heterostrukturen bei vergleichbaren Stickstoffanteilen gene-
rell einen merklichen Anstieg der Zerfallszeiten. Dieser Effekt tritt ausgepréagter bei
Strukturen mit grofen Stickstoffgehalten (>2%) auf, bei denen die Lebensdauern
sich mehr als verdoppeln. Ein Ausheizen der (Galn)(NAs)-Heterostrukturen fiithrt
neben einer Blauverschiebung der Bandkante zu einem Anstieg der Zerfallszeiten
des differenziellen Signals. Im Extremfall konnte eine Vervierfachung der Abfalls-
zeiten von 30ps auf 115ps bei einem Stickstoffgehalt von 2% und 6 % Indium
beobachtet werden.
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A Symbol- und
Abkiulirzungsverzeichnis

A.1 Symbole

aw,) Absorptionskoeffizient

I} Kopplungsparameter

drwEM Grofe des Anregungsfokus
Ac(w,t) differenzielle Absorptionsdnderung
AR differenzielle Reflektionssdnderung
AT differenzielle Absorptionséinderung
& elektrisches Feld

Eq Bandliickenenergie

Erp Leitungsbandenergie

En Stickstoffstorstellenbandenergie
Eyp Valenzbandenergie

EN Elektronegativitat

fek Elektronenverteilungsfunktion

fek Lochverteilungsfunktion

r Einschlussfaktor

[w) Zerfallsrate

G Modaler Verstarkungskoeffizient

g Materialverstarkungskoeffizient

Hy Hamiltonoperator des ungestérten Festkorpers
H,_,, Hamiltonoperator der Licht-Materie-Wechselwirkung
h Planksches Wirkungsquantum

h h/2pi

1 Intensitat

Jtn Schwellstromdichte

L Schichtdicke

kg Boltzmannkonstante

A Wellenlange
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A Symbol- und Abkiirzungsverzeichnis

1

NN E DS

= N

effektive Masse

Dipolmatrixelement

Photonenzahl

Brechungsindex

linearer Brechungsindex

nichtlinearer Brechungsindex, Kerr-Koeffizient
Elektronendichte

Lochdichte

Photonendichte

Polarisation

Leistung

Hintergrundsignal

detektierte Leistung der Photolumineszenz
transmittierte Lichtleistung ohne optische Anregung
transmittierte Lichtleistung mit optischer Anregung
mikroskopische Polarisation

renormalisierte Rabifrequenz

Kreisfrequenz

Reflexionsvermogen

Ortskoordinate

Temperatur

Transmission

charakteristische Temperatur

Zeit

Zeitkonstante

elektrische Suszeptibilitét

A.2 Abkiirzungen

21

BAC
DTS
FWHM
MBE
HEMT
MOVPE

MQW

110

Die halbe Wahrheit

Band-Anti-Crossing, Bandabstofung

Differenzielle Absorptionsspektroskopie

engl. Full-Width at Half-Maximum, volle Halbwertsbreite
engl. Molecular Beam Epitazy, Molekularstrahlepitaxy
engl. High Electron-Mobility Transistor

engl. Metal-Organic Vapour-Phase Epitazy
Metallorganische Gasphasenepitaxie

engl. Multiple Quantum Wells, Mehrfachquantenfilm



A.2 Abkiirzungen

LB
LD
LDA
LED
LL
OPA

OPO
PA
PL
PLE

PR
QD

QW
RCE-PD

SBE
SCH
SESAM
SL
SPM
TA
TPA
VCSEL

VECSEL
WZMW

XPM
XRD

Leitungsband

Laserdiode

Lokale-Dichte- Approximation

Licht emittierende Diode, Leuchtdiode

Leichtlochband

engl. Optical Parametric Amplifier

Optischer Parametrischer Verstarker

Optischer Parametrischer Oszillator

Photoinduzierte Absorption

Photolumineszenz

engl. Photoluminescence Excitation

Photolumineszenz- Anregungsspektroskopie
Photoreflexion

engl. Quantum Dot, Quantenpunkt

engl. Quantum Well, Quantenfilm

Resonant-Cavity Enhanced Photo-Detector
Resonatorverstarkter Photodetektor

engl. Semiconductor Bloch Equations, Halbleiterblochgleichungen
engl. Seperate-Confinement Heterostructure

engl. Semiconductor Saturable-Absorber Mirror
Schwerlochband

Selbstphasenmodulation

transiente Absorption, transiente Absorptionsspektroskopie
engl. Two-Photon Absorption, Zweiphotonenabsorption
engl. Vertical-Cavity Surface-Emitting Laser
oberflachenemittierender Halbleiterlaser

engl. Vertical External-Cavity Surface-Emitting Laser
oberflaichenemittierender Halbleiterlaser mit externem Resonator
Wissenschaftliches Zentrum fiir Materialwissenschaften
engl. Cross-Phase Modulation, Kreuzphasenmodulation
engl. X-Ray Diffraction, Rontgenbeugung
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