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1 Einleitung

Die Untersuchung der kohérenten Dynamik in Halbleitern bietet die Mdoglichkeit funda-
mentale quantenmechanische Prozesse in Festkorpern zu studieren. Um Prozesse dieser
Art nicht nur experimentell zu beobachten, sondern dariiber hinaus gezielt manipulieren
zu konnen bedarf es der Kontrolle iiber Amplitude und Phase der quantenmechanischen
Wellenfunktion. Die Methodik dieser kohirente Kontrolle beruht darauf, dass eine optisch
induzierte Anregung wihrend des sogenannten kohérenten Zeitregimes die Phase des an-
regenden Lichtfeldes beibehélt. Solange diese Phaseninformation erhalten bleibt, kann ein
zweiter Laserpuls, mit der vom ersten Puls induzierten Anregung wechselwirken. Auf diese
Weise ist es moglich optische Anregungen um Gréflenordnungen schneller zu verstirken
oder auszuloschen als dies durch Relaxationsprozesse geschehen wiirde.

Die Technik der optischen kohérenten Kontrolle von Anregungen findet bereits in ganz
unterschiedlichen Bereichen wie physikalische Chemie, Atom-, Molekiil- [1-5] und Halb-
leiterphysik Anwendung. In Halbleitern spielt der exzitonischen Zustand — eine elemen-
tare Kristallanregung, welche die optischen Eigenschaften von Halbleitern in der Nihe
der Bandkante maf3geblich bestimmt [6] — eine herausragende Rolle. Mit der Entwicklung
von Lasersystemen, die Pulse mit Pulsdauern im Femtosekundenbereich und damit weit
unterhalb der Dephasierungszeit von Exzitonen erzeugen [7], ist die Voraussetzung dafiir
geschaffen worden, quantenmechanische Zusténde in Halbleitern aktiv zu kontrollieren und
gezielt einzustellen. Bereits bei den ersten Untersuchungen zur kohédrenten Kontrolle der
Besetzung von exzitonischen Zusténden [8] und von Spinzusténden [9] war dabei die Frage
nach der Anwendbarkeit der Methode fiir rein optische Schalter von Interesse.

Die ersten grundlegenden Experimente zur kohdrenten Kontrolle von Anregungen in Halb-
leitern [8-11], insbesondere der exzitonischen Polarisation, waren hauptséichlich an der
Demonstration der grundlegenden Effekte interessiert, weniger an dem fiir diese Experi-
mente als stérend empfundenen Einfluss von Korrelationseffekten [12]. In optisch angereg-
ten Halbleitern sind jedoch die durch die Anregungen induzierten Ladungstrager durch die
Coulomb-Wechselwirkung miteinander korreliert [13-15]. Eine vollstindige mikroskopische
Beschreibung solcher Vielteilchensysteme ist nicht moglich. Naherungsweise kann so ein
System mit dem Modell eines mittleren Hintergrundfeldes, das auf jeden Ladungstriger
gleichermaflen wirkt, beschrieben werden. Jedoch spielen Coulomb-Korrelationen zwischen
wenigen angeregten Ladungstrigern fiir die Antwort auf optische Anregungen eine entschei-
dende Rolle, die durch ein mittleres Hintergrundfeld nicht beriicksichtigt werden kann [16].
So wechselwirken Exzitonen untereinander und kénnen gebundene Zustéinde (Biexzitonen)
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Einleitung

bilden. Vor diesem Hintergrund erhebt sich die Frage, wie die Korrelationseffekte auf die
kohérente Kontrolle der Anregungen wirken und ob dariiber hinaus diese selbst Gegenstand
der Kontrolle sein kénnen. Die Problematik der Wirkung der Korrelationseffekte wird noch
dadurch verstirkt, dass die Experimente im allgemeinen bei moglichst geringen Anregungs-
leistungen durchgefiihrt werden, um optische Nichtlinearitédten zu minimieren. Unter diesen
Bedingungen kann sich jedoch, da nicht geniigend viele Streuprozesse stattfinden kénnen,
kein mittleres Feld aufbauen, wodurch der relative Einfluss der Coulomb-Korrelationen
noch verstirkt wird [16].

Die Auswirkungen von Korrelationseffekten auf die kohdrente Kontrolle von Anregungen
in Halbleitern wurde bisher bei experimentellen Arbeiten kaum beachtet. Diese Auswir-
kungen zu untersuchen steht im Mittelpunkt der vorliegenden Arbeit, wobei die kohérente
Kontrolle der exzitonischen Polarisation und die Rolle, die in diesem Zusammenhang die
Korrelationen spielen, im Vordergrund stehen.

Es ist bei experimentellen Untersuchungen in dieser Richtung vorteilhaft, Materialien mit
besonders ausgeprigten Resonanzen zu verwenden. Hier bieten sich Halbleiter-Nanostruk-
turen an, die mit grofler Genauigkeit und héchster Reinheit hergestellt werden konnen. In
diesen als Quantentrogen bezeichneten Strukturen werden exzitonische Effekte durch die
laterale Eingrenzung der Elektron- und Lochwellenfunktionen verstiarkt [17]. Um fiir die
Untersuchungen ein moglichst einfaches Modellsystem zu haben, wurden fiir die vorliegen-
de Arbeit qualitativ hochwertige Halbleiterquantentroge aus dem Verbindungshalbleiter
ZnSe eingesetzt. Dieser Halbleiter ist wegen seiner direkten Bandliicke, seiner vergleichs-
weise hohen Exzitonbindungsenergie und der groflen Oszillatorstirke der entsprechenden
Resonanz fiir die Versuche besonders geeignet.

Fiir die Untersuchungen der kohdrenten Dynamik werden Pump-Abfrage- und Wellen-
Misch-Experimente benutzt und mit der Technik der kohérenten Kontrolle kombiniert.
Die Pump-Abfrage-Spektroskopie [18] wird verwendet, um das dynamische Verhalten der
exzitonischen Polarisation zu untersuchen. Dieses Verfahren eignet sich insbesondere zum
Abfragen einer inkohirenten Exzitonendichte, die aus der Kontrolle der Polarisation im
kohérenten Zeitregime entstanden ist. In Wellen-Misch-Experimenten [18] wird in der er-
sten und zweiten Beugungsordnung ein Signal untersucht, das als unmittelbare Folge der
in der Probe angeregten kohérente Polarisation entsteht. Da die Wellen-Misch-Signale zum
einen direkt mit der kohdrente Polarisation verkniipft sind und zum anderen in eine hin-
tergrundfreie Richtungen emittiert werden, sind sie besonders geeignet den Beitrag von
Nichtlinearitdten auf den Signalverlauf zu untersuchen. Durch umfangreiche systemati-
sche Messungen mit verschiedenen Anregungsintensitéiten und verschiedenen Polarisations-
zustdnden gelingt es insbesondere den Beitrag bestimmter Korrelationen, wie der biexzi-
tonischen Polarisation, deren Erzeugung Spinauswahlregeln unterliegt, zu identifizieren. In
diesem Zusammenhang wird auch die separate kohirente Kontrolle der exzitonischen und
biexzitonischen Polarisation demonstriert. Wichtige Hinweise auf den spezifischen Einfluss
einzelner Korrelationen ergeben sich durch den Vergleich der experimentellen Ergebnisse
mit mikroskopischen Rechnungen auf verschiedenen Verfeinerungsstufen, die auf der Me-



thode des dynamisch kontrollierten Abbruchs der Gleichungshierarchien (engl. Dynamics-
controlled truncation, DCT) [19,20] basieren. Diese Rechnungen wurden von V. M. Axt
durchgefiihrt.

Dariiber hinaus wird der Einfluss der biexzitonischen Polarisation auf den Polarisations-
winkel des zeitlich integrierten Vier-Wellen-Misch-Signals zweier linear polarisierter Anre-
gungspulse studiert. Die Ergebnisse werden mit theoretischen Rechnungen, die auf phéino-
menologisch erweiterten Blochgleichungen fiir das Exziton-Biexziton-System beruhen, ver-
glichen. Durch die Kombination der experimentellen und theoretischen Untersuchungen
gelingt es den unterschiedliche Einfluss von Beitrdgen dritter und héherer Ordnung im
elektrischen Feld auf das Signal zu bestimmen.
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2 Theoretische Grundlagen

2.1 Optische Eigenschaften von Halbleitern

Dieses Kapitel gibt einen Uberblick iiber die theoretische Beschreibung der Wechselwir-
kungen zwischen elektromagnetischer Strahlung und einem Halbleitersystem, soweit diese
zur Interpretation der experimentellen Ergebnisse notwendig ist. Dabei wird besonderer
Wert auf die Beschreibung der Vorginge im kohirenten Regime gelegt. Der Begriff des
kohérentes Regimes bezieht sich auf das Zeitregime wihrend und unmittelbar nach einer
optischen Anregung durch einen ultrakurzen Laserpuls, in dem die optischen Anregungen
eine feste Phasenbeziehung untereinander und in Bezug auf das anregende Lichtfeld haben.

Eine vollstdndige quantenmechanische Beschreibung der Wechselwirkung zwischen elek-
tromagnetischer Strahlung und dem Halbleiter ist aufgrund der Natur des Vielteilchenpro-
blems nicht moglich. Die Beschreibung kann nur durch geeignete Ndherungen gelingen. Ein
erster Schritt das Problem zu vereinfachen, besteht in einer halbklassischen Beschreibung,
in der das anregende optische Feld klassisch und das Ladungstrigersystem quantenmecha-
nisch behandelt wird. Die klassische Beschreibung des Lichtfeldes ist unter der Vorausset-
zung, dass der Laserpuls eine grofle Anzahl von Photonen enthélt, gerechtfertigt. In dieser
semiklassischen Beschreibung koppelt das duflere Feld durch die Dipolwechselwirkung an
das System. Die optische Anregung fiihrt im koh&renten Regime zur Bildung einer ma-
kroskopischen Polarisation P. Diese wirkt in den Maxwellgleichungen als Quellterm und
beschreibt die lineare und nichtlineare optische Antwort des Systems. Es gilt:

P=x(E)E (2.1)
Der Suszeptibilitéitstensor x ist selbst eine Funktion der Feldstirke E. Er beschreibt die
Materialeigenschaften und ist mit dem Brechungsindex und dem Absortionskoeffizienten
verkniipft [21]. Ziel einer theoretischen Beschreibung ist die Bestimmung von P beziehungs-
weise x(F).

In atomaren Systemen lésst sich die Wechselwirkung zwischen einem zeitlich verédnderlichen
Lichtfeld und einem optischen Ubergang durch die optischen Blochgleichungen beschreiben.
Dabei ist es, insbesondere bei resonanter Anregung eines einzelnen atomaren Ubergangs
moglich, das Problem auf die Anregung eines reinen Zwei-Niveau-Systems zu reduzieren.

Die elektronischen Zusténde im Halbleiter sind ungleich komplizierter als im Atom, jedoch
dhneln die exzitonischen Zustdnde in einem Halbleiter in sehr grober Naherung einem
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Theoretische Grundlagen

Ensemble von Zwei-Niveau-Systemen [22]. Insbesondere verfiigen Exzitonen iiber wohlde-
finierte Energieniveaus, die mit einem spektral schmalbandigem Laser angeregt werden
kénnen, so dass das Lichtfeld, wie bei Atomen, ndherungsweise an zwei isolierte Energieni-
veaus koppelt. Die exzitonischen Kontinuumszustéinde konnen als inhomogene Verbreite-
rung angesehen werden [18]. Es ist daher gerechtfertigt, die theoretische Beschreibung der
Wechselwirkung zwischen elektromagnetischer Strahlung und einem Halbleitersystem mit
der Beschreibung der dynamischen Vorginge im Zwei-Niveau-System zu beginnen. Dieses
Vorgehen fiihrt zu den sogenannten optischen Blochgleichungen, die in Abschnitt 2.2 be-
schrieben werden. In diesem Zusammenhang wird auch kurz skizziert, wie sich aus den
Bewegungsgleichungen das experimentell beobachtbare Vier-Wellen-Misch-Signal berech-
nen lisst.

Im allgemeinen fiihren die festkorperspezifischen Vielteilcheneffekte, insbesondere die Cou-
lomb-Wechselwirkung zwischen den Ladungstrigern, zu zusétzlichen Nichtlinearitdten, wel-
che die optische Antwort eines Halbleiters erheblich beeinflussen. Einige der Vielteilchen-
effekte und die damit verbundenen optischen Nichtlinearitéiten sind im Abschnitt 2.3 kurz
zusammengefasst.

Wie eine Reihe experimenteller und theoretischer Arbeiten schon zu Beginn der 1990er
Jahre demonstriert hat [23-28]|, ldsst sich aufgrund des Einflusses der Vielteilcheneffek-
te die Dynamik einer optischen Anregung in Halbleitern in vielen Féllen nicht durch die
optischen Blochgleichungen beschreiben. Es ist jedoch moglich die optischen Blochglei-
chungen durch Einbeziehen der Coulomb-Wechselwirkung zu erweitern. Dieses fiihrt zu
den Halbleiter-Blochgleichungen. Letzteren liegt die Annahme einer isotropen und parabo-
lischen Bandstruktur zugrunde, wobei die Coulomb-Wechselwirkungen zwischen den La-
dungstrigern durch die Annahme eines mittleren Hintergrundfeldes (Mean-Field-Ansatz)
behandelt werden. Die Halbleiter-Blochgleichungen werden im Abschnitt 2.4 dargestellt.
Fiir die theoretische Beschreibung der Experimente der vorliegenden Arbeit reicht der
Mean-Field-Ansatz allerdings nicht aus. Eine Methode, in der Beschreibung dariiber hin-
aus zu gehen und weitere Coulomb-Korrelationen, insbesondere biexzitonische Zusténde,
zu beriicksichtigen, stellt das sogenannte Dynamics Controlled Truncation (DCT) Scheme
dar. Diese Verfahren ermdoglicht die systematische Auswahl der relevanten dynamischen
Variablen einer storungstheoretischen Entwicklung des Vielteilchenproblems im externen
elektrischen Feld. Die Ergebnisse der vorliegenden Arbeit zur kohirenten Kontrolle (sie-
he Abschnitt 5.2) konnten durch mikroskopische Rechnungen, die auf dem DCT-Ansatz
basieren, sehr gut reproduziert werden. Der Vergleich zwischen Experiment und Theorie
ermoglichte dariiber hinaus die Identifikation der Effekte einzelner Korrelationsbeitréige.
Diese mikroskopische Beschreibung wird in Abschnitt 2.5 kurz dargestellt.

Eine einfache, qualitative Beschreibung des Exziton-Biexziton-Systems gelingt mit dem im

Anhang vorgestellten Fiinf-Niveau-System fiir das sich optische Blochgleichungen aufstel-
len lassen. Weitere Vielteilcheneffekte werden dabei phinomenologisch beriicksichtigt.
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2.2 Optische Blochgleichungen

Die Wechselwirkungen zwischen Photonen und einem Ladungstrigersystem lassen sich
quantenmechanisch mit Hilfe des Dichtematrix-Formalismus darstellen. Dieser dient zur
Beschreibung von Systemen, bei denen man keine Informationen iiber alle méglichen quan-
tenmechanischen Zustidnde hat, sondern lediglich die klassischen Wahrscheinlichkeiten fiir
die Besetzung der verschiedenen Zustidnde kennt. Die Dynamik des Systems ergibt sich
dann aus den Bewegungsgleichungen der Dichtematrix [14].

Der Dichtematrixoperator p ist durch

p= Z w; ;) (] (2.2)

definiert, wobei w; den Anteil des Systems im Zustand [);) angibt. Im Halbleiter entspre-
chen die Zustandsvektoren [i;) den Bloch-Zusténden [14]. Im einfachsten Fall betrachtet
man ein Ensemble von unabhéngigen Zwei-Niveau-Systemen mit einem angeregten Ni-
veau |a) und einem Grundzustand |3). Die einzelnen Elemente der Dichtematrix sind mit
n,m = «, 5 gegeben durch:

pmm=wmmm:($ ¢) (2.3

ng

ne und ng sind die Erwartungswerte der Besetzungsdichte der Zustéinde [a) und [5). ¢
bezeichnet die Ubergangsamplitude zwischen den beiden Zustédnden. Die Bewegungsglei-
chungen der Dichtematrixelemente ergeben sich aus der Heisenberg-Gleichung:

p=lnH] (2.4)

Der Hamiltonoperator H des optisch angeregten Systems lisst sich als Summe eines zeit-
unabhéngigen Operators H, des ungestorten Systems, eines Wechselwirkungsoperators Hipg
und eines Operators He, der die Relaxationprozesse des Systems in den Grundzustand
beschreibt, darstellen:

H=Ho+ Hint + Hral (2.5)

Mit H, allein ergeben sich die Energieeigenwerte und Eigenfunktionen des ungestorten
Zwei-Niveau-Systems [18]. Der Operator H;,, driickt die Wechselwirkung mit dem elek-
trischen Feld des eingestrahlten Lichtes aus. In der Dipolndherung ergibt sich fiir diesen
Beitrag: Hi,s = —p - E. Dabei ist E der elektrische Feldvektor und p das Matrixelement,
das den Grundzustand mit dem angeregten Zustand koppelt. Der Relaxationsterm .,
beschreibt Prozesse, die das Ensemble zuriick in das thermische Gleichgewicht bringen.
Diese lassen sich nicht analytisch darstellen und miissen durch geeignete Ndherungen be-
schrieben werden. Die einfachste Moglichkeit besteht darin, die Relaxationsprozesse durch
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phénomenologische Zerfallsraten zu beschreiben. Fiir H, ergeben sich dann aus 2.4 fol-
gende Gleichungen:

Hp Hralos = —v7 (2:6)

1
ﬁ[paHrel]aa = —Ng%e (27)

Dabei beschreibt v, = 1/77 den Zerfall der Besetzung des oberen Zustandes mit der Le-
bensdauer 77. Im realen Halbleiter nimmt die Besetzung dieses Zustandes durch Effekte wie
Rekombination oder Anregung ins Leitungsbandkontinuum, die durch Stéfe der Ladungs-
trager untereinander oder mit Phononen ausgeloste werden, ab. Die Dephasierungsrate der
Nicht-Diagonal-Elemente, die sich aus dem Abbau der Besetzung und der Dephasierung
durch StéBe ergibt, repriisentiert v = 1/T5. Dadurch erhélt man aus den Bewegungsglei-
chungen der Elemente der Dichtematrix die optischen Blochgleichungen mit Relaxation fiir
ein Zwei-Niveau-System.

d . ]

dtw = —1 (wa_wﬂ)¢_ %(na_nﬂ),u"E_ % (28)
d { * * * N
e = —p W EY -yt -E 1#)—?1 (2.9)
y .
Zms = = (u Byt — B - ;—/j (2.10)

Der Energieabstand zwischen den zwei Niveaus ist h(w, — wg). Die Grofle p - E ist ein
Mas$ fiir die Stirke der Kopplung des dufleren Lichtfeldes an das Zwei-Niveau-System und
wird als Rabi-Energie bezeichnet. Die einzige Nichtlinearitdt im obigen Gleichungssystem
entsteht durch die Kopplung der verschiedenen Gleichungen. Sie fiihrt dazu, dass die Be-
setzungsdichten nicht grofler als eins werden. Der Ausdruck (n, — ng) in Gleichung 2.8
kann sowohl positiv als auch negativ werden. Das externe Feld wirkt daher dimpfend oder
treibend auf die kohédrenten Ubergangsamplituden und die Besetzungsdichten. Das durch
diesen Zusammenhang bedingte Séttigungsverhalten wird als ,,Pauli-Blocking® bezeichnet.

Aus den Gleichungen lisst sich die makroskopische Polarisation P fiir ein System von N
Oszillatoren berechnen: P = N(u*t¢ + pp*). Diese Polarisation wirkt als Quelle in den
Maxwellgleichungen und fiihrt zu einer abgestrahlten Lichtintensitit I oc |P[2.

Beschreibung des Vier-Wellen-Mischens durch die optischen Blochgleichungen
An dieser Stelle soll die Beschreibung von Vier-Wellen-Misch-Experimenten durch die
optischen Blochgleichungen erldutert werden. Das Prinzip dieser Experimente ist in Ab-
schnitt 2.7 beschrieben.

Um ein Vier-Wellen-Misch-Experiment mit zwei Pulsen aus den Richtungen k; und ko,
die zur Zeit t; beziehungsweise t, auf die Probe treffen, zu simulieren, muss das anregende
Feld im Modell entsprechend angesetzt werden:

E(I‘, t) = E1 (I‘, t— tl)ei(kl row(t—t)) + EQ(I‘, t— tz)ei(kz'r_w(t_tz)) . (211)
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2.2 Optische Blochgleichungen

E,(t —t;) und Ey(t — t5) sind dabei die zeitlichen Einhiillenden der anregenden Lichtpulse
mit den Wellenvektoren k; (k;-Puls) und ky (ko-Puls) sowie der Zentralfrequenz w. Der
Zeitabstand zwischen den Pulsen ist durch die Verzogerungszeit tq = to — t; gegeben.

Zur Beschreibung des Vier-Wellen-Misch-Signals, das in Richtung 2ks — k; emittiert wird,
miissen die Terme, die als Quelle einer Emission in diese Richtung wirken, betrachtet
werden.

In nichtlinearen Experimenten bleibt selbst bei Anregung mit Laserlicht der angeregte
nichtlineare Anteil der Polarisation im Vergleich zum linearen klein, so dass sich die Pola-
risation nach Potenzen des elektrischen Feldes entwickeln l&sst:

P=xYE + y?PE?+ \OE" 4+ . . (2.12)

¥ entspricht der linearen Suszeptibilitit, alle hdheren Terme den nichtlinearen Beitriagen.
Entsprechend lisst sich auf die Polarisation im Dichtematrixformalismus nach Potenzen des
Feldes entwickeln, so dass sich die Gleichungen in einem Iterationsschema nach Ordnun-
gen im elektrischen Feld entwickeln lassen. Dazu stellt man die Besetzungen n und die
Polarisation ¢ formal durch einer Reihe dar:

n = n® 404 n® 64
v = O 40 4@ 4B 4

Im allgemeinen gilt 1 = 0, da keine permanente Polarisation im System vorhanden
ist. Durch Einsetzen dieses Ansatzes in die optischen Blochgleichungen lassen diese sich
bis zur gewiinschten Ordnung im Feld entwickeln. Fiir sehr kleine Laserintensititen ist es
ausreichend, sich auf die Polarisation dritter Ordnung zu beschrinken. Um Effekte hoher-
er Ordnung im Feld zu erfassen, muss die Iteration dann explizit auf héhere Ordnungen
erweitert werden. Alternativ ist es moglich die Blochgleichungen numerisch in beliebiger
Ordnung im Feld zu 16sen und erst anschliefend die Beitréige, die zu einer Emission in die
untersuchte Richtung fithren, herauszusortieren. Durch die Verwendung von Deltafunktio-
nen zur Beschreibung der Anregungspulse ergeben sich fiir die optischen Blochgleichungen
analytische Losungen, die sich mit Hilfe der zeitabhéingigen Stérungsrechnung bis zur drit-
ten Ordnung im Feld entwickeln lassen. Fiir den Polarisationsterm dritter Ordnung 1/)&;)1*,
der zur Emission des Vier-Wellen-Misch-Signals in Richtung 2k, — k; fiihrt, gilt [18]:

B =~ B B ¢ Wik R ¢ ions 9200 UG (1) Ot 1) , (213)
wobei © die Stufenfunktion ist. Aus ¢§?§)1 ergibt sich die makroskopische Polarisation
P o O(t — tg)eXt=t)/T2 und die Intensitéit Iop- des zeitlich integrierten Vier-Wellen-
Misch-Signals als Funktion der Verzogerungszeit:

Ly = / P2t o -2t/ (2.14)
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