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Einleitung

Ultrakurze Impulse elektromagnetischer Strahlung mit nur wenigen Femtosekunden
(fs) Dauer bieten Spitzenleistungen von mehreren Petawatt und ermoglichen die
Untersuchung der elektronischen Dynamik in Materie auf Zeitskalen einzelner Licht-
schwingungen. Insbesondere in Festkorpern mit ihrer enormen technologischen und
wissenschaftlichen Bedeutung existiert eine Vielzahl niederenergetischer Elementar-
anregungen, wie beispielsweise Exzitonen [Poelb, Stel8], Phononen [Kim12, Porl4a]
oder Magnonen [Bail6a, Bail6b, Sch19], die Gegenstand intensiver Forschung sind.
Der Schliissel zu einem grundlegenden Verstandnis dieser Prozesse in Festkorpern
stellt ihre mikroskopische Dynamik dar, welche allein mittels ultrakurzer Lichtimpulse
zuganglich ist.

Die Beobachtung dieser Freiheitsgrade verlangt zugleich nach kleinen Photonenener-
gien (0,4meV bis 400 meV), welche selektiv niederenergetische Anregungen maoglich
machen. Quantenenergien in dieser Groflenordnung liegen im fern- bis mittelinfraroten
Spektralbereich, der aufgrund der entsprechenden Frequenzen der elektromagneti-
schen Wellen von etwa 0,1 THz bis 100 THz auch als THz-Spektralbereich bezeichnet
wird. Studien an neuartigen Materialien wie beispielsweise Graphen [Gla14, Olb16,
Plal19] oder topologischen Isolatoren [Plal6a, Plal6b, Seil8, Plal8] demonstrieren die
vielseitigen Moglichkeiten, die der THz-Spektralbereich fiir die Grundlagenforschung
bietet.

Die lineare THz-Spektroskopie stellt ein bereits seit lingerem etabliertes Verfahren
dar, bei dem schwache, haufig inkoharente THz-Strahlung verwendet wird, um die di-

elektrischen Eigenschaften von Festkorpern, Fliissigkeiten und Gasen zu untersuchen
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[Ton07, Dhil7]. Im Gegensatz dazu kombinieren nichtlineare Spektroskopieverfahren
die niedrigen Photonenenergien der THz-Strahlung mit den Vorteilen ultrakurzer
Lichtimpulse und bieten so einzigartige Einblicke in die Dynamik von Festkor-
pern. THz-Impulse mit Feldstirken von einigen kV ecm™! konnen bereits eine stark
nichtlineare Anregung von Landau-Elektronen treiben und so deren Dynamik auf
Femtosekunden-Zeitskalen abbilden [Maal6]. Ungleich hohere Feldstéarken von einigen
100 kV cm™! machen nichtlineare Spinanregungen [Bail6b, Bail6a] in Festkorpern
zuganglich und sind in der Lage, Elektronenspins dauerhaft zu schalten [Sch19].
Dariiber hinaus ermoglichen die geringen Photonenenergien der THz-Strahlung
die Beobachtung neuartiger, feldgetriebener Dynamik, die das oszillierende Feld
elektromagnetischer Strahlung als Antrieb der Elektronenbewegung nutzt. So kann die
Tragerwelle ultrakurzer THz-Impulse als Vorspannung fiir Rastertunnelmikroskope
genutzt werden, was die Grundlage fiir atomar aufgeloste Mikroskopie mit zuvor
unerreichter zeitlicher Auflésung bildet [Coc13, Cocl6]. Das elektrische Feld von THz-
Wellenformen lasst sich auch in Festkorpern als ultraschnelle Vorspannung verwenden
und ermoglicht Interband-Tunnelstrome [Lanl14] und ballistischen Transport von
Elektronen in Festkorpern auf fs-Zeitskalen [Reil8], bis hin zu nicht-perturbativen,
nichtlinearen Effekten wie der Generation hoher Harmonischer [Sch14, Hoh15]. Die
dargelegten Beispiele zeigen das enorme Potenzial, das intensive THz-Strahlung fiir
die Grundlagenforschung bietet und erklédren die umfassenden Bestrebungen vieler
Arbeitsgruppen, neuartige THz-Quellen zu entwickeln.

Freie-Elektronen-Laser (FEL) [Mad71] stellen eine solche Quelle mit groier spektraler
Reinheit dar. In diesen durchlaufen Elektronen mit relativistischer Geschwindigkeit
eine Anordnung von Magneten und emittieren dabei elektromagnetische Strahlung,
deren Frequenz allein durch die kinetische Energie der Elektronen und die genaue
Geometrie der Magneten bestimmt ist. Der technische und finanzielle Aufwand hierfiir
ist jedoch enorm, weshalb FELSs fiir viele Anwendungen nicht in Frage kommen.
Im Vergleich dazu bieten THz-Quellen, die auf Ultrakurzpulslasern im nahinfraro-
ten (NIR) Spektralbereich basieren, hohere Spitzenleistungen bei gleichzeitig wesent-
lich kiirzeren Impulsen und sind daher aus vielen Laboren nicht mehr wegzudenken
[Dhil7]. Elektrisch vorgespannte, photoleitfihige Antennen [Aus80, She04, Diel4],
beispielsweise, emittieren nach resonanter Anregung mittels Femtosekunden-Laserim-
pulsen THz-Impulse mit Bandbreiten von mehreren THz und finden bereits heute

praktische Anwendung in kommerziell erhéaltlichen Spektrometern [Burl7|. Eine



weitere Klasse leistungsfdhiger THz-Quellen nutzt Verfahren der Frequenzkonversion
in nichtlinear optischen Medien, um hochintensive, breitbandige THz-Wellenformen
zu erzeugen [Bla07, Sel08, Bod08, Jun10]. Die Entwicklung immer leistungsstérkerer
NIR-Lasersysteme erlaubt schlieflich die Erzeugung ultrabreitbandiger THz-Impulse
in laser-induzierten Gas-Plasmen [Ros07, Kar08, Hol0], was die Limitierungen durch
Phononabsorption in den zur THz-Generation verwendeten Festkorperkristallen
vermeidet.

All den vorgestellten Generationsverfahren ist gemein, dass sie auf meist komplexen
optischen Aufbauten beruhen, was die praktische Anwendung der THz-Technologie
bisher auf entsprechend spezialisierte Labore beschrénkt. Elektrisch gepumpte Quan-
tenkaskadenlaser (QQCLs) [Fai94] stellen eine sehr kompakte, effiziente Alternative dar.
Sie basieren auf prazise gewachsenen Abfolgen von Halbleitern mit unterschiedlicher
Bandliicke, sogenannten Halbleiter-Heterostrukturen. Die periodische Modulation
des elektronischen Potenzials fithrt zu einer Aufspaltung des Leitungsbandes in
mehrere sogenannte Minibénder, deren energetischer Abstand von der genauen Form
des Ubergitters abhingt und im Bereich weniger THz liegen kann. Eine elektrische
Vorspannung verkippt die Bandstruktur, sodass Elektronen durch die Minibander
flieBen konnen und zwischen den Laserniveaus eine Besetzungsinversion entsteht
[Wil07, Bel09, Kum11]. In aktuellen Veroffentlichungen konnten so Durchschnitts-
leistungen von iiber 1 W bei einer Zentralfrequenz von 3,4 THz [Vall4] demonstriert,
sowie (QCL-basierte Frequenzkimme mit Bandbreiten von mehreren 100 GHz gezeigt
werden [Burl4, Kaz17, Conl9a, Lul9].

Die Erzeugung kurzer Impulse aus QCLs stellt nach wie vor eine grofle Herausforde-
rung dar. Der gepulste Betrieb eines Lasers ist generell nur méglich, wenn der Dau-
erstrichbetrieb (engl.: continuous wave, cw) unterbunden wird und die konstruktive,
zeitliche Interferenz moglichst vieler Resonatormoden (sogenannte Modenkopplung)
der bevorzugte Betriebszustand ist. Kurze Relaxationszeiten der Verstarkung im
aktiven Medium wirken dem jedoch entgegen, da sie nach Durchlaufen des Impulses
rasch wieder eine Besetzungsinversion herstellen und so unausweichlich zusatzlich zu
einzelnen Laserimpulsen eine cw-Mode anschwingt [Kel03].

Insbesondere in QCLs beglinstigt die effiziente, elektrische Pumpe sowie die kurze
Lebensdauer im oberen Laserniveau diese Tendenz zum Dauerstrichbetrieb [Wan09,
Tzel8]. Aktuelle Arbeiten [Barll, Wanl5] schlagen als mogliche Losung hierfiir eine

aktive Modulation der elektrischen Vorspannung vor, welche die Verstarkung nur in
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den Bereichen des aktiven Mediums aufrechterhélt, in denen die Intensitit des THz-
Impulses am hochsten ist. Mit diesem Verfahren konnten bereits Impulsdauern von
5 ps aus QCLs demonstriert werden [Mot17, Wan17|. Die hierfiir nétige aufwendige
Hochfrequenz-Elektronik erhoht jedoch die Komplexitéit des Systems auf das Niveau
bereits existierender Quellen gepulster THz-Strahlung.

Einen moglichen Ausweg stellt die passive Modenkopplung von QCLs mittels geeig-
neter sittighbarer Absorber dar, die zusétzlich zu einer kompakten Systemintegration
eine weitere Verkiirzung der Impulsdauern verspricht [Tzel8]. Hierfiir wird eine Struk-
tur in den Laserresonator integriert, welche die schwache cw-Strahlung absorbiert, fiir
intensive Impulse jedoch transparent ist. Dies stellt sicher, dass der gepulste Betrieb
des QCL mit geringeren Verlusten behaftet ist und somit bevorzugt anlauft. Wahrend
derartige séttighare Absorber bereits seit langerer Zeit fiir die Modenkopplung von
NIR-Lasern zur Anwendung kommen [Kel03], fehlen im THz-Bereich bislang passende
Materialsysteme. Zwar existieren einige Demonstrationen von séttigbarer Absorption,
basierend auf dotierten Halbleitern [Hof10], supraleitenden Metamaterialien [Keil6b]
oder Graphen [Bialb, Bial7], aber alle vorgestellten Systeme weisen entweder zu
hohe Séttigungsintensitaten auf oder erweisen sich als zu komplex fiir die Integration
in QCL-Resonatoren.

Um diese Liicke zu schlieflen und so eine realistische Perspektive fiir die passive
Modenkopplung von QCLs aufzuzeigen, werden in der vorliegenden Arbeit sattighare
Absorber auf der Grundlage von Ubergéngen zwischen quantisierten Energieniveaus
in Mehrfachquantentrogstrukturen vorgeschlagen und eingehend experimentell sowie
theoretisch untersucht. Sie erlauben eine einfache Integration in den Resonator eines
QCL und zeigen unter Anregung mit intensiven THz-Impulsen ein stark nichtlineares
Verhalten bis hin zur vollstdndigen Sattigung der Absorption. Um die Dynamik dieser
Prozesse verstehen zu konnen, ist es essenziell, die individuellen koharenten und inko-
harenten Nichtlinearitdten unterscheiden zu konnen. Feldaufgeloste zweidimensionale
(2D) THz-Spektroskopie [Kue09, Junl2, Woel3, Maal6, Houl9] stellt hierfur das
ideale Verfahren dar. Mittels zweier phasenstarrer THz-Impulse kann die nichtlineare
Antwort mit Subzyklen-Zeitauflosung direkt in der Zeitdoméne beobachtet werden,
was die getrennte Untersuchung koharenter und inkoharenter Beitrage zur Séattigung
des Absorbers erlaubt.

Dieses Messprinzip verlangt jedoch nach einem mafigeschneiderten Messplatz, der

neben einer préazisen Kontrolle iiber die relative Phase der THz-Impulse auch ih-



re feldaufgeloste Detektion mit Subzyklen-Zeitauflosung erlaubt. Daher wird im
Rahmen dieser Arbeit eine neue, hochrepetierende Quelle hochintensiver, phasen-
starrer THz-Impulse entwickelt und realisiert, die auf die speziellen Anforderungen
der 2D-THz-Spektroskopie zugeschnitten ist. Sie ermoglicht 2D-THz-Spektroskopie
mit bislang unerreichter Wiederholrate und macht so koharente und inkoharente
nichtlineare Prozesse in sdttigharen Absorbern mit hohem Signal-Rausch-Verhéltnis
zuganglich.

In einer ersten Reihe von Experimenten wird die nichtlineare Antwort von Intersub-
band-Ubergéngen (ISB-Ubergingen) zeitaufgelost beobachtet und deren Dynamik un-
ter intensiver THz-Anregung untersucht. Zusammen mit einem speziell entwickelten,
numerischen Modell, welches die beobachteten Signaturen vollstdndig reproduziert,
kann das Sattigungsverhalten der Struktur quantitativ erklart werden. Die Simula-
tionen beweisen, dass das nichtlineare Verhalten auf ultraschnelle Rabi-Oszillationen
des ISB-Ubergangs zuriickzufiihren ist und zeigen so eine Perspektive fiir kohirente
Impulsformung auf Basis der vorgeschlagenen sittigbaren Absorber auf [Raal9].
Die ultrastarke Kopplung des ISB-Ubergangs an das elektrische Feld eines Mikrore-
sonators fithrt zur Ausbildung neuer Zustéinde, sogenannter Resonator-Polaritonen,
deren Dispersion stark von der Population des ISB-Ubergangs abhingt und die so
einen schnellen, effizienten sédttigharen Absorber darstellen. Die erstmalige Unter-
suchung der nichtlinearen Antwort der Polaritonen liefert faszinierende Einblicke
in das nichtlineare Verhalten ultrastark gekoppelter Licht-Materie-Systeme und er-
laubt zugleich die quantitative Bestimmung wichtiger Parameter des sittigbaren
Absorbers. Ein vollstandig neu entwickeltes semiklassisches Modell unterstiitzt die
Analyse der Daten und liefert tiefgreifende Einblicke in die Subzyklen-Dynamik von
ISB-Polaritonen. Die Ergebnisse zeigen eine vielversprechende Perspektive fiir die
Verwendung von ultrastark gekoppelten ISB-Ubergingen als sittigbare Absorber
auf und leisten einen wichtigen Beitrag auf dem Weg hin zur Entwicklung elektrisch
gepumpter, halbleiterbasierter Quellen hochintensiver THz-Impulse.

Neben optimierten sattighbaren Absorbern spielt auch die Dynamik des aktiven Medi-
ums eine wichtige Rolle bei der Modenkopplung von QCLs. Daher wird das Konzept
der 2D-THz-Spektroskopie abschliefend auch auf einen elektrisch vorgespannten, frei
laufenden QCL angewandt. Erste exemplarische Untersuchungen der nichtlinearen
Dynamik und Séattigung eines QCL geben Aufschluss tiber die Zeitskalen der Verstér-

kungsdynamik bei verschiedenen Stromstérken und versprechen erste Einblicke in
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die kohérente Licht-Materie-Wechselwirkung in QCLs. Die vorgestellten Messungen
ebnen so den Weg fiir ein umfassendes Verstiandnis der koharenten und inkohérenten
Transportprozesse in elektrisch vorgespannten Halbleiter-Heterostrukturen.

Der erste Teil der vorliegenden Arbeit stellt den neu aufgebauten Messplatz vor, der
die 2D-THz-Spektroskopie und die Untersuchung der Subzyklen-Dynamik sattighbarer
Absorber tiberhaupt erst moglich macht (Kapitel 2). Er basiert auf einer Quelle
phasenstarrer, 620 fs kurzer THz-Impulse mit einer Spitzenfeldstiarke von 55kV ecm ™!
bei einer Wiederholrate von 50 kHz und ermoglicht deren hochaufgeloste Detektion
in Amplitude und Phase. Eine speziell auf die hohen Wiederholraten der verwendeten
Laserquelle abgestimmte Elektronik liefert die Voraussetzung fiir eine hintergrundfreie
Messung der nichtlinearen Antwort der Probe mit hohem Signal-Rausch-Verhaltnis.
Eine eingehende Einfiithrung und Diskussion der kollinearen 2D-THz-Spektroskopie
am Ende des Kapitels macht dieses Messverfahren verstindlich und liefert die
Grundlagen zur Auswertung der experimentellen Ergebnisse.

Kapitel 3 stellt ISB-Uberginge in Halbleiter-Heterostrukturen als sittighare Ab-
sorber im THz-Bereich vor. An eine kurze Vorstellung des Materialsystems schlief3t
sich eine umfassende experimentelle Untersuchung der nichtlinearen Dynamik bei
verschiedenen Spitzenfeldstdrken an. Diese zeigen, dass bereits bei einer Spitzenfeld-
stirke von 11kV cm™! eine ausgeprigte Sittigung der nichtlinearen Antwort eintritt,
welche bei hoheren Spitzenfeldstarken wieder deutlich abnimmt. Die quantitative
Analyse der Daten erlaubt es, die Lebensdauer zu 77 = 5,0 ps und die Kohérenzzeit
des ISB-Ubergangs zu Ty = 2,2ps zu bestimmen. Der Vergleich der Daten mit
einem semiklassischen Modell erméglicht es, die Sattigung auf eine ultraschnelle Rabi-
Ostzillation zuriickzufiihren, die innerhalb von 300 fs, kiirzer als die Oszillationsperiode
der elektrischen Trigerwelle, stattfindet. Die Beobachtung dieser kohédrenten Prozesse
liefert wichtige Erkenntnisse iiber die Dynamik von ISB-Ubergingen auf ultrakurzen
Zeitskalen und legt so den Grundstein fiir die Entwicklung von sittigbaren Absorbern
im THz-Spektralbereich auf der Grundlage von Halbleiter-Heterostrukturen.
Kapitel 4 gibt vielfdltige Einblicke in die Dynamik ultrastark gekoppelter ISB-
Ubergéinge. Hierfiir wird dieses Regime anhand theoretischer Uberlegungen vorgestellt
und auf diesen aufbauend ein Modell entwickelt, welches den Einfluss der rdumlich
inhomogenen Verteilung des Nahfeldes von Mikroresonatoren auf die Ausbildung
von Polaritonen abbildet. An die Vorstellung der untersuchten Probe schlie3t sich

eine umfassende, experimentelle Untersuchung der Hochfeld-Dynamik von ISB-
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Polaritonen an, welche den dynamischen Zusammenbruch der ultrastarken Kopplung
beleuchtet. Diese Experimente belegen eine zehnmal niedrigere Sattigungsintensitéat
der ISB-Polaritonen im Vergleich zu schwach gekoppelten ISB-Ubergingen. 2D-
THz-Spektroskopie enthiillt erstmalig die Dynamik dieser Séttigung mit Subzyklen-
Zeitauflosung, welche auf Zeitskalen von etwa 900 fs eintritt. Das im Rahmen dieser
Arbeit dezidiert fiir ultrastark gekoppelte ISB-Uberginge entwickelte numerische
Modell reproduziert die experimentellen Daten vollstdndig und erlaubt Einblicke
in den ultraschnellen, periodischen Austausch von Energie zwischen Lichtfeld und
Materie. Die vorgestellten Ergebnisse liefern eine realistische Perspektive fur die
Verwendung von ISB-Polaritonen als séttighare Absorber in QCLs und er6ffnen
damit die Moglichkeit zur Entwicklung neuartiger, gepulster THz-Quellen.

Die Beobachtung koharenter und inkohérenter nichtlinearer Licht-Materie-Wechsel-
wirkung in QCLs in der Zeitdoméne (Kapitel 5) stellt ein direktes Verfahren zur
Untersuchung der Subzyklen-Dynamik von QCLs vor. So ist es méglich, mittels hoch-
intensiver THz-Impulse die Verstarkungs-Relaxationszeit des untersuchten Lasers am
Schwellpunkt der Lasertétigkeit zu 2,3 ps zu bestimmen und dessen Abhangigkeit
vom Pumpstrom quantitativ zu analysieren. Dartiber hinaus verspricht die Viel-
zahl koharenter, nichtlinearer Signaturen im Rahmen zukiinftiger experimenteller
und theoretischer Arbeiten weitere Erkenntnisse iiber den zeitlichen Verlauf des
elektronischen Transports in Quantenkaskaden-Strukturen.

Die Zusammenfassung der Ergebnisse in Kapitel 6 rundet die vorliegende Arbeit ab
und zeigt Perspektiven auf, wie die hier dargestellten Ergebnisse in die Entwicklung

passiv modengekoppelter QCLs einflielen konnen.
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Ultraschnelle, nichtlineare
THz-Spektroskopie

Um Halbleiterheterostrukturen erfolgreich als siattighare Absorber zur Modenkopp-
lung von elektrisch gepumpten, halbleiterbasierten THz-Quellen einzusetzen, muss
insbesondere deren nichtlineares Verhalten unter hochintensiver Anregung im Detail
bekannt und verstanden sein. Dies schlie§t nicht nur eine genaue Kenntnis der nétigen
Sattigungsintensitiaten ein, sondern insbesondere auch kohédrente und inkohérente
Beitrige zur Séttigung des Absorbers, da diese erheblichen Einfluss auf Impulsform
und Impulsdauer der generierten THz-Impulse haben [Kol13]. Ein lineares Spek-
troskopieverfahren, beispielsweise die Fourier-Transformations-Infrarotspektroskopie
[Koe01], wére nicht in der Lage, diese Informationen in vollem Umfang zu liefern,
da es keine Beobachtung der entscheidenden nichtlinearen Antwort des sittigbaren
Absorbers erlaubt.

Die Untersuchung kohéarenter Dynamik ultraschneller Prozesse erfordert vielmehr eine
Zeitauflosung von wenigen Femtosekunden und zudem einen Detektionsmechanismus,
der die elektromagnetische Welle sowohl in ihrer Amplitude als auch ihrer Phase
aufzulosen vermag [Wu97a, Lei99, Hub00, Kiib04, Por14b]. Eine direkte Umsetzung
all dieser Anforderungen stellt die 2D-THz-Spektroskopie dar [Kue09, Jun12, Woel3,
Maal6, Houl9]: Zwei hochintensive THz-Impulse mit einer relativen, zeitlichen
Verzogerung 7 zueinander werden kollinear durch eine Probe transmittiert und
anschlieflend feldaufgelost detektiert. Dabei erlaubt es die feste, aber als Funktion von

7 frei einstellbare, Phasenbeziehung der beiden Impulse, die durch den ersten Impuls
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2 Ultraschnelle, nichtlineare THz-Spektroskopie

induzierte, nichtlineare Polarisation phasenaufgelost zu detektieren. Im Gegensatz zu
konventionellen Anrege-Abtast-Experimenten wird so auch die nichtlineare Antwort
sichtbar, die nur durch die zuséatzliche Phasenauflosung der 2D-THz-Spektroskopie
zuganglich wird.

Diese Methode zur Messung nichtlinearer Dynamik in Festkorpern erfordert einen
dezidierten Messplatz zur ultraschnellen THz-Spektroskopie, welcher mehrere tech-
nologische Anforderungen erfiillen muss. Zunéchst ist eine Quelle erforderlich, die
ultrakurze, phasenstarre THz-Impulse mit Impulsdauern von unter 1ps erzeugt,
welche Spitzenfeldstirken im Bereich mehrerer 10kV cm™! erreichen. Zudem miissen
diese Impulse mittels eines Interferometers auf Subzyklen-Zeitskalen gegeneinan-
der verzogert werden, um die vollstandige Information nichtlinearer Prozesse hoher
Ordnung ausnutzen zu konnen. Schliefllich ist es erforderlich, die THz-Impulse mit
Subzyklen-Zeitauflosung abzutasten, um die vollsténdige Phaseninformation der
elektromagnetischen Wellen zu erhalten. Der im Folgenden vorgestellte Messautbau,
basierend auf einem kommerziellen Laserverstarkersystem, erfiillt all diese Anforde-
rungen und erlaubt die Untersuchung nichtlinearer Dynamik mithilfe ultraschneller
2D-THz-Spektroskopie.

2.1 Trager-Einhiillenden-Phase und elektro-optische
Detektion

Die vollstédndige Information tiiber Amplitude und Phase aller beteiligten elektro-
magnetischen Wellen stellt eine grundlegende Voraussetzung zur Beobachtung der
kohérenten nichtlinearen Antwort siattigharer Absorber mittels 2D-THz-Spektroskopie
dar. Einen denkbar direkten Zugang hierzu bietet die elektro-optische Detektion. Seit
der ersten Demonstration dieses Verfahrens durch D. Auston [Aus88] bei Frequenzen
von wenigen THz konnte das Verfahren bei immer kiirzeren Wellenldngen angewandt
werden, sodass mittlerweile selbst mittel- und nahinfrarote Wellenformen direkt in
der Zeitdoméne beobachtet werden kénnen [Wu97b, Lei99, Hub00, Liu04, Kiib04,
Sel08, Porl4b, Keil6a, Knol8].

Das Verfahren basiert auf dem linearen elektro-optischen Effekt, auch Pockels-
Effekt genannt [Poc94]. Dabei induziert ein elektrisches Feld, angelegt an einem

nichtlinearen Kristall, eine Doppelbrechung, welche die Polarisation einer durch
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2.1 Trager-Einhiillenden-Phase und elektro-optische Detektion

den Kristall propagierenden elektromagnetischen Welle dreht. Entscheidend dabei
ist, dass die Stérke dieses Effekts und damit der Grad an Polarisationsdrehung

proportional mit dem angelegten Feld skaliert.

t
— NLC A4

THz

Abbildung 2.1: Schematische Darstellung der elektro-optischen Detektion.
Ein ultrakurzer Nahinfrarotimpuls (NIR) propagiert kollinear mit einem THz-Impuls
(THz) durch einen nichtlinear-optischen Kristall (NLC), in dem die Polarisation
des NIR-Lichts proportional zum THz-Feld gedreht wird. Eine Anordnung aus
A/4-Wellenplatte und Wollaston-Prisma (WP) analysiert diese Drehung der Po-
larisation nach dem nichtlinearen Kristall. Balancierte Photodioden (PD1, PD2)
detektieren schliellich die Intensitdt in den beiden Polarisationsrichtungen.

Diese Polarisationsdrehung kann auch durch das elektrische Feld einer THz-Wellen-
form ausgelost werden. Propagiert zeitgleich zu dieser Welle ein ultrakurzer NIR-
Lichtimpuls durch den Kristall, so erfahrt dieser eine Polarisationsdrehung propor-
tional zum momentanen Feld der THz-Welle. Ein entsprechender experimenteller
Aufbau ist schematisch in Abb. 2.1 gezeigt. Der NIR-Laserimpuls wird um eine
Verzogerungszeit ¢t gegen den THz-Transienten verzogert in einen elektro-optischen
Kristall (NLC) eingestrahlt, wo er eine Polarisationsdrehung erfiahrt. Die gedrehte
Polarisation wird mittels einer Wellenplatte (A/4) auf zwei senkrecht zueinander ori-
entierte Polarisationsrichtungen projiziert, die dann mittels eines Wollaston-Prismas
raumlich getrennt werden. Detektiert man die beiden Komponenten mittels zweier
Photodioden, so ist das Differenzsignal ein direktes Maf} fiir die THz-induzierte
Polarisationsdrehung und damit auch fir die Feldstdrke der untersuchten THz-

Wellenform.

15



2 Ultraschnelle, nichtlineare THz-Spektroskopie

A

Abbildung 2.2: Schematische Darstel-
lung der Triger-Einhiillenden-Phase.
Zwei Lichtimpulse besitzen die gleiche Feld-
einhiillende (grau hinterlegt) und Trager-
frequenz, weisen jedoch Tragerwellen mit

unterschiedlicher Phase auf (nach [Cun02)).

Electric field &(t)

Dieses Verfahren funktioniert nur, wenn sich der Abtastimpuls mit einer Gruppenge-
schwindigkeit durch das nichtlineare Medium bewegt, welche gleich der Phasenge-
schwindigkeit der THz-Welle ist. Andernfalls wiirde der Abtastimpuls an verschieden-
en Stellen entlang der Wechselwirkungsldnge unterschiedliche Polarisationsdrehungen
erfahren, welche sich schliefllich zu einer verschwindenden Drehung aufsummieren.
Diese als Phasenanpassung bezeichnete Bedingung soll hier jedoch vorerst aulen vor
bleiben und in Abschnitt 2.3.1 ausfithrlicher diskutiert werden.

Fithrt man diese Messung nicht nur einmal, sondern viele Male durch und variiert
dabei die Verzogerungszeit t, so lasst sich, dhnlich der stroboskopischen Aufnahme
einer Bewegung, der gesamte THz-Transient rekonstruieren. Dies setzt jedoch voraus,
dass sich die Phase der THz-Wellenform von einem Impuls zum néchsten nicht
verandert, denn im Fall einer fluktuierenden Phase wére das Messsignal aufeinander
folgender Impulse nicht wohldefiniert. Vielmehr wiirde sich tiber die Integrationszeit
der Messung das Signal zu null aufsummieren und lediglich ein zur Impulseinhil-
lenden proportionales Rauschen aufweisen. Abb. 2.2 zeigt eine Veranschaulichung
dieser Problematik. Fiir ein und dieselbe Einhiillende des elektrischen Feldes gibt
es unendlich viele mogliche Feldverlaufe, wie exemplarisch fiir zwei Wellenformen
mit einer Tréger-Einhiillenden-Phase (engl.: carrier-envelope phase, kurz CEP) von
0 bzw. & in Abb. 2.2 gezeigt ist [Dav00].

Lichtimpulse, deren CEP von einem Impuls zum néchsten konstant bleibt, werden
als phasenstarre Impulse bezeichnet und stellen eine essenzielle Voraussetzung fiir

Experimente mit Subzyklen-Zeitauflosung dar. Fiir Laserimpulse aus Femtosekunden-
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2.2 Femtosekunden-Laserverstarkersystem

Laserverstéirkern ist diese Bedingung im Allgemeinen jedoch nicht erfiillt, da sich
Gruppen- und Phasengeschwindigkeit im Lasermedium unterscheiden. Es ist vielmehr
so, dass sich die CEP von einem Impuls zum néichsten um einen Betrag A®cgp
unterscheidet. Die im Rahmen dieser Arbeit generierten und fiir Experimente ver-
wendeten THz-Impulse sind jedoch, wie spater gezeigt wird, intrinsisch phasenstarr,
da sie mittels nichtlinearer Frequenzkonversion aus ultrakurzen NIR-Laserimpulsen

erzeugt werden [Bal02].

2.2 Femtosekunden-Laserverstarkersystem

Das kommerziell verfiigbare Lasersystem , Pharos“ des Herstellers , Light Conversion*
dient als Quelle der zur Generation phasenstarrer, hochintensiver THz-Impulse noti-
gen NIR-Femtosekunden-Laserimpulse. Abb. 2.3a zeigt eine Schemadarstellung der
verwendeten Laserquelle. Ein diodengepumpter, passiv modengekoppelter Laseroszil-
lator mit einem Verstirkermedium aus Ytterbium-dotiertem Kalium-Gadolinium-
Wolframat (Yb:KGW) erzeugt 100fs kurze Impulse mit einer Energie von 12nJ
bei einer Zentralwellenlénge von 1034 nm mit einer Repetitionsrate von 75,4 MHz.
Diese werden zeitlich durch einen Gitterkompressor gestreckt und dann mit einer
frei wahlbaren Repetitionsrate in einen regenerativen Verstéirker eingekoppelt. Die
Verlangerung der Impulsdauer ist dabei notwendig, um eine sonst unausweichliche
Beschadigung der Optiken durch die hohen Spitzenintensitéten in der Verstarkerstufe
zu vermeiden [Str85].

Nach der Verstarkung in einem weiteren, diodengepumpten Yb:KGW Kristall durch-
laufen die Impulse nochmals den Gitterkompressor, wo sie wieder komprimiert
werden. Nach der Verstarkung und Kompression weisen die Impulse eine Impuls-
dauer von 220 fs bei einer Zentralwellenldnge von 1025 nm auf. Der Laser erlaubt
es, die Repetitionsrate in weiten Bereichen frei zu wahlen, ohne dabei Einbuflen bei
der Durchschnittsleistung des Systems hinnehmen zu miissen. Entsprechend liegen
die verfiigbaren Impulsenergien im Bereich von 10 nJ bis 200 1J und verhalten sich
invers proportional zur Repetitionsrate, welche zwischen 50 kHz und 1,0 MHz variiert
werden kann.

Eine Kombination aus Pockels-Zelle und Polarisator erlaubt es, nur einzelne Impulse
auszukoppeln und so die Durchschnittsleistung bei gleicher Impulsenergie zu reduzie-

ren. Zudem ist es moglich, die Impulsenergie kontinuierlich abzuschwéchen, indem
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Abbildung 2.3: Technische Details des verwendeten Nahinfrarotlasersys-
tems. a, Die 100fs kurzen Impulse des modengekoppelten Yh:KGW-Oszillators
werden zunédchst durch spektrale Dispersion zeitlich gestreckt (,,Stretcher”) und dann
in einem diodengepumpten Yb:KGW-Laserverstarker verstéarkt. Nach der folgen-
den Kompression (,,Compressor”) weisen die Impulse Energien zwischen 10 pJ und
200 1J bei einer Zentralwellenlange von 1025 nm und einer Impulsdauer von 220 fs
auf. Die Durchschnittsleistung betrédgt 10 W. Eine Anordnung aus Pockels-Zelle und
Polarisator (,,Pulse picker®) erlaubt es, die Repetitionsrate um ganzzahlige Teiler zu
reduzieren. b, Spektral aufgeloste, nichtlineare Autokorrelation der Laserimpulse als
Funktion der Wellenlénge des Autokorrelationssignals sowie der relativen Verzoge-
rungszeit At der beiden Impulse. ¢, Numerische Rekonstruktion der Messung aus b.
d, Zeitliches Intensitatsprofil der Laserimpulse des gezeigten Verstirkersystems als
Funktion der Verzégerungszeit tp, ermittelt aus der Rekonstruktion in ¢. Aufgrund
der Symmetrie der experimentellen Anordnung ist das Vorzeichen der Zeitachse nicht
eindeutig bestimmt, sondern fiir die Abbildung frei gewéhlt. e, Intensitatsspektrum
der Laserimpulse als Funktion der NIR-Wellenlange .
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2.2 Femtosekunden-Laserverstarkersystem

die an der Pockels-Zelle angelegte Spannung variiert wird. Das Zusammenspiel aus
flexibler Repetitionsrate und wahlbarer Impulsenergie erlaubt es im weiteren Verlauf
der Experimente, intensitédtsabhingige Messungen durchzufithren, ohne dabei weitere
Eingriffe in den experimentellen Aufbau vornehmen zu miissen.

Insbesondere die Impulsdauer der verwendeten Laserquelle stellt einen entscheiden-
den Parameter fiir Experimente mit Subzyklen-Zeitauflosung dar, da sie sowohl die
Bandbreite (und damit die Impulsdauer) der generierten THz-Impulse, als auch die
zeitliche Auflosung der elektro-optischen Detektion begrenzt. Aus diesem Grund
wurde die Impulsdauer der Laserquelle mittels einer spektral aufgelosten, nichtlinea-
ren Autokorrelationsmessung bestimmt (engl.: Second harmonic frequency resolved
optical gating, SHG-FROG) [Kan93]. Dazu durchlduft der Impulszug einen diinnen
Strahlteiler, wo er zu je gleichen Teilen transmittiert und reflektiert wird. Die beiden
Impulsziige werden anschlieSend an einem identischen Strahlteiler nicht-kollinear
iiberlagert, wobei einer der beiden Wege mechanisch verkiirzt oder verlangert wer-
den kann, sodass eine variable Verzogerung At zwischen den beiden Impulsziigen
entsteht. Durch Fokussierung auf einen Kristall aus Beta-Bariumborat lésst sich die
Summenfrequenz aus beiden Impulsen erzeugen, welche als Funktion der Wellenlénge
und der Verzogerungszeit detektiert wird.

Die so gemessenen, zeitabhdngigen Spektren sind in Abb. 2.3b gezeigt. Mittels eines
numerischen Algorithmus kann iterativ die tatséchliche zeitliche Impulsform bestimmt
und das gemessene Summenfrequenzsignal rekonstruiert werden (Abb. 2.3¢). Der
Intensitéitsverlauf der NIR-Laserimpulse ist in Abb. 2.3d gezeigt und weist eine
volle Halbwertsdauer von 220 fs auf, was bei einer spektralen Bandbreite von 8 nm
(siehe Abb. 2.3e) lediglich 15% tiber der fourierlimitierten Impulsdauer liegt. Damit
besitzen die Impulse eine ideale Bandbreite, die es erlaubt, ultrakurze THz-Impulse
mit Frequenzkomponenten bis zu 3 THz zu generieren. Zudem sind die Impulse kurz
genug (siehe Abschnitt 2.1), um gleichzeitig als Abtastimpulse fiir die Subzyklen-

Detektion Verwendung zu finden.
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2 Ultraschnelle, nichtlineare THz-Spektroskopie

2.3 Generation phasenstarrer und hochintensiver

THz-Impulse durch optische Gleichrichtung

Um die in Abschnitt 2.1 diskutierten, phasenstarren THz-Impulse zu erzeugen,
wurden in den letzten Jahren verschiedene Generationsmechanismen entwickelt. Pho-
toleitfahige Antennen beispielsweise [Aus80, She04, Diel4], die fiir Anwendungen in
der THz-Zeitdoménenspektroskopie haufig Verwendung finden, erzeugen bei geringem
technischem Aufwand stabile, phasenstarre Impulsziige. Ein Ausschlusskriterium fir
die Verwendung dieser Technologie zur Untersuchung der Dynamik séttigbarer Ab-
sorber stellen jedoch die geringen erreichbaren Feldstarken beziehungsweise niedrigen
Zentralfrequenzen der emittierten THz-Impulse dar. Eine weitere Moglichkeit besteht
in der Generation von THz-Impulsen aus laserinduzierten Plasmen [Ros07, Kar08,
Ho10], die zwar ausgesprochen breitbandige THz-Spektren erzeugt, jedoch erst bei
hohen Impulsenergien der NIR-Impulse ausreichende THz-Feldstarken erreicht und
deshalb sehr unflexibel auf die Sattigungsschwellen der untersuchten sattigharen

Absorber anzupassen ist.

2.3.1 Nichtlineare Polarisation und optische Gleichrichtung

Eine etablierte Alternative zu den beschriebenen Generationsmechanismen stellen
Verfahren auf Basis der nichtlinearen Optik dar. Diese bieten bei Zentralfrequenzen
von 1THz gleichzeitig hohe Spitzenfeldstirken von bis zu 1 MV ecm ™!, grofie Band-
breiten bei maximaler Flexibilitdt in Bezug auf die verwendeten NIR-Laserimpulse
und zudem inhérente Phasenstabilitdt [Xu92, Sel08, Junl0, Fill0, Negll, Hirll,
Ruc12]. Nichtlineare, optische Frequenzmischung ist ein Phdnomen, welches auftritt,
wenn die Polarisation der Elektronen in einem Festkorper aufgrund der hohen elek-
trischen Felder des anregenden NIR-Impulses nicht mehr in harmonischer Naherung
beschrieben werden kann. Allgemein lasst sich die induzierte Polarisation P(t) als
Funktion der Feldstérke entwickeln [Boy19]:

P(t) = o XVE®) + XD E®)? + XD E®t) + .| (2.1)

Die Koeffizienten ) werden dabei als nichtlineare Suszeptibilititen bezeichnet und

sind aufgrund der Vektornatur des elektrischen Feldes Tensoren hoherer Ordnung.
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2.3 Generation phasenstarrer und hochintensiver THz-Impulse durch optische

Gleichrichtung

Terme, die in dritter Ordnung vom elektrischen Feld abhangen, sind fiir Effekte wie
beispielsweise Selbstphasenmodulation, Selbstfokussierung oder die Generation der
dritten Harmonischen verantwortlich. Von weitaus groflerer Bedeutung fiir die THz-
Generation ist die nichtlineare Polarisationskomponente zweiter Ordnung, wie man
schnell erkennt, wenn man ein elektrisches Feld E(t) = E1e™' + Eye™?! 4 c.c. mit zwei
unterschiedlichen Frequenzkomponenten w; und w, mit ihren jeweiligen Amplituden
Ey und FEs in Gleichung 2.1 einsetzt. Durch den quadratischen Term in P(t) ergeben
sich unter anderem Beitrage zur Polarisation, welche proportional zu exp(4i(ws —
wiy)) oder exp(+i(ws + wi)) sind, also mit der Differenz- bzw. Summenfrequenz
aus wj und wy oszillieren. Diese Prozesse werden deshalb auch als Differenz- bzw.

Summenfrequenzgeneration bezeichnet.

>

Abbildung 2.4: Optische Gleich-
richtung als Differenzfrequenzge-
NIR neration. Zwei Frequenzkomponenten
wi und wy im Spektrum des NIR-La-
serimpulses (blau) erzeugen mittels Dif-
ferenzfrequenzgeneration nichtlineare
Polarisationskomponenten bei wry, =
wi — wi. Uber das gesamte NIR-Spek-
trum integriert entsteht eine nichtlinea-
re Polarisation im THz-Bereich (rot).

~

Spectral amplitude &(w)

NS

WTHz Wi W W

Betrachtet man das breite Frequenzspektrum eines ultrakurzen NIR-Impulses (siehe
Abb. 2.4), so sind darin eine Vielzahl von Frequenzen wy, enthalten, welche miteinander
wechselwirken konnen. Dabei liegen die Differenzfrequenzen, je nach Bandbreite des
Impulses, im Bereich weniger THz. Differenzfrequenzgeneration dieser Art wird haufig
auch als optische Gleichrichtung bezeichnet, um sie von Verfahren zur Generation von
Multi-THz-Impulsen (typischerweise 10 THz bis 100 THz) zu unterscheiden, welche
sich der Differenzfrequenzgeneration zwischen zwei verschiedenen NIR-Impulsen
bedienen. Dies soll auch im weiteren Verlauf dieser Arbeit so gehandhabt werden.

Neben der Generation von Frequenzen im Bereich zwischen 0,1 THz und 3 THz bietet
die optische Gleichrichtung zudem den herausragenden Vorteil, dass die generierten

Impulse ohne weitere Mafinahmen intrinsisch phasenstarr sind. Diese Eigenschaft
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2 Ultraschnelle, nichtlineare THz-Spektroskopie

ergibt sich als direkte Konsequenz der Mischung von Frequenzkomponenten innerhalb
des gleichen NIR-Impulses. Im NIR-Spektrum trigt jede Frequenzkomponente wy,
die gleiche Fluktuation der Tréger-Einhiillenden-Phase A®cgp, entsprechend einem
oszillierenden Feld Ej(t) = Ej exp(—i(wit + APcgp)) + c.c. Fir die spektrale Kom-
ponente mit Frequenz wry, = wp — wy im Spektrum der nichtlinearen Polarisation

Py, ergibt sich durch die Differenzfrequenzgeneration:
Py (t) = GOX(2)E}’:Ekle_i(wk’_Wk)t"!‘i(A(I)CEP_A(DCEP) — EOX(2)EZEk,€_inHzt (2.2)

Fluktuationen der CEP, A®cgp, von einem Impuls zum néchsten, spielen fiir die
CEP des erzeugten THz-Transienten folglich keine Rolle, da sie im Prozess der
optischen Gleichrichtung identisch verschwinden. Es sei hier angemerkt, dass bei der
Differenzfrequenzgeneration zwischen zwei verschiedenen Impulsen im Allgemeinen
ein erheblich groferer Aufwand notig ist, um phasenstarre Wellenformen zu erzeugen,
da sichergestellt sein muss, dass die Fluktuationen der CEP der beteiligten Impulse
gleich sind [Knol7].

Die optische Gleichrichtung als Prozess der nichtlinearen Optik wurde hier bislang
als transiente Polarisation beschrieben, welche durch intensive Lichtfelder in einem
nichtlinearen Medium angeregt wird. Grundséatzlich emittiert diese zeitabhéngige
Polarisation geméafl den Maxwellgleichungen eine elektromagnetische Welle, die mit
der gleichen Frequenz oszilliert wie die Polarisation. Neben der Energieerhaltung
wWrH, = We — w1 muss hierfir jedoch zusatzlich auch der Wellenvektor k& = nw/c mit
der Lichtgeschwindigkeit ¢ und dem Brechungsindex des Mediums n erhalten bleiben
[Boy19:

krne = k2 — k1. (2.3)

Eine Taylorentwicklung dieses Ausdrucks um die Zentralfrequenz wyir des NIR-
Lichts bis zur ersten Ordnung fithrt zu der sogenannten Phasenanpassungsbedingung
[Bon95]:

kTHZ ( ok ) phase gr
=\|\5= < UrH, = UNIR (2.4)
0w ) \ir

WTHz
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2.3 Generation phasenstarrer und hochintensiver THz-Impulse durch optische

Gleichrichtung

Die Phasengeschwindigkeit vlﬁ?zse der neu erzeugte THz-Welle muss also mit der Grup-

pengeschwindigkeit v§;z des NIR-Lichtimpulses tibereinstimmen. Im Allgemeinen
unterscheiden sich jedoch diese beiden Geschwindigkeiten aufgrund der Dispersion
des Brechungsindex n(w), sodass entlang der Propagationsrichtung neu erzeugte
Elementarwellen eine Phasendifferenz zu zuvor abgestrahlten Wellen aufweisen. Diese
Phasenverschiebung fiihrt im Laufe der Kristalldicke zu destruktiver Interferenz, was
eine effiziente Frequenzkonversion unmoglich macht.

Bedingung 2.4 lésst sich in kollinearer Geometrie nur in wenigen, geeigneten Kristal-
len erfiillen, in denen zuféalligerweise die passende Dispersion vorliegt. Fiir hinreichend
diinne Kristalle von wenigen 100 pm Dicke bleibt die Phasendifferenz dann klein
genug, um destruktive Interferenz iiber einen weiten Bereich von THz-Frequenzen
zu minimieren. Man spricht dann von sogenannter Quasi-Phasenanpassung. Dies
schrankt jedoch nicht nur die mogliche Kristalldicke und damit die Konversionseffizi-
enz ein, sondern reduziert die Auswahl moglicher Kristalle zusétzlich.

Eine nicht-kollineare Geometrie, wie sie in Abschnitt 2.3.3 vorgestellt wird, bietet
dariiber hinaus eine weitere Moglichkeit, trotz groBer Unterschiede von o252 und
vir Phasenanpassung zu erreichen. Dies hat den entscheidenden Vorteil, dass weitaus
dickere Kristalle verwendet werden kénnen und so die Generationseffizienz nicht
durch die Kristalldicke begrenzt wird.

2.3.2 Nichtlineare Kristalle

Die Generation phasenstarrer THz-Impulse mittels optischer Gleichrichtung setzt

2 in GI. 2.1 von Null verschieden ist, was bisher still-

voraus, dass der Tensor y
schweigend angenommen wurde. Diese Bedingung ist jedoch im Allgemeinen nicht
erfiillt, da beispielsweise inversionssymmetrische Kristalle aus Symmetriegriinden
keine quadratischen Nichtlinearitaten zulassen. Die Auswahl eines adaquaten, nichtli-
nearen Kristalls ist also eine Grundvoraussetzung fiir die erfolgreiche THz-Generation
mittels nichtlinearer Optik. Dabei spielt nicht nur der nichtlineare Koeffizient d.g
eine wichtige Rolle, der mit dem entsprechenden Eintrag r.g des Tensors ) iiber
dog = —”i# verkniipft ist und ein Maf fiir die Starke der Nichtlinearitiat darstellt
[Heb04]. Auch die Zerstorschwelle und der Absorptionskoeffizient fiir die erzeugte

THz-Strahlung haben groies Gewicht bei der Auswahl des geeigneten Kristalls.
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Galliumarsenid (GaAs) weist mit deg = 65,6 pm V! eine vergleichsweise hohe opti-
sche Nichtlinearitdt und einen auflerordentlich geringen Absorptionskoeffizient von
arh, = 0,5cm™! bei 1 THz auf. Die Bandliicke dieses Halbleiters liegt mit 1,4 ¢V nahe
an der Photonenenergie des verwendeten Lasersystems, was Zweiphotonenabsorption
begiinstigt und damit die Zerstorschwelle senkt. Bei langwelligeren Pumpimpulsen
hingegen bietet GaAs aufgrund der geringen Absorption Vorteile [Bak11, Blal4].
Zinktellurid (ZnTe) wurde bereits erfolgreich zur Generation hochintensiver THz-
Impulse verwendet [Bla07], wobei Kristalle mit mehreren Zentimetern Kantenlénge
zur Anwendung kamen. Aufgrund der dhnlichen Werte von Gruppenbrechungsindex
bei 800 nm (ng = 3,31) und Brechungsindex bei 1 THz (nyy, = 3,17) eignet sich
dieser Kristall sehr gut fiir Ti:Saphir-basierte Lasersysteme und wird dort haufig als
nichtlinearer Kristall zur elektro-optischen Detektion verwendet. Die relativ niedrige
Frequenz eines transversal optischen (T'O) Phonons bei 5,3 THz in ZnTe schrankt
dessen Verwendbarkeit auf THz-Frequenzen unterhalb von 3 THz ein. Aufgrund der
Wellenldnge des in dieser Arbeit verwendeten Lasersystems von 1025 nm kommt ZnTe
hier trotz des hohen nichtlinearen Koeffizienten von deg = 68,5 pm V! [Lei99] nicht
zum Einsatz, da eine Quasi-Phasenanpassung nur fiir wenige 10 pm dicke Kristalle
moglich ware.

Ahnlich wie ZnTe wurde auch Galliumphosphid (GaP) schon zur Generation von
THz-Impulsen verwendet [Din04, Cha06] und bietet trotz der geringeren optischen
Nichtlinearitit von deg = 24,8 pm V=1 [Nel68] einige Vorteile. Das TO-Phonon liegt
mit 11 THz sehr hoch und verursacht damit im Bereich niedriger THz-Frequenzen
kaum Absorption (g, = 0,5cm™1). Zudem liegen der Gruppenbrechungsindex bei
1025nm (ng = 3,33) und der Brechungsindex bei 1 THz (nry, = 3,34) sehr nahe
beisammen [Pal03], was eine Quasi-Phasenanpassung auch bei relativ dicken (~ 1 mm)
Kristallen ermoglicht (siehe Abschnitt 2.1). Damit eignet sich GaP auflerordentlich
gut als nichtlineares Medium zur elektro-optischen Detektion [Wu97al, bei der die
geringe Komplexitat einer kollinearen Geometrie entscheidende Vorteile bietet.
Lithiumniobat (LiNbOj3) besticht durch seinen auerordentlich hohen nichtlinea-
ren Koeffizienten von deg = 168 pm V! [Heb04] sowie eine Zerstorschwelle, die im
Bereich mehrerer 100 GW cm™2 [Bac17] liegt, was beides die effiziente Generation
hochintensiver THz-Impulse begiinstigt. LiNbOj3 zeigt einen starken photorefrak-
tiven Effekt, der durch Umverteilung erzeugter Ladungstrédger zu einer lokalen

Anderung des Brechungsindex fiihrt, wenn der Kristall mit intensivem Laserlicht
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bestrahlt wird. Dieser fiir die optische Gleichrichtung unerwiinschte Effekt kann
jedoch durch eine Dotierung mit etwa 1% MgO stark verringert werden. Ein we-
sentlicher Nachteil von LiNbOj3 gegeniiber den zuvor angesprochenen nichtlinearen
Kristallen ist die starke Absorption (ary, = 16 cm™!) der erzeugten THz-Strahlung,
die von einem TO-Phonon bei 7,44 THz verursacht wird [Heb04]. Die Breite dieser
Phononresonanz ist jedoch stark von der Temperatur abhangig, sodass sich die
Absorption im relevanten Frequenzbereich (d.h. 0-3 THz) durch Kiihlung des Kris-
talls auf kryogene Temperaturen stark reduzieren lésst. Abb. 2.5 zeigt die mittels
eines Lorentzoszillator-Modells und Parametern aus Referenz [Pal05] berechneten
Absorptionskoeffizienten bei Temperaturen von 100 K und 300 K. Die Kiihlung mit
fliissigem Stickstoff lasst also eine etwa fiinffach niedrigere Absorption erwarten,
was insbesondere bei Frequenzen oberhalb von 1THz einen erheblichen Gewinn
an Generationseffizienz verspricht. Ein wesentliches Problem, welches lange Zeit
den Einsatz von LiNbOj zur THz-Generation verhinderte, ist die grofle Diskrepanz
zwischen dem Gruppenbrechungsindex im Nahinfraroten (ng = 2,34 bei 1025nm)
[Gay08] sowie dem Brechungsindex im THz-Bereich (ntm, = 5,2 bei 1 THz) [Heb04].
Wie im néchsten Abschnitt gezeigt wird, kann dieses Problem jedoch sehr elegant

mittels einer nicht-kollinearen Geometrie umgangen werden.
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2 Ultraschnelle, nichtlineare THz-Spektroskopie

2.3.3 Phasenanpassung durch verkippte Impulsfronten

Um Kristalle mit hoher optischer Nichtlinearitét trotz groBler Unterschiede von THz-
Phasen- und NIR-Gruppengeschwindigkeit nutzen zu kénnen, wurde von Hebling et al.
eine Methode zur Phasenanpassung entwickelt, die sich verkippte Impulsfronten
[Heb02, Heb04, Yeh07, Heb08, Fiill0, Bak11, Hirll] des anregenden Laserimpulses
zu Nutze macht. Die Phasenanpassung mittels verkippter Impulsfronten erlaubt eine
hocheffiziente THz-Generation in nicht-kollinearer Geometrie, wobei die Dispersion
lediglich Einfluss auf geometrische Parameter nimmt und keine Bedingung an die

verwendete Laserwellenlédnge stellt.

. pladoo
7 ‘c' 5y 5 R ar
= \ > VAR

Abbildung 2.6: Phasenanpassung durch Verkippung der Impulsfronten. a,
Durchlauft ein scharf fokussierter Laserimpuls ein nichtlineares Medium, so bewegt
sich auch die erzeugte nichtlineare Polarisation mit seiner Gruppengeschwindigkeit
v8g fort. Ist diese grofer als die Phasengeschwindigkeit v25% der emittierten THz-
Strahlung, so bilden die abgestrahlten Elementarwellen (blaue Kreise) Wellenfronten
in Form eines Kegels (rote Phasenfronten). b, Ist der Durchmesser der Lasermo-
de (griin) vergleichbar mit der Wellenlange der emittierten Strahlung, so entsteht
eine Phasendifferenz ¢ zwischen den einzelnen Wellenfronten, die zu destruktiver
Interferenz der abgestrahlten Wellen fithrt. ¢, Verkippt man die Impulsfronten des
NIR-Impulses jedoch um einen Winkel v, sodass v5252%¢ = v& cos(v), wird die Pha-
sendifferenz zwischen den Wellenfronten kompensiert und es kommt zu konstruktiver

Interferenz zwischen den erzeugten Elementarwellen.
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Abbildung 2.6a zeigt die grundsétzliche Problemstellung: Propagiert ein scharf fo-
kussierter Laserimpuls mit der Gruppengeschwindigkeit v3z durch das nichtlineare
Medium, so werden entlang des Weges Huygensche Elementarwellen von der nichtli-

nearen Polarisation abgestrahlt, welche sich mit ihrer Phasengeschwindigkeit v55e im

Kristall ausbreiten. Da 24 deutlich kleiner ist als v%, entstehen Wellenfronten in
Form eines Kegels, der in Anlehnung an die Cherenkov-Strahlung hochenergetischer,
geladener Teilchen als Cherenkov-Kegel bezeichnet wird. Der Winkel v zwischen den
Ausbreitungsrichtungen der THz-Wellenfront und des NIR-Impulses léasst sich durch

die Ausbreitungsgeschwindigkeiten der beteiligten Wellen ausdriicken als

phase

cos(y) = (25)
NIR

Es gibt bereits Publikationen, die effiziente und breitbandige THz-Generation auf
Basis der Cherenkov-Geometrie zeigen [Bod08, Bod09, Bak10, Bod12]. Die nétige,
starke Fokussierung der Lasermode begrenzt jedoch die maximal mégliche Impul-
senergie auf die Zerstorschwelle des Kristalls, sodass ein Generationsverfahren auf
Basis der Cherenkov-Emission auf geringe NIR-Impulsenergien beschrankt ist.

Verwendet man hohere Impulsenergien der NIR-Impulse und verbreitert dazu die
Lasermode wie in Abb. 2.6b gezeigt, so weisen die zu gleichen Zeitpunkten an ver-
schiedenen Stellen der Impulsfront generierten THz-Wellen eine Phasendifferenz
zueinander auf, wie an den schematisch (rot) eingezeichneten Maxima der THz-
Phasenfronten zu erkennen ist. Es bildet sich also nicht ein einzelner Cherenkov-Kegel,
sondern es kommt ab einer Breite der Lasermode, die die halbe THz-Wellenlange
iibersteigt, zu destruktiver Interferenz. Die einzelnen Wellenfronten kénnen jedoch
in Phase gebracht werden, indem die Impulsfront der NIR-Mode um den Winkel ~
verkippt wird, wie in Abb. 2.6¢ gezeigt ist. Die zeitliche Verzogerung der einzelnen
Punkte auf der Impulsfront aufgrund der Verkippung gleicht gerade die geringere
Phasengeschwindigkeit der THz-Wellenfronten aus, sodass diese konstruktiv interfe-
rieren konnen und eine effiziente Abstrahlung der erzeugten nichtlinearen Polarisation
ins Fernfeld moglich wird. Vergleicht man Gl. 2.5 mit Gl. 2.4 so erkennt man, dass
sich die beiden Ausdriicke lediglich um den Faktor cos(y) unterscheiden. Durch
die Verkippung der Impulsfronten kann also in nicht-kollinearer Geometrie Pha-
senanpassung erreicht werden, da nur mehr die Projektion von v&; auf o255 mit

der THz-Phasengeschwindigkeit iibereinstimmen muss, was leicht durch Einstellen
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2 Ultraschnelle, nichtlineare THz-Spektroskopie

des Winkels v zu bewerkstelligen ist. Damit entfallt auch die Einschrankung auf
bestimmte Wellenlangenbereiche, wie es beispielsweise bei GaP der Fall ist, da die
passende Wahl des Verkippungswinkels die Dispersion des nichtlinearen Kristalls
ausgleicht.

Diese Methode zur Phasenanpassung erlaubt es, trotz des grolen Unterschieds zwi-
schen v, und V2 das Material LiNbOj als nichtlineares Medium zu verwenden
und dessen hohe, optische Nichtlinearitiat auszunutzen. Zudem kann die Breite der
Lasermode flexibel an die verfiigbare Impulsenergie der NIR-Laserimpulse ange-
passt werden, ohne dabei den Kristall zu zerstoren. Im Gegensatz zur Emission
in Cherenkov-Geometrie erhédlt man durch eine passend gewahlte Form der La-
sermode eine THz-Emission, deren transversales Profil ndherungsweise dem einer
GauB-Kurve entspricht. Dies erlaubt eine nahezu beugungsbegrenzte Fokussierung

der THz-Impulse fiir nachfolgende Experimente.

2.3.4 Verkippung der Impulsfronten durch Beugung am

Reflexionsgitter

Die Phasenanpassung mittels verkippter Impulsfronten bietet wesentliche Vorteile bei
der Generation ultrakurzer THz-Impulse durch optische Gleichrichtung in Medien mit
hoher optischer Nichtlinearitdt. Allerdings erfordert sie auch eine feine Anpassung
des Verkippungswinkels an den nichtlinearen Kristall sowie die verwendete NIR-
Wellenlange. Eine experimentell leicht zu realisierende Methode zur Verkippung
der Impulsfront besteht in der Beugung an einem Reflexionsgitter, wie in Abb. 2.7
dargestellt ist [Fill0]. Ein NIR-Laserimpuls mit Wellenvektor k trifft unter dem
Winkel ©; auf ein optisches Gitter mit einer Gitterkonstanten g. Das Licht wird dabei
unter dem Winkel ©4 gebeugt, wobei verschiedene Wellenldngen unterschiedlich starke
Beugung erfahren (symbolisiert durch rote und blaue Strahlengénge). Die Beugung
fithrt flir zwei exemplarisch herausgegriffene Strahlen mit transversalem Abstand b
zu unterschiedlich langen Wegen vor und nach der Beugung, die mit d; = B sin(©;)
und dy = Bsin(0Oq) bezeichnet sind. Der gesamte Gangunterschied Az = dy — d4
zwischen den beiden Strahlen fithrt zu einer Verkippung der Impulsfront um den
Winkel « relativ zur Propagationsrichtung, welcher mit dem Modendurchmesser
Az

b1 = Bcos(©q4) nach der Beugung durch tan(a) = 7% ausgedriickt werden kann.
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Abbildung 2.7: Verkippung der Impulsfronten durch Beugung an einem
Reflexionsgitter. Ein ultrakurzer NIR-Laserimpuls mit Wellenvektor k und einem
Modendurchmesser b, trifft unter dem Einfallswinkel ©; auf ein Reflexionsgitter
(grin), wo er unter einem Winkel ©4 gebeugt wird. Die Beugung ist spektral dispersiv,
symbolisiert durch rote und blaue Strahlengédnge. Zwischen Punkten mit Abstand b
auf der Impulsfront tritt ein Gangunterschied von |Az| = dy—d; auf, angedeutet durch
die violetten Teilwege d; und ds. Dieser fiihrt zu einer Verkippung der Impulsfront um
den Winkel «. Mittels zweier Linsen L1 und L2 wird das Gitter in den Lithiumniobat-
Kristall (LiNbO3) abgebildet, wobei sich unter Berticksichtigung des Brechungsindex
npng von LiNbOj der Verkippungswinkel + im Kristall ergibt. Griine Strichlinien
stellen Lote auf die jeweiligen Strahlen dar und dienen der Orientierung. (Nach
[Fill0])

Mithilfe dieser Abhéngigkeiten lasst sich der Verkippungswinkel o nach dem Gitter
als

_ sin(Bq) — sin(6;)
tan(a) = cos(Oq)

(2.6)

alleine durch Einfalls- und Beugungswinkel ausdriicken.
Die Gittergleichung A = ¢(sin(04) — sin(0;)) verkniipft schliefllich « fiir die erste
Beugungsordnung mit der Gitterkonstanten g und der Wellenlange A:

tan(a) = gcos)\(@d) (2.7)

Die Beugung am Gitter fiithrt jedoch nicht nur zu einer Verkippung der Impulsfront,

sondern auch zu einer Winkeldispersion. Diese macht eine effiziente optische Gleich-
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2 Ultraschnelle, nichtlineare THz-Spektroskopie

richtung unméglich, da die einzelnen Frequenzkomponenten des Impulses nicht mehr
gleichzeitig an der gleichen Stelle im Kristall wechselwirken. Dies kann jedoch durch
die Verwendung eines Linsenteleskops kompensiert werden, wie in Abb. 2.7 gezeigt ist.
Die erste Linse kollimiert zunachst die spektral aufgespaltenen Wellenléngen, welche
dann von der zweiten Linse in den Kristall fokussiert werden, sodass im Kristall die
Impulsdauer des urspringlichen Impulses wiederhergestellt ist. Mit dieser Abbildung
verandert sich jedoch unvermeidlich der Verkippungswinkel des Impulses, da durch
das Verhéltnis der Brennweiten der Linsen 5 = f5/f; der Modendurchmesser b;
verringert wird. Dem wirkt die Verringerung der Gruppengeschwindigkeit des Lichts
durch den Gruppenbrechungsindex nfyg des LiNbOs-Kristalls entgegen, welche den
Gangunterschied Az um den Faktor n% verringert. Insgesamt ergibt sich somit ein

LNB
Verkippungswinkel v im Kristall von

A

gnixel cos(Oq)

tan(y) = (2.8)
Die Bedingung einer minimalen Impulsdauer im Kristall ist jedoch nicht fiir beliebige
Abbildungsverhéaltnisse § des Linsenteleskops gegeben. Dieses muss vielmehr so
ausgelegt werden, dass das Gitter auf die verkippte Impulsfront im Kristall abgebildet
wird, der Verkippungswinkel © des Bildes also mit dem Winkel der verkippten

Impulsfront v tbereinstimmt [Hirll]:
tan(©) = nf 53 tan(O4) = tan(y) (2.9)

Die Gleichungen 2.8 und 2.9 erlauben es, die experimentellen Parameter fiir eine
effiziente THz-Generation mittels verkippter Impulsfronten bei bekannten Material-
parametern und gegebener Wellenldnge zu bestimmen. Dafiir sind Gitterkonstante
g und Abbildungsverhéltnis f so zu wéhlen, dass Gl. 2.8 und 2.9 bei gleichem
Beugungswinkel ©4 erfiillt sind. Fiir LiNbO3 findet man bei einer Wellenlédnge von
1025 nm einen Gruppenbrechungsindex von nfyg = 2,34 [Gay08] sowie einen Pha-
senbrechungsindex bei 1 THz von n2% = 52 [Heb04]. Nach den Uberlegungen aus
Abschnitt 2.3.3 ergibt sich daraus ein Verkippungswinkel im Kristall von v = 63°.

Die Wahl von ¢ und [ bietet nun gewisse Freiheitsgrade, die zur Optimierung
genutzt werden kénnen. Es ist prinzipiell wiinschenswert, das Gitter mit einer mog-

lichst groflen Lasermode auszuleuchten, um die thermische Belastung des Gitters
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gering zu halten und Schiaden vorzubeugen. Andererseits ldsst die Abbildung mithilfe
des Teleskops keine beliebig starke Fokussierung im Kristall zu, was die mogliche
Spitzenintensitdt und damit die Generationseffizienz begrenzt. Um dennoch hohe
Intensitaten im Kristall zu erzielen, sollte also § klein gewahlt werden, um den
grolen Modendurchmesser auf dem Gitter zu kompensieren. Dies verlangt jedoch
nach einer groffen Gitterkonstanten g, was die Beugungseffizienz fiir die erste Beu-
gungsordnung durch das Auftreten zusétzlicher Ordnungen verringert. Fiir den im
Folgenden beschriebenen Aufbau wurde ein Wert von ¢~ = 300 mm ™' mit einem
Abbildungsfaktor g = 0,25 als guter Kompromiss zwischen Beugungseffizienz und

kleinem Modendurchmesser im Kristall gewéhlt.

2.4 Aufbau des Messplatzes

Die praktische Umsetzung der Uberlegungen in den vorherigen Kapiteln verlangt
einen umfangreichen Aufbau, der einerseits die nétigen optischen Komponenten zur
Generation und elektro-optischen Detektion hochintensiver THz-Impulse enthalten
aber gleichzeitig auch gentigend Raum fiir Experimente bieten muss. Der Messplatz
muss zudem passend fiir die zweidimensionale THz-Spektroskopie entworfen werden,
welche die ultraschnelle Spektroskopie sattigharer Absorber tiberhaupt erst moglich
macht. Daher unterteilt sich das entwickelte und aufgebaute System im Wesentlichen
in einen Teil zur Generation der hochintensiven THz-Impulse sowie einen zweiten

Teil, welcher die nichtlineare Spektroskopie enthalt.

2.4.1 Quelle zur Generation ultrakurzer THz-Wellenformen

Abbildung 2.8 zeigt schematisch die aufgebaute Quelle zur Generation von THz-
Impulsen mittels verkippter Impulsfronten. Die 220fs langen Impulse aus dem
Yb:KGW-Laserverstarkersystem (siehe Abschnitt 2.2) werden zunéchst an einem
Strahlteiler (BS) im Verhéltnis 1:9 aufgespalten, wobei der geringere Anteil als
Abtastlicht fir die elektro-optische Detektion verwendet wird. Der intensivere Anteil
wird weiterhin tiber eine computergesteuerte, mechanische Verzogerungsstrecke (DL1)
gefithrt, welche fiir die notige zeitliche Verzogerung zwischen THz-Impulsen und
NIR-Abtastimpulsen fiir die stroboskopische Rekonstruktion der THz-Wellenform
sorgt (siehe Abschnitt 2.1).
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Abbildung 2.8: Schematische Darstellung des experimentellen Aufbaus
zur THz-Generation mittels verkippter Impulsfronten. Die 220fs NIR-
Laserimpulse des Yb:KGW Verstérkersystems werden am Strahlteiler (BS) im Ver-
haltnis 1:9 aufgespalten. Der iiberwiegende (transmittierte) Teil wird tiber eine
mechanische Verzogerungsstrecke (DL1) verzogert, mittels eines Zylinderlinsentele-
skops (CL1 und CL2) in vertikaler Richtung aufgeweitet und an einem optischen
Gitter (G) gebeugt. Die Verzogerungsplatte (A/2) dreht die Polarisation des Lichts
um 90°. Die beiden Linsen L1 und L2 bilden ein Linsenteleskop, welches das vom Git-
ter gebeugte Licht in den Lithiumniobat-Kristall (LiNbO3) abbildet. Die erzeugten
THz-Impulse werden mithilfe eines Parabolspiegels kollimiert. Der an BS reflektierte
Anteil des Laserlichts steht fiir die elektro-optische Detektion zur Verfiigung (siehe
Abb. 2.9).

Der Durchmesser der Lasermode betragt 4,7 mm, was eine zu hohe Intensitat auf
dem Beugungsgitter zur Folge hétte. Deshalb wird die Mode in vertikaler Richtung
mit einem Teleskop aus den Zylinderlinsen CL1 und CL2 (f; = 70mm, f, =
140 mm) aufgeweitet. Mit der nun nicht mehr rotationssymmetrischen Mode geht
noch eine weitere wichtige Eigenschaft einher: Zusammen mit der Verkippung der
Impulsfront im Kristall entsteht wieder eine in etwa runde Impulsfront, was zu
einer runden Mode der abgestrahlten THz-Wellenfront fithrt. Die so aufgeweitete
NIR-Mode fallt nun unter dem Einfallswinkel ©; = —41° in p-Polarisation auf das
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Beugungsgitter G mit 300 Linien pro Millimeter, von dem sie unter dem Winkel
Oq4 = 115° gebeugt wird. Eine A\/2-Wellenplatte dreht die Polarisation des Lichts
um 90°, sodass das grofite Element des nichtlinearen Tensors von LiNbOj3 genutzt
werden kann. Die Linsen L1 und L2 mit Brennweiten von f; = 20cm und fo = 5cm
bilden das Linsenteleskop, welches die verkippten Impulsfronten nach dem Gitter
in den LiNbOjs-Kristall abbildet. Der Kristall befindet sich in einem mit fliissigem
Stickstoff gekiihlten Kryostaten, welcher fiir etwa 12h die Temperatur auf 77 K
konstant halt. Die dort mittels optischer Gleichrichtung generierten THz-Impulse
werden mit einem Parabolspiegel mit einer Brennweite von 7,5 cm kollimiert und

stehen fiir die Experimente zur Verfiigung.

2.4.2 Messplatz fiir zweidimensionale THz-Spektroskopie

Die feldaufgeloste 2D-THz-Spektroskopie basiert, wie eingangs bereits kurz dargestellt,
auf zwei phasenstarren THz-Impulsen, welche mit variabler, relativer Zeitverzogerung
die Probe anregen und abtasten. Dieses Prinzip wurde im hier beschriebenen Mess-
platz mithilfe eines Michelson-Interferometers realisiert, wie es in Abb. 2.9 dargestellt
ist. Die mittels optischer Gleichrichtung erzeugten THz-Transienten werden von
einem 3mm dicken, hochisolierenden Silizium-Wafer (Si) in zwei gleich intensive
Impulse aufgespalten. Der reflektierte Anteil durchlauft den Arm des Interferometers
mit fester Lange, wahrend der Endspiegel des zweiten Arms auf einem ebenfalls
computergesteuerten, mechanischen Verzogerungstisch steht, sodass der am Silizium-
Strahlteiler transmittierte Anteil eine variable Weglange durchléduft. Nachdem sie das
Interferometer durchlaufen haben, werden die beiden Impulse am Silizium-Strahlteiler
wieder iiberlagert. Beide Arme des Interferometers enthalten ein Lichtzerhackerrad,
welches mit fester Frequenz periodisch den THz-Strahlengang unterbricht. Rotieren
die Lichtzerhacker C1 und C2 mit festen Phasen zueinander, so kdnnen nacheinander
Transienten aus jedem einzelnen Arm bzw. beiden Armen gleichzeitig detektiert
werden, was eine Grundvoraussetzung der nichtlinearen Spektroskopie darstellt. Um
die Phasen, in denen die Lichtzerhacker die THz-Mode nur teilweise durchschneiden,
zu minimieren, enthalten beide Arme des Interferometers je zwei Parabolspiegel,
welche an der Position der Lichtzerhacker einen Fokus der THz-Mode erzeugen. Die

beiden THz-Impulse werden nach dem Interferometer durch einen Parabolspiegel
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Abbildung 2.9: Schematische Darstellung des Messplatzes zur 2D-THz-
Spektroskopie. Ein Silizium-Strahlteiler (Si) spaltet die THz-Impulse in zwei Teile
auf, welche in den Armen eines Interferometers mittels Lichtzerhackern (C1 und
C2) blockiert werden koénnen. Die an Si transmittierten Impulse durchlaufen einen
variablen Weg tiber die Verzogerungsstrecke DL2. Die beiden Impulse werden dann
auf die Probe (S) fokussiert und anschliefflend an einem mit Indiumzinnoxid beschich-
teten Fenster (ITO) mit dem vor der THz-Generation abgespaltenen NIR-Impuls
iiberlagert. Ein Filterrad (ND) ermoglicht die Einstellung der Impulsenergie des
NIR-Abtastimpulses. Der Polarisationszustand des Abtastlichts wird nach dem
elektro-optischen Kristall (EOC) mithilfe einer Kombination von Linse (L3), Wel-
lenplatte (A/4), Wollaston-Prisma (WP) und zweier Photodioden (PD) bestimmt.
Das Differenzsignal der Photodioden wird in einem Analog-Digital-Wandler (ADC)
digitalisiert und anschliefflend von der Messelektronik (FPGA) verarbeitet.

mit einer Brennweite von fp; = 7,5cm auf die Probe (S) fokussiert und anschlieend
mit einem weiteren Parabolspiegel (fpz = 10 cm) kollimiert.

Fir die elektro-optische Detektion miissen die THz-Impulse mit einer wohldefinierten
Verzogerungszeit die gleiche Stelle des Detektionskristalls durchlaufen, wie das NIR-
Abtastlicht (siche Abschnitt 2.1). Dies ldsst sich prézise erreichen, wenn THz- und
NIR-Impuls kollinear gefiihrt und auf den Detektionskristall fokussiert werden. Die

Uberlagerung der beiden Impulse iibernimmt in diesem Fall ein mit Indiumzinnoxid
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beschichtetes Glasfenster (ITO). Die ITO-Schicht weist aufgrund der Dotierung eine
so niedrige Plasmafrequenz auf, dass THz-Strahlung daran zwar reflektiert wird,
sie aber fiir NIR-Licht transparent ist. Ein weiterer Parabolspiegel fokussiert beide
Impulse zusammen auf den elektro-optischen Kristall (EOC, hier Galliumphosphid),
in dem der NIR-Impuls aufgrund des elektro-optischen Effekts eine Polarisations-
drehung proportional zur momentanen THz-Feldstarke erfahrt (siehe Abschnitt 2.1).
Eine Linse (L3) mit einer Brennweite von 7,5 cm kollimiert das NIR-Licht hinter
dem Kristall. Eine Anordnung aus \/4-Wellenplatte, Wollaston-Prisma (WP) und
balancierten Photodioden (PD) dient schlieBlich dazu, die vom THz-Feld induzierte
Polarisationsdrehung quantitativ als Funktion der von DL1 (Abb. 2.8) eingestell-
ten Verzogerungszeit zu analysieren. Ein Analog-Digitalwandler (ADC) mit 16-bit
Auflésung digitalisiert die elektrischen Signale der Photodioden, was die weitere

Verarbeitung in einem programmierbaren Logikgatter (FPGA) ermdglicht.

2.4.3 Charakterisierung ultrakurzer THz-Wellenformen

Bei maximaler Transmission des Interferometers und einer Repetitionsrate des NIR-
Lasers von 50 kHz betréigt die durchschnittliche THz-Leistung auf der Probe 1 mW,
was einer Impulsenergie von 20 nJ entspricht. Die Leistungskonversionseffizienz der
optischen Gleichrichtung betragt somit etwa 0,02%.

Neben der Durchschnittsleistung ist vor allem die Spitzenfeldstarke der THz-Wellen-
formen ein entscheidender Parameter fiir die nichtlineare THz-Spektroskopie. Um
diese zu quantifizieren, wird zunachst der Durchmesser des THz-Fokus bestimmt,
indem eine scharfe Klinge hindurch gefahren und die Leistung dahinter gemessen
wird. Abb. 2.10a zeigt das durch die rdumliche Ableitung des Verlaufs der Leistung
ermittelte Profil der fokussierten THz-Mode, das eine volle Halbwertsbreite von
0,66 mm in horizontaler und 0,74 mm in vertikaler Richtung aufweist. Diese Werte
entsprechen dem etwa 1,4-fachen Durchmesser, der bei einer beugungsbegrenzten
Fokussierung der 18,5 mm messenden, kollimierten THz-Mode zu erwarten ist.
Mittels elektro-optischer Detektion kann der zeitliche Verlauf des elektrischen Fel-
des der erzeugten THz-Wellenformen aufgelost und somit die Feldstéirke absolut
kalibriert werden. Aus dem rdumlichen Integral iiber das gemessene Modenprofil
sowie dem zeitlichen Integral iiber die gemessene Wellenform ergibt sich ein Wert fiir

die Impulsenergie, welcher durch Vergleich mit der gemessenen Impulsenergie die
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Abbildung 2.10: Wellenform und Spektrum der generierten THz-Impulse.
a, Horizontales und vertikales Intensitatsprofil I(r) der fokussierten THz-Mode. b,
Wellenform (rot) sowie Feldeinhiillende (schwarz) der THz-Impulse aus dem LiNbOs3-
Kristall, erzeugt bei einer Temperatur von 77 K. Das elektro-optische Signal des
500 pm dicken Galliumphosphid-Kristalls wurde auf die absolute Feldstarke kalibriert.
¢, Normiertes Amplitudenspektrum A(y) der Wellenform aus b.

Kalibration der Spitzenfeldstéirke erlaubt [Bra00]. Abb. 2.10b zeigt eine gemessene
Wellenform mit einer so bestimmten Spitzenfeldstiarke von 55kV em™! (rot) sowie

ihre Feldeinhiillende (schwarz) mit einer vollen Halbwertsdauer von 0,9 ps, was einer
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Numerische Fourier-Transformation der Wellenform ergibt das in Abb. 2.10c gezeigte
Amplitudenspektrum mit einem Maximum bei 1,5 THz und einer vollen Halbwerts-

breite von 1,4 THz, was nichtlineare Spektroskopie in Bereiche bis etwa 3 THz mit

gutem Signal-Rausch-Verhéltnis moglich macht.
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2.5 Zweidimensionale THz-Spektroskopie

2.5 Zweidimensionale THz-Spektroskopie

Fiir eine optimale Umsetzung mafigeschneiderter séttigbarer Absorber, die in Ge-
schwindigkeit und Bandbreite den Anspriichen von QCLs entsprechen, ist eine
detaillierte Kenntnis tiber koharente und inkohéarente, nichtlineare Prozesse in der
Struktur unerlasslich. Wie eingangs bereits angesprochen, stellt die 2D-Spektroskopie
ein universelles Werkzeug dar, welches es erlaubt, die mikroskopische Dynamik in
Festkorpern direkt zu beobachten. Das Verfahren wurde in verschiedenen Expe-
rimenten sehr erfolgreich eingesetzt, um die Elektronen- und Phonondynamik in
Festkorpern [Yan08, Ros11] und Flissigkeiten [Fec03, Cow05] bis hin zu biologischen
Strukturen [Bri05, Kol06] zu untersuchen. Dartiber hinaus wurde die Vielseitigkeit der
2D-Spektroskopie mit der Untersuchung der Vielteilchenwechselwirkung exzitonischer
Anregungen in Festkorpern unter Beweis gestellt [Li06].

All diesen Demonstrationen der 2D-Spektroskopie ist gemein, dass drei gegeneinander
verzogerte Impulse mit Wellenvektoren k:ﬁl, k:z und 153 in nicht-kollinearer Geometrie
auf die Probe treffen (sieche Abb. 2.11a). In dieser regt der erste Impuls eine kohérente
Polarisation an, welche vom zweiten in eine Population oder ein Polarisationsgitter
umgewandelt wird. Der dritte Impuls erzeugt schlieflich eine nichtlineare Antwort,
indem er diese Population abtastet oder am zuvor erzeugten Polarisationsgitter
gebeugt wird. Das nichtlineare Signal wird dabei unter einem Wellenvektor —ky +
k;; + k;_;; oder k: — k; + k_;:, abgestrahlt, welcher von den Wellenvektoren der anregenden
und abtastenden Impulse verschieden ist. Durch raumliche Trennung der Signale

lasst sich so das nichtlineare Signal extrahieren.

2.5.1 Zweidimensionale Spektroskopie in kollinearer Geometrie

Diese Geometrie lésst sich im niederfrequenten THz-Bereich jedoch schwer implemen-
tieren, da aufgrund der grofien Modendurchmesser und der schlechten Fokussierbarkeit
eine rdumliche Unterscheidung verschiedener Signale nur mit groflem Platzaufwand
moglich ist. Ein alternatives Verfahren [Kue09, Jun12, Woel3, Maal6, Houl9] nutzt
kollineare THz-Impulse zur 2D-Spektroskopie, setzt jedoch grundsétzlich eine feldauf-
geloste Detektion der durch die Probe transmittierten THz-Wellenformen voraus. Wie
in Abb. 2.11b gezeigt ist, treffen zwei phasenstarre, um eine variable Verzogerungszeit
7 gegeneinander verzogerte THz-Impulse mit Feldern £ (¢) und Eg(t, 7) kollinear auf

die Probe. Der erste Impuls erzeugt eine Polarisation, welche mit der nach der Verzo-
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Abbildung 2.11: Prinzip der zweidimensionalen THz-Spektroskopie. a, In
nicht-kollinearer 2D-Spektroskopie werden drei Impulse mit unterschiedlichen Wellen-
vektoren kl, k> und k5 auf die Probe fokussiert. Das (beispielhaft gezeigte) nichtlineare
Signal mit Wellenvektor kNL = kg — kz + lﬁ wird durch raumliche Trennung selektiert
und anschlieend inkohérent detektiert. b, 2D-THz-Spektroskopie: Ein THz-Impuls
(Ea, rote Wellenform) regt eine nichtlineare Polarisation in der Probe an, welche von
einem identischen, um eine variable Zeit 7 verzogerten Impuls (€, blaue Wellenform )
abgetastet wird. Das transmittierte elektrische Feld (Eagp, gelbe Wellenform) wird
als Funktion der Verzogerungszeit ¢t mittels elektro-optischer Abtastung in Amplitu-
de und Phase gemessen. ¢, Die Abbildung zeigt das Photodiodensignal (blau) der
elektro-optischen Detektion zu einer festen Phase des THz-Transienten Exp fir die
vier verschiedenen moéglichen Kombinationen (I-IV) der Lichtzerhacker. Die Position
des THz-Fokus auf dem Lichtzerhacker ist mit einem roten Punkt markiert.

gerungszeit 7 vom zweiten Impuls induzierten Polarisation nichtlinear wechselwirkt.
Die genaue Abhéngigkeit dieser Wechselwirkung von der Phasenbeziehung der beiden
Impulse und damit der Verzogerungszeit 7 erlaubt im Experiment Riickschliisse auf
den Ursprung der nichtlinearen Prozesse in der untersuchten Struktur.

Die erzeugte Polarisation emittiert elektromagnetische Strahlung, die als elektri-
sches Feld Exp(t, 7) abgestrahlt und schliellich als Funktion der Verzogerungszeit
t gemessen wird. Zeigt das untersuchte System eine Nichtlinearitat, so enthélt das
detektierte Feld Eap(t, 7) neben Beitragen der anregenden Felder €4 (t) und Ex(t, 7)
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noch einen zusatzlichen Beitrag Exi, (¢, 7) aus der nichtlinearen Wechselwirkung der

beiden Polarisationen [Kue09]:
Eap(t, ) = Eat) + Ep(t, 7) + Enr (L, T) (2.10)

Das als nichtlineare Antwort von der Probe abgestrahlte Feld Exi,(t,7) enthélt
nichtlineare Wechselwirkungen verschiedenster Ordnung und damit die gewiinschte
Information iiber die dynamischen Prozesse in der Probe. Um diese Komponente
jedoch aus der gemessenen Wellenform zu extrahieren, miissen die Beitrage Ea (t)
und Ep(t, 7) einzeln gemessen werden, was mit dem in Abschnitt 2.4 vorgestellten
Messplatz moglich ist.

Die Lichtzerhacker in den Armen des Interferometers, welches die beiden Impulse
gegeneinander verzogert, werden mit bekannter Frequenz und Phase betrieben.
Abb. 2.11c zeigt die vier moglichen Zusténde (I-IV) und die dazugehorigen Positionen
der beiden Lichtzerhacker, wobei die Position der THz-Mode mit einem roten Punkt
markiert ist. Im Zustand I werden beide Arme des Interferometers blockiert, sodass
kein THz-Feld detektiert und lediglich der Rauschhintergrund gemessen wird. In
den Phasen II und IIT ist jeweils einer der beiden Strahlengénge blockiert und die
anregenden THz-Felder £, (t) und Eg(¢, 7) konnen unabhingig voneinander gemessen
werden. Im Bereich IV passieren beide Impulse das Interferometer und koénnen
einschlieBlich des Korrelationssignals Exi,(t,7) als Eap(t, 7) gemessen werden. Eine
digitale Auswertung der Daten erlaubt es, die einzelnen Phasen I-IV den gemessenen
Signalen zuzuordnen und so schlieBlich die nichtlineare Antwort der Probe Exy (¢, 7)

7zu extrahieren.

2.5.2 Liouvillepfade zur Analyse zweidimensionaler

THz-Spektroskopie

Verzogert man die beiden THz-Impulse um die Zeitdifferenz 7 gegeneinander, wie in
Abb. 2.11b gezeigt ist, und detektiert die resultierende Wellenform als Funktion der
Verzogerungszeit t, so erhélt man das elektrische Feld in Abhéngigkeit von den beiden
unabhéngigen Zeitskalen ¢t und 7. Trigt man die gemessenen Wellenformen als Funk-
tion dieser Verzogerungszeiten auf, so entsteht eine zweidimensionale Feldkarte. Diese
ist fiir die Phasen I-IV der Lichtzerhacker in den Abbildungen 2.12a-d farbcodiert als
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Funktion der Verzégerungszeit 7 und der Verzogerungszeit ¢ der NIR-Abtastimpulse
der elektro-optischen Detektion dargestellt.! Die von 7 unabhéingige Wellenform €, (1)
(Teilbild a, Phase II des Lichtzerhackers) erscheint in zweidimensionaler Auftragung
als senkrecht verlaufendes Signal, wihrend die Wellenform Eg(t, 7) (Teilbild b, Phase
III des Lichtzerhackers) aufgrund der zusdtzlichen Abhéngigkeit von 7 unter einem
Winkel von 45° zu €4 (t) verlauft.

Eine zweidimensionale Fourier-Transformation des Feldes E4(t) + Eg(t, 7) entlang
beider Zeitachsen t und 7 ergibt das 2D-Amplitudenspektrum des Feldes als Funktion
der zu t und 7 korrespondierenden Frequenzen v; und v,, wie es das Nebenbild von
Abb. 2.12c¢ zeigt. Die Beitriage der einzelnen Impulse A und B sind im Frequenzraum
bei den Quasi-Wellenvektoren ky = (19,0) und kg = (v, —1p) lokalisiert, wobei 1
hier der Resonanzfrequenz des simulierten Zwei-Niveau-Systems entspricht. Wahrend
in der nichtkollinearen 2D-Spektroskopie die Signaturen einzelner Impulse raumlich
getrennt werden, konnen sie in kollinearer 2D-THz-Spektroskopie also gemafl ihren
Quasi-Wellenvektoren im Fourierraum unterschieden werden.

Koénnen beide Impulse €4 (t) und Eg(t, 7) das Interferometer passieren (Phase IV des
Lichtzerhackers), so enthélt das von der Probe abgestrahlte Feld Ep(t, 7) Beitrige
beider Impulse sowie eine gegebenenfalls vorhandene Wechselwirkung der beiden
induzierten Polarisationen, welche als nichtlineare Antwort sichtbar wird. Teilbild ¢
zeigt den Verlauf des elektrischen Feldes Exp(t, 7), enthélt also sowohl die Felder der
Teilbilder a und b, als auch die nichtlineare Antwort Exy,(¢, 7). Diese ergibt sich aus
den gemessenen Feldern E4(t), Eg(t, 7) sowie Eap(t, 7) geméB Gleichung 2.10 und ist
in Teilbild d gezeigt.

Aufgrund des vorgestellten Verfahrens ist sichergestellt, dass alle in Exp,(¢, 7) enthal-
tenen Beitrage auf eine nichtlineare Wechselwirkung der Polarisationen der beiden
Impulse in der Probe zurtickzufithren sind, was anhand eines Kausalitatsarguments
am Feldverlauf deutlich wird. Fir Verzogerungszeiten 7 > 0 regt Impuls B die
Probe an und Impuls A tastet die vorliegende nichtlineare Polarisation ab, sodass
fiir Verzogerungszeiten ¢ > 0 eine nichtlineare Antwort messbar ist. Fiir Zeiten 7 < 0
tauschen Impuls A und B ihre Rollen und die nichtlineare Antwort tritt erst ab einer

Verzogerungszeit t = —1 auf.

!Die gezeigten Feldkarten wurden mithilfe des in Abschnitt 3.5 niher vorgestellten numerischen
Modells fir den modellhaften Fall eines Zwei-Niveau-Systems berechnet.
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Abbildung 2.12: Liouvillepfad-Analyse der nichtlinearen Licht-Materie-
Wechselwirkung. Die Teilbilder zeigen die von einem Zwei-Niveau-System abge-
strahlten Felder, simuliert mit dem numerischen Modell aus Abschnitt 3.5. a, Das
Feld des nicht verzogerten Transienten Ea(t) erscheint in zweidimensionaler Auftra-
gung als senkrechte Wellenfronten, unabhéngig von 7. b, Das elektrische Feld Eg (¢, 7)
des verzogerten THz-Impulses ergibt hingegen diagonale Wellenfronten mit einer
Verkippung um 45°. ¢, Das Feld Ep(t, 7) enthélt die lineare Superposition der beiden
Impulse sowie, mit wesentlich geringerer Feldstarke, die abgestrahlte, nichtlineare
Polarisation der Probe Exy,(¢, 7). Das Nebenbild zeigt die mittels zweidimensiona-
ler Fourier-Transformation erhaltene Frequenzdarstellung von Ea(t) + Eg(t, 7) als
Funktion der zu ¢ und 7 korrespondierenden Frequenzen v; und v,, normiert auf die
Zentralfrequenz 1. ka und kp bezeichnen die zu &, (v, vr) und gB(Vt, v;) gehorenden
Quasi-Wellenvektoren. d, Durch Subtraktion der linearen Beitrage £ (t) und Eg(t, 7)
vom Gesamtsignal Exp(t, 7) erhélt man die nichtlineare Antwort der Probe Exy, (¢, 7).
e, Zweidimensionales Amplitudenspektrum gNL(l/t, v;), berechnet mittels numeri-
scher Fourier-Transformation der 2D-Feldkarte Exi, (¢, 7). Die Pfeile symbolisieren
die Liouvillepfade aus ganzzahligen Linearkombinationen der Quasi-Wellenvektoren
ka und kg. Die nichtlineare Antwort des Systems zerfillt damit direkt in Anrege-
Abtast-Signale (engl.: Pump-Probe, PP1 und PP2) sowie Vier-Wellen-Mischsignale
(AWM1 und 4WM2).
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EnL(t, 7) enthélt prinzipiell eine Vielzahl nichtlinearer Wechselwirkungen, welche von
verschiedenen Prozessen innerhalb der Probe herrithren [Kue09, Woel3]. Um diese
unterscheiden zu konnen, fithrt man eine zweidimensionale Fourier-Transformation
des Feldes Exy(t, 7) durch. Das resultierende 2D-Amplitudenspektrum gNL(ut, V)
ist als Funktion der Frequenzen v; und v, in Abb. 2.12e dargestellt. Es treten klar
getrennte Maxima in der Frequenzdoméne auf, welche entlang der 14-Achse bei der
Resonanzfrequenz 1y und entlang der v.-Achse bei ganzzahligen Vielfachen von 1
lokalisiert sind.

Die Position der Signale im Frequenzraum kann direkt mit den Quasi-Wellenvektoren
ka und kg in Verbindung gebracht werden, was zu Auswahlregeln fiir die einzelnen
nichtlinearen Wechselwirkungen in der Frequenzdarstellung fithrt. Diese kénnen
durch sogenannte Liouvillepfade verkniipft werden, welche als ganzzahlige Linearkom-
binationen der Frequenzvektoren ka und kg dargestellt werden. Diese Uberlegung
wird anschaulich klar, wenn man das Nebenbild in Abb. 2.12¢ betrachtet: Lineare
Beitrédge der einzelnen Impulse sind im Frequenzraum bei ka und lgB lokalisiert,
sodass nichtlineare Wechselwirkungen von mehreren Photonen aus den Impulsen A
und B bei ganzzahligen Vielfachen dieser Vektoren zu finden sein miissen. Damit
lassen sich die Beitrage der beteiligten elektrischen Felder zum Gesamtsignal ein-
deutig unterscheiden. Die nichtlineare Wechselwirkung der hier diskutierten Signale
muss mindestens von dritter Ordnung sein, da aufgrund der Inversionssymmetrie
der spéter untersuchten Mehrfachquantentrogstrukturen Nichtlinearitdten zweiter
Ordnung ausgeschlossen sind.

Der Zusammenhang zwischen unterschiedlichen Wellenvektoren in einer nichtkollinea-
ren Geometrie und den einzelnen Maxima im Frequenzraum kollinearer Anordnung
wird deutlich, wenn man die nichtlineare Polarisation dritter Ordnung betrachtet.
Dazu werden die elektrischen Felder mit einer langsam verédnderlichen Einhiillenden

E(t, ) und einer Zentralfrequenz von vy ausgedriickt durch

Ea(t) = Ea(t)e*™ " + c.c. (2.11)
Eg(t,7) = Ep(t — 7)™ =7 4 cc. (2.12)

wobei c.c. das komplex Konjugierte bezeichnet. Die nichtlineare Polarisation dritter
Ordnung P®(t,7) enthilt per Konstruktion des nichtlinearen Signals in Gl. 2.10

nur Beitrage, in denen entweder Impuls A zweimal mit der Probe wechselwirkt
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und Impuls B nur einmal oder umgekehrt. Dementsprechend lisst sich P®) (¢, 7) als
Produkt der Felder Ex(t) und Eg(t,7) ausdriicken als P (t,7) = Ea(t)2Es(t, 7)
oder PP(t,7) = Es(t)Eg(t, 7). Durch Einsetzen der Felder erhilt man im ersten
Fall fir P (¢, 7) den Ausdruck [Kue09]

PI(3) (t, 7_) :gieﬁmuothef%riuoT 4 8;26767%1/0155%627%1/07 (213>
_i_gieQTriVotg];eQﬂiVoT + 5226—27riuoth6—27ri1/07 (2 14)
+2|En|7 Ege®™ 0T 4 9 |E5 | Efe 0 (t=T), (2.15)

Diese nichtlineare Polarisation enthélt drei verschiedene Gruppen von nichtlinearen
Wechselwirkungen, welche sich aus je zwei zueinander komplex konjugierten Beitréagen
zusammensetzen. Da es sich stets um reelle elektrische Felder handelt, sind die Fourier-
Komponenten bei negativen Frequenzen —v; zu denen bei positiven v; dquivalent und
es reicht aus, den Bereich 1, > 0 zu betrachten. Die erste Zeile enthélt ein koharentes
Signal bei der dritten Harmonischen von vy, das im Frequenzraum bei (31, —1p)
lokalisiert ist, wie aus den Frequenzen der komplexwertigen Exponentialfunktion
hervorgeht. Da es zwei Photonen aus Impuls A enthalt, lasst sich der zugehorige
Liouvillepfad leicht aus zwei Quasi-Wellenvektoren EA und einem Quasi-Wellenvektor
EB zu %THG = 2]2A + %B angeben.

Die zweite Zeile enthélt ein ebenfalls kohédrentes Signal, welches als Vier-Wellen-
Mischsignal bezeichnet wird. Dieses ist entsprechend der beteiligten Wellen im
Frequenzraum bei (g, 1) zu finden und in der Frequenzkarte in Abb. 2.12e mit
LAWM1“ bezeichnet. Diese Position lésst sich iiber den Liouvillepfad E4WM1 = 2EA—EB
erreichen, wobei verschiedene zeitliche Abfolgen der Wechselwirkungen mit den
Impulsen denkbar sind [Kue09].

Beim dritten Beitrag zu PI(?’) (t,7) handelt es sich um ein Anrege-Abtast-Signal,
welches in der Frequenzdarstellung bei den Koordinaten (v, —14) liegt und in
Abb. 2.12e mit PP1 bezeichnet ist. Der zugehorige Liouvillepfad lasst sich durch
Eppl = EA — EA + kg ausdriicken, wobei auffillt, dass der Quasi-Wellenvektor EA
keinen Beitrag leistet. Dies spiegelt sich auch in dem entsprechenden Beitrag zu
PI(3) (t,7) wider, welcher proportional zu |£5|* skaliert und somit von der Phase des
anregenden Impulses unabhéngig ist. Diese Beobachtung hilft auch, das Auftreten
dieses Signals zu verstehen. Das Betragsquadrat des elektrischen Feldes |€A]2 kann

als die Intensitat des anregenden Impulses interpretiert werden, welche direkt eine
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Population im untersuchten System anregt. Der nachfolgende Impuls erzeugt eine
Polarisation, welche dann entsprechend der vorhandenen Population im System in das
Fernfeld abstrahlt. Im Gegensatz zu Vier-Wellen-Mischsignalen, welche die koharente
Polarisation abtasten, bieten Anrege-Abtast-Signale einen direkten Zugang zur Dy-
namik der Population eines Systems. Die weiteren in Abb. 2.12e dargestellten Signale
lassen sich auf gleiche Weise rekonstruieren, wenn man die nichtlineare Polarisation

PI(13) (t,7) untersucht, in der die Impulse A und B ihre zeitliche Abfolge vertauschen.
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Kapitel

Koharente THz-Hochfeldkontrolle

von Intersubband-Ubergingen

Eine Grundvoraussetzung fiir die Erzeugung ultrakurzer Impulse aus Laserresonato-
ren besteht darin, den bevorzugt anschwingenden Dauerstrichbetrieb zu unterdriicken,
ohne dabei jedoch zu groie Verluste im Resonator einzufiihren. Eine Verstarkung im
Lasermedium darf nur bei konstruktiver Interferenz moglichst vieler Resonatormoden
moglich sein, sodass ein Zug kurzer und intensiver Lichtimpulse entsteht. Um den
Modus dieser sogenannten Modenkopplung gegentiiber dem Dauerstrichbetrieb zu
bevorzugen, werden im nahinfraroten Spektralbereich bereits seit langerem sattigha-
re Absorber eingesetzt [Kel96, Kal98, Kur98, Pas01], welche sich einer inharenten
Eigenschaft nahezu aller optischen Materialien bedienen: Die Absorption elektroma-
gnetischer Strahlung erfolgt nur fiir geringe Anregungsdichten mit einem konstanten
Absorptionskoeffizienten. Bei hohen Intensitdaten hingegen wird der absorbierende
Ubergang geséttigt und die Absorption bleicht aus. Fiir kurze, intensive Laserimpulse
fiihrt dieser nicht-perturbative, nichtlineare Effekt zu einer erhohten Transmission,
sodass sie gegeniiber dem Dauerstrichbetrieb geringere Verluste erleiden und entspre-
chend verstiarkt werden. Der siattigbare Absorber macht so den modengekoppelten
Betrieb zum bevorzugten Arbeitspunkt des Resonators [Kel96].

Ein weit verbreitetes Materialsystem fiir diese Anwendung stellen Halbleiter dar
[Jun97, Sut99, Kel03, Gra06, Diel3], welche einfach herzustellen, giinstig und auf die
Anforderungen des jeweiligen Lasersystems flexibel anzupassen sind. Der Sattigungs-

mechanismus beruht dabei auf dem Pauli-Verbot. Durch die endliche Zustandsdichte
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im Leitungsband stehen mit zunehmender Anregungsintensitat immer weniger freie
Zustinde zur Verfiigung, was zu einer reduzierten Absorptionswahrscheinlichkeit
fiir Photonen und somit zu einer Sattigung der Absorption fithrt [Oud85, Mal06].
Halbleiter-Heterostrukturen erlauben es zudem, die Bandliicke frei einzustellen und
damit den sittighbaren Absorber auf die jeweilige Laserwellenlange anzupassen. Wei-
tere Arbeiten konnten Impulsdauern von bis zu 114 fs demonstrieren [Lag07], wo-
bei Quantenpunkte als sattigbare Halbleiterstrukturen zum Einsatz kamen [Lag04,
Res16].

3.1 Sattigbare Absorption im THz-Bereich

Im Bereich weniger THz ist die Auswahl an moglichen Materialsystemen, welche als
sittigbare Absorber in Frage kommen, bislang sehr begrenzt, was eine wesentliche
Einschriankung fiir die Entwicklung passiv modengekoppelter QCLs darstellt. Eine
grundlegende Arbeit auf diesem Gebiet [Hof10] verwendet n-dotierte Halbleiter (GaAs,
Ge, GaP), welche unter Anregung mit intensiven THz-Wellenformen eine deutlich
erhohte Transmission zeigen. Die Autoren nutzen dabei aus, dass die Elektronen
im Leitungsband durch die hohen Feldstéirken so stark beschleunigt werden, dass
sie sich bereits in Bereichen der Bandstruktur mit geringerer Kriimmung aufhalten.
Dies reicht sogar so weit, dass die Elektronen bei ausreichend hoher Feldstérke
Nebenminima der Bandstruktur bevolkern. Die mit der kleineren Bandkriimmung
einhergehende verringerte Beweglichkeit fithrt zu geringeren dielektrischen Verlusten
durch das Elektronenplasma und entsprechend zu einer erhohten Transmission. Bei
Spitzenfeldstirken von bis zu 0,3 MV cm ™! konnte so eine Verdoppelung der Transmis-
sion von n-GaAs demonstriert werden. Wenngleich dieser Ansatz vielversprechende
Bandbreiten und Modulationstiefen verspricht, so sind die nétigen Feldstéarken mit
aktuell verfiigharen QCLs kaum erreichbar. Zudem bringt die notige Dotierung
unausweichliche, nicht-séttighare Verluste mit sich, welche die Verwendung in QCLs
erheblich erschweren.

Ein weiterer vielversprechender Ansatz beruht auf der Verwendung supraleitender
Metamaterialien [Keil6b]. Hierzu wird in einen supraleitenden Film aus Yttrium-
Barium-Kupferoxid (YBCO) eine periodische Anordnung von Resonatoren geétzt,
deren Dimension an die gewiinschte Resonanzfrequenz angepasst ist. In Kombination

mit einem Goldfilm, welcher im Abstand von wenigen pm isoliert von den Resonatoren
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3.1 Sattigbare Absorption im THz-Bereich

angebracht ist, ergibt sich ein perfekter Absorber, der bei seiner Resonanzfrequenz
nahezu alle einfallende Strahlung absorbiert. Die Resonanz fiithrt bei ausreichend
hohen Feldstarken der anregenden THz-Impulse lokal zu Stréomen, die die kritische
Stromstérke iibersteigen und zu einem Zusammenbrechen der Supraleitung fithren
[Kurll, Kurl2]|. Damit geht auch eine starke Dampfung des Resonators und folglich
eine verringerte Absorption einher. Auf diese Weise konnte eine transiente Modulation
der Absorption von 43% bei einer Spitzenfeldstirke von 200kV cm ™! demonstriert
werden. Auch hier sind die nétigen Séttigungsintensitdten mit QCLs aktuell und in
naher Zukunft wohl kaum zu erreichen. Zudem tritt eine deutliche Modulation der
Absorption erst bei Temperaturen unter 40 K auf, was eine kryogene Kiihlung mit
fliissigem Helium zwingend erforderlich macht und somit die praktische Anwendung
erschwert.

Graphen ist ein Materialsystem, das in den letzten Jahren grofie Aufmerksamkeit er-
ringen konnte und bereits erfolgreich als séttigharer Absorber in NIR-Lasersystemen
eingesetzt wurde [Popl0, Baoll, Zap16|. Eine solche atomar diinne Kohlenstofflage
kann auch im THz-Bereich als séttigbarer Absorber eingesetzt werden, wie bereits in
zwei Arbeiten gezeigt wurde [Bialb, Bial7]. Dabei fihrt, &hnlich wie eingangs fiir
Halbleiter im nahinfraroten Spektralbereich diskutiert, das Pauli-Prinzip dazu, dass
bei ausreichend hohen Intensititen keine weiteren Elektronen mehr angeregt werden
kénnen [Marl7a]. Die fehlende Bandliicke von Graphen sowie die anndhernd lineare
Dispersion des Materials erlauben eine Verwendung in einem sehr breiten Spektral-
bereich, der von THz-Frequenzen bis ins Nahinfrarote reicht. Graphen zeigt bereits

bei Intensititen von 7 W cm ™2

eine Transmissionsanderung von 80%, was von QCLs
leicht erreicht werden kann. Die Implementierung von Graphen in den Resonator
eines QCL, welcher in der Regel aus den Endfacetten der Halbleiter-Heterostruktur
(also des aktiven Mediums selbst) gebildet wird, stellt sich jedoch als kompliziert
dar. Vielmehr wéare ein externer Resonator notig, was die Komplexitét des Systems
erheblich erhoht. Zudem bietet Graphen wenig Spielraum zur Einstellung der Modu-
lationstiefe oder Relaxationszeit, was es zu einem relativ unflexiblen Materialsystem
macht.

Eine vielversprechende Alternative zu den dargestellten Demonstrationen stellen ISB-
Uberginge in Mehrfachquantentrogstrukturen dar. Diese Halbleiter-Heterostrukturen
konnen durch Variation der verwendeten Materialien sowie der geometrischen Para-

meter leicht an die Frequenz des QCL angepasst werden. Zudem erlauben es die sehr
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3 Kohérente THz-Hochfeldkontrolle von Intersubband-Ubergéngen

dhnlichen oder gar gleichen Materialeigenschaften, ISB-basierte Absorber direkt als
sittigbaren Endspiegel in den Laserresonator einzubauen. Zwar wurde die Dynamik
von ISB-Ubergingen und ihre Wechselwirkung mit elektromagnetischer Strahlung
unterschiedlichster Intensitdt und Wellenldnge bereits in mehreren Arbeiten unter-
sucht [Hey96, Eic01, Mil04, Luo04, Diel2, Foll5], aber die fiir eine Verwendung als
sdattigbarer Absorber essenzielle nichtlineare, kohdrente und inkohérente Dynamik
ist bislang unverstanden. Daher wird im Rahmen dieser Arbeit mittels nichtlinearer
2D-THz-Spektroskopie die ultraschnelle, kohérente Antwort eines ISB-Ubergangs auf
die Anregung mit hochintensiven THz-Impulsen auf Subzyklen-Zeitskalen untersucht.
Wie in den folgenden Kapiteln dargestellt, zeigen ISB-Ubergénge bereits bei Feld-
starken von wenigen kV em™! stark nichtlineares Verhalten, welches bei Feldstéirken
von mehr als 11kV ecm ™! wieder unterdriickt werden kann. Numerische Simulationen,
basierend auf einem semiklassischen Modell, unterstiitzen die Auswertung der ex-
perimentellen Resultate und helfen, das Sattigungsverhalten zu verstehen. Die gute
Ubereinstimmung mit dem theoretischen Modell erlaubt es schlieBlich, die beobach-
teten Nichtlinearitdten auf die ultraschnelle, kohdrente Kontrolle der Population des

ISB-Ubergangs zuriickzufiihren.

3.2 Intersubband-Uberginge in

Mehrfachquantentrogstrukturen

Halbleiterbasierte, elektronische Bauteile ebneten den Weg fiir bahnbrechende Tech-
nologien wie beispielsweise hocheffiziente Leuchtdioden [Pim09] oder Transistoren fiir
Computer mit Gigahertz-Taktraten [Kim10]. Eine fiir diese Technologien grundlegen-
de Entwicklung stellen sogenannte Heterostrukturen dar [Cap87], welche aus einer
Kombination verschiedener Halbleiter bestehen und so mafigeschneiderte optische
und elektronische Eigenschaften bieten. Der Ursprung dieser reichhaltigen Gestal-
tungsmoglichkeiten liegt in der Potenziallandschaft, die sich durch die Wahl der
Materialkombination und der geometrischen Parameter ergibt. Dieses Prinzip lasst
sich am einfachsten anhand des eindimensionalen Potenzialtopfs erklaren [Noll4],

welcher in Abb. 3.1a gezeigt ist.
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A E(ky, ky)
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Abbildung 3.1: Energiedispersion der Mehrfachquantentrogstruktur. a, Im
Modell des unendlich tiefen Potenzialtopfs nimmt ein Teilchen diskrete Energien an,
die sich als Funktion ihrer Hauptquantenzahl n ausdriicken lassen. Die dazugehorigen
Ortswellenfunktionen (Blautone) fallen aufgrund der Randbedingung an den Poten-
zialwinden auf null ab. b, Die Energiedispersion im unendlich tiefen Potenzialtopf
hat als Funktion der Wellenvektoren k, und k, die Form von Parabeln (n = 1,2, 3).
Optische Uberginge zwischen angrenzenden Niveaus n und m sind mdglich, wenn
die eingestrahlte Photonenenergie dem Energieabstand F,,, = E,, — E,, = hw,,, ent-
spricht. ¢, Das Absorptionsspektrum besteht aus deltaférmigen Linien bei diskreten
Energien, die den optischen Ubergéingen zwischen einzelnen Subbéndern entsprechen.

Ein Teilchen der Masse m befindet sich in einem Kasten der Breite Lqw, welcher
in z-Richtung durch unendlich hohe Potenzialwande begrenzt wird. Die Wellen-
funktion ¥ des Teilchens erfiillt dann im Inneren des Kastens die eindimensionale,

zeitunabhéngige Schrodingergleichung

2 32
G S

Nl
2m dz2 ’ (3.1)

mit dem reduzierten Planckschen Wirkungsquantum A und der Eigenenergie E.
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3 Kohérente THz-Hochfeldkontrolle von Intersubband-Ubergéngen

Die Potenzialwéinde stellen einen fiir das Teilchen verbotenen Bereich dar, sodass
die Wellenfunktion an den Stellen z = 0 und z = Lqw auf null abfallen muss. Unter

dieser Randbedingung lassen sich Losungen der Form

U, (2) = Asin <n7r LZ ) (3.2)

QW

mit n = 1,2, 3, ... finden. Die Normierungskonstante A = 1/LQLW ergibt sich aus der
Bedingung [ |¥(z)|* dz = 1. Es existieren also aufgrund des Potenzials nur diskrete

Zustande mit Energien E,,, welche durch

E, = ( W >n2 (3.3)

2m Ly

gegeben sind und quadratisch von der Quantenzahl n abhédngen. In der xy-Ebene
besteht fiir das Teilchen keinerlei Einschrénkung und es kann sich frei bewegen.
Folglich lasst sich die Gesamtenergie des Teilchens mit den Wellenvektoren £, und

k, unter der Annahme einer parabolischen Dispersion schreiben als

(3.4)

wrt \ R+ R)
2m ’

En kxa ky) =
( v) <2mL(QQW

Als Funktion der Wellenvektoren k, und k, innerhalb der Ebene ergibt sich eine
Dispersion aus Parabeln, wie in Abb. 3.1b gezeigt ist. Optische Ubergénge zwischen
einzelnen Intersubband-Niveaus n und m sind moglich (schwarze Pfeile in der Dis-
persion in Abb. 3.1b), wenn die Frequenz w,,, der anregenden elektromagnetischen
Welle gerade der Ubergangsfrequenz % entspricht. Das Absorptionsspektrum
der Intersubband-Uberginge besteht also aus deltaférmigen Resonanzen, wie sie in
Abb. 3.1c gezeigt sind.

Besteht der Potenzialtopf aus zwei Halbleitern mit unterschiedlicher Bandliicke, so
ergeben sich fiir die Anwendung dieser Halbleiter-Heterostruktur bereits aus diesem
einfachen Modell zwei wesentliche Folgerungen. Markiert die Bandliicke in einem
einzelnen Halbleiter einen Energiebereich, in dem keine elektronischen Zustédnde
existieren, so ist dieser Bereich nun durch die Quantisierung um die Energie E;
von Elektron und E® des Lochs im Leitungsband vergrofiert. Diese zusitzliche

Energieaufspaltung kann durch Variation des Parameters Lqw (innerhalb gewisser
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3.2 Intersubband-Ubergéinge in Mehrfachquantentrogstrukturen

Grenzen) angepasst werden. Auf diesem Weg kann beispielsweise die Wellenlédnge der
Emission von Leucht- oder Laserdioden eingestellt werden, ohne auf verschiedene
Materialien zuriickgreifen zu miissen [Cap87].

Fir diese Arbeit von groflerer Bedeutung sind jedoch die einzelnen Energieniveaus E,,,
welche sich innerhalb des Leitungsbandes befinden. Sattighare Absorber miissen in
jedem Fall eine Resonanzfrequenz aufweisen, welche der Frequenz des QCL angepasst
ist, was ebenfalls mittels Halbleiter-Heterostrukturen erreicht werden kann. So kann
mit GaAs-basierten Quantentrogen allein durch Variation der geometrischen Parame-
ter der Spektralbereich bis etwa 7 THz abgedeckt werden, wo die Phononabsorption
von GaAs eine obere Grenze darstellt. Wahlt man beispielsweise einen Lqow = 32nm
breiten Potenzialtopf, so erhilt man einen Energieabstand Ey — F; = 11 meV (siehe
Abb. 3.1¢), was einer Frequenz von 2,7 THz entspricht. Die diskreten Resonanzen
der ISB-Uberginge erlauben so eine einfache Anpassung des Arbeitspunktes eines
sittigbaren Absorbers an die Frequenz des QCL.

Um jedoch tiberhaupt als séttigbarer Absorber in Frage zu kommen, ist eine mog-
lichst starke Wechselwirkung der Heterostruktur mit dem elektrischen Feld der
THz-Strahlung wichtig. Diese Wechselwirkung lésst sich im Regime der minimalen

Kopplung durch den Hamiltonoperator

1 2
H=— A 3.5
o [P+ |elAT) (35)
beschreiben [Sch07], mit dem Impulsoperator p = —iAV und dem Vektorpotenzial des
elektromagnetischen Feldes A(r). In Coulomb-Eichung und unter Vernachldssigung
des in A quadratischen Terms lésst sich das duflere elektrische Feld als kleine Storung
betrachten und die Ubergangsrate W, ,,, zwischen zwei Zustinden n und m im

Quantentrog mittels Fermis Goldener Regel [Sch07] bestimmen:
Wi o € / U* AV, [ dr. (3.6)

In Dipolnaherung, wenn also die Wellenldnge der anregenden elektromagnetischen
Strahlung grofl gegeniiber der Ausdehnung der Wellenfunktion ist, lasst sich der
Ausdruck im Integral weiter vereinfachen. Man erhélt so einen Ausdruck fiir das

sogenannte Dipolmoment ji,,,, [Sch07] des Ubergangs zwischen den Zustinden ¥,
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3 Kohérente THz-Hochfeldkontrolle von Intersubband-Ubergéngen

und V,,, das ein MaB fiir die Starke der Wechselwirkung mit dem elektromagnetischen
Feld darstellt. Es ldsst sich gemafl

Mo, = e/ U erW,|* dr (3.7)

mit dem Polarisationsvektor e des anregenden elektrischen Feldes ausdriicken. Durch
Einsetzen der Wellenfunktionen fiir den unendlich tiefen Potenzialtopf aus GIl. 3.2
lassen sich daraus zwei Schlussfolgerungen fiir die praktische Verwendung von ISB-
Ubergingen ableiten. Die Quantisierung in z-Richtung fiihrt dazu, dass das Di-
polmoment nur fiir solche elektrische Felder nicht verschwindet, die ebenfalls eine
Polarisationskomponente in z-Richtung aufweisen. Fiir eine effiziente Anregung des
Ubergangs ergeben sich so zwei Moglichkeiten: Entweder wird die elektromagneti-
sche Welle senkrecht zur Ebene des zweidimensionalen Elektronengases polarisiert
eingestrahlt oder aber das Nahfeld einer metallischen Struktur ausgenutzt, das eine
Polarisationskomponente in z-Richtung erzeugt. Aufgrund der im Vergleich zu den
Quantentrogen groflen Wellenldnge der THz-Strahlung bietet sich die zweite Variante
an, da sie nicht nur praktisch leichter zu realisieren ist, sondern auch die THz-Mode
raumlich vollstandig ausnutzt.

Neben der notwendigen Polarisation des Lichts lésst sich ein zweiter, wichtiger Aspekt
fir die Nutzung von ISB-Ubergéngen als séittigbare Absorber ableiten. Je grofer das
Dipolmoment ist, desto effektiver koppelt das elektrische Feld an die Materieresonanz
und die nétigen Intensititen zur Sittigung des Ubergangs sind entsprechend geringer.
Lost man das Integral in Gl. 3.7 fiir die Wellenfunktionen Wy und Wy, also fiir eine
Anregung vom ersten in das zweite Subband in einem unendlich tiefen Potenzialtrog,
so erhalt man ein Dipolmoment von

16

M21 = ﬁeLQW (38)

Dieser Ausdruck ergibt fiir den oben beispielhaft angenommenen Quantentrog
mit einer Breite von Lgow = 32nm eine Abschatzung des Dipolmoments von
fo1/e = 5,8nm, was um etwa eine GroBlenordnung tiber dem Dipolmoment der
Interbandanregung in GaAs liegt [Kal99].

Die aufgefithrten Uberlegungen am vereinfachten Modell des unendlich tiefen Poten-

zialtopfs zeigen also bereits die grundsétzliche Verwendbarkeit von ISB-Ubergingen
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3.3 Aufbau der Mehrfachquantentrogstruktur

als sdttigbare Absorber im THz-Bereich. Einerseits erlaubt der flexible Aufbau von
Halbleiter-Heterostrukturen eine weitgehend freie Anpassung moglicher Zentralfre-
quenzen und Bandbreiten. Andererseits beglinstigt das hohe Dipolmoment eine
niedrige Sattigungsschwelle, was fiir die Verwendung in QCLs eine entscheidende

Voraussetzung ist.

3.3 Aufbau der Mehrfachquantentrogstruktur

Um die nichtlineare Antwort und Sattigungsdynamik von ISB-Ubergingen auf
Subzyklen-Zeitskalen untersuchen zu konnen, wurde eine Probe gewachsen und
prozessiert, die optimal auf die Anforderungen kollinearer 2D-THz-Spektroskopie
auf Subzyklen-Zeitskalen zugeschnitten ist. Die Frequenz des ISB-Ubergangs wurde
dabei so gewahlt, dass sie gut mit bereits realisierten, leistungsfdhigen THz-QCLs
iibereinstimmt, um die gewonnenen Erkenntnisse in weiterfiihrenden Experimenten
direkt anwenden zu konnen. Eine metallische Nanostruktur auf der Oberseite erlaubt
es, die erforderlichen Messungen in Transmission durchzufiihren. Die Heterostruktur
wurde in der Arbeitsgruppe von Prof. E. Linfield (University of Leeds) gewachsen
und in der Gruppe von Prof. M. Vitiello (CNR-Nano, Pisa) prozessiert.

Abbildung 3.2a zeigt eine schematische Darstellung der gewachsenen Heterostruktur.
Auf ein Substrat aus isolierendem GaAs wurde mittels Molekularstrahlepitaxie eine
Abfolge von 35 Quantentrogen aus GaAs gewachsen, welche jeweils eine Dicke von
36 nm aufweisen. Die Quantentroge sind durch 20 nm dicke Barrieren getrennt, welche
aus Aly15GaggsAs bestehen. Dieses weist aufgrund des Aluminiumgehalts von 15%
eine um 190 meV hohere Bandliicke auf als reines GaAs und stellt so eine effektive
Potenzialbarriere fiir Elektronen im Quantentrog dar. Die Silizium-Dotierung in einem
Abstand von 5nm nach dem Beginn der Barriere erzeugt eine Elektronenbesetzung

von 5-1010¢m—2

im unteren Subband des Quantentrogs. Eine 50 nm dicke GaAs-
Schicht schiitzt die Quantentrogstruktur gegeniiber der Umgebung. Auf die Oberfliche
der Probe wurde mittels optischer Lithographie ein Gitter strukturiert und durch
Aufdampfen einer 10 nm dicken Chrom- gefolgt von einer 100 nm dicken Goldschicht
aufgebracht. Die Periode des Gitters betragt 16 pm mit einem Fiillfaktor von 85%.
Abb. 3.2b zeigt eine lichtmikroskopische Aufnahme dieses Gitters (beige Streifen)

auf der GaAs-Oberfliche (blaulich).
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Abbildung 3.2: Probengeometrie der Mehrfachquantentrogstruktur. a, Die
untersuchte Probe besteht aus 35 GaAs-Quantentrogen mit einer Dicke von 36 nm
(grau), die von 20nm dicken AlGaAs-Barrieren getrennt sind (rot). Die Barrieren
sind in einem Abstand von 5nm von der GaAs-Schicht entfernt mit einer §-Dotierung
aus Silizium versehen. Die Quantenfilme sind mit einer 50 nm dicken GaAs-Schicht
geschiitzt, auf die das Goldgitter mit einer Periodizitdt von 16 pm aufgebracht ist.
b, Lichtmikroskopische Aufnahme des Goldgitters auf der Probe. Die Lange des
Mafstabsbalkens entspricht gerade zwei Gitterperioden.

Das Goldgitter erlaubt es dem transversal polarisierten elektromagnetischen Feld
des THz-Impulses, an das Dipolmoment des ISB-Ubergangs zu koppeln. Wie in
der Diskussion in Abschnitt 3.2 gezeigt wurde, ist dies nur fiir eine Polarisation
entlang der Wachstumsrichtung der Quantentroge moglich, welche im Nahfeld der
Goldstruktur vorliegt. Zudem fiithrt das Goldgitter zu einer Uberhdhung des elek-
trischen Feldes im Nahfeld, was die notige Intensitét fiir eine Sattigung verringert.
Die Geometrie des Goldgitters wurde zu diesem Zweck mithilfe numerischer Simu-
lationen der Feldverteilung so optimiert, dass sowohl die Feldiiberhohung als auch
die Gesamttransmission durch die Probe maximal sind. Die auf das einfallende Feld
&, normierte z-Komponente &£, des resultierenden Nahfelds in der Umgebung eines
Goldstreifens ist in Abb. 3.3a fiir eine Frequenz von 2,7 THz gezeigt. Man erkennt,
dass das auflere Feld nahezu verlustfrei in die Heterostruktur einkoppelt (€, = 1),
obwohl durch den hohen Brechungsindex des Halbleiters bestenfalls 50% Feldtrans-

mission zu erwarten wére. Die effiziente Konversion der Polarisation in die Richtung
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Abbildung 3.3: Feldverteilung und Bandstruktur der untersuchten Probe.
a, Die Abbildung zeigt das Nahfeld der Goldstreifen. Oben: Farbcodierte Darstellung
der simulierten z-Komponente des Nahfelds £,, normiert auf das einfallende Feld &,
bei einer Frequenz von 2,7 THz fiir ein Feldmaximum des treibenden Feldes. Unten:
Vergroflerte Darstellung des rechteckig markierten Bereichs in der oberen Teilab-
bildung. b, Ausschnitt des Energieverlaufs des Leitungsbandminimums (schwarz)
entlang der Wachstumsrichtung, berechnet durch numerische Losung von Schrodinger
und Poisson-Gleichung. Das chemische Potenzial liegt bei 0eV. Die rote Wellenfunkti-
on gehort zum Grundzustand des 2D-Elektronengases im Quantentrog, die blaue zum
ersten angeregten Zustand (nicht mafstabliche Darstellung). Im Experiment wurde
der Ubergang zwischen diesen beiden Energieniveaus mit einer Energiedifferenz von
11meV (entspricht 2,7 THz) untersucht. Hellgrau: Delta-Dotierung mit Silizium.

des Dipolmoments der Quantentroge demonstriert die essenzielle Bedeutung des
Gitters fiir die Untersuchung der Heterostruktur mithilfe ultrakurzer THz-Impulse.
Neben der plasmonischen Struktur auf der Oberflache kommt auch der Mehrfachquan-
tentrogstruktur entscheidende Bedeutung zu, weshalb auch diese numerisch modelliert
wurde. Eine selbstkonsistente Losung der Schrodinger- und Poisson-Gleichung [Bir07]
erlaubt es, die Bandstruktur der eingangs beschriebenen Probe unter Einfluss der
Dotierung zu simulieren und eine quantitative Aussage iiber die Wellenfunktionen zu
treffen. Abb. 3.3b (schwarze Linie, CB) zeigt den berechneten Verlauf der Leitungs-
bandkante am I'-Punkt entlang der Wachstumsrichtung z. Die grau hinterlegten
Bereiche enthalten die Siliziumdotierung. Diese fithrt zu einer starken Verkriimmung

der Bandkante entlang z und damit zu einer asymmetrischen Form des Quantentrogs,
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3 Kohérente THz-Hochfeldkontrolle von Intersubband-Ubergéngen

wodurch die Wellenfunktionen nicht mehr vollstindig den modellhaften Uberlegungen
aus Abschnitt 3.2 entsprechen. Trotzdem zeigen die Wellenfunktionen ¥, (rot) und
U, (blau) der beiden ersten Subbénder qualitativ die gleichen Merkmale. Der energe-
tisch niedrigste Zustand zeigt einen cosinusférmigen Verlauf mit einem Maximum in
der Nahe der Dotierschicht, was so durch die zusétzliche Coulomb-Anziehung der
ionisierten, positiv geladenen Donatoratome zu erwarten ist. Der erste angeregte
Zustand verhalt sich entsprechend qualitativ sinusférmig. Beide Wellenfunktionen
besitzen einen von null verschiedenen Wert in den Barrieren, was im Gegensatz
zum Modell des unendlich tiefen Potenzialtopfs steht. Der endliche Energieabstand
zwischen Trog und Barriere erlaubt allerdings eine von null verschiedene Aufenthalts-
wahrscheinlichkeit (|¥|* # 0) fiir Elektronen in den Barrieren, welche exponentiell
abféllt [Sch07].

Der Abstand zwischen den berechneten Eigenenergien betrégt etwa 2,7 THz, was sehr
gut mit den experimentellen Befunden tibereinstimmt (siehe néchstes Kapitel). Die
berechneten Losungen der Schrodingergleichung erlauben zudem eine quantitative
Bestimmung des Dipolmoments des betrachteten Ubergangs. Gemaf Gleichung 3.7
erhdlt man mit den gezeigten Wellenfunktionen einen Wert von o /e = 3,8 nm was
zusammen mit der bekannten Feldstarke in der Probe eine quantitative Auswertung
und numerische Simulation der spater gezeigten experimentellen Ergebnisse erlaubt.
AbschlieBend sei nochmals auf die gute, quantitative Ubereinstimmung zwischen dem
Modell in Abschnitt 3.2 und der hier diskutierten, numerisch simulierten Bandstruktur
hingewiesen. Trotz der nur 190 meV betragenden ,, Tiefe“ des Potenzialtopfs muss
die Dicke des experimentell verwendeten Trogs lediglich 4 nm grofler gewéahlt werden
als fiir unendlich hohe Wénde. Auch das numerisch ermittelte Dipolmoment liegt
mit p9; /e = 3,8nm trotz der groffen Unterschiede in der Form der Wellenfunktionen

in der gleichen Grolenordnung wie der Wert von pg; /e = 5,8 nm aus Abschnitt 3.2.
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3.4 Feldaufgeloste, zweidimensionale
THz-Spektroskopie von Intersubband-
Ubergingen

Die Verwendung von ISB-Ubergingen als sittighare Absorber bietet, wie in den
vorangegangenen Kapiteln gezeigt, erhebliche Vorteile gegeniiber anderen Material-
systemen und stellt damit einen vielversprechenden Ansatz fiir die Entwicklung
passiv modengekoppelter, halbleiterbasierter THz-Quellen dar. Die dynamischen,
kohéarenten Prozesse jedoch, welche zu einer Sattigung der Absorption fithren, wurden
bislang nicht eingehend experimentell untersucht. Sollen ISB-Ubergéinge in gepulsten
QCLs eingesetzt oder gar zur kohdrenten Impulsformung verwendet werden, miis-
sen diese detailliert verstanden und beschrieben sein. 2D-THz-Spektroskopie (siehe
Abschnitt 2.5) liefert einen direkten Zugang zu diesen nichtlinearen Prozessen auf
Subzyklen-Zeitskalen und erlaubt so eine umfassende Beschreibung der Sattigungs-
dynamik. Im Folgenden werden daher die experimentellen Befunde der Untersuchung
der in Abschnitt 3.3 vorgestellten Struktur prasentiert und die nichtlineare Antwort

mithilfe der Liouvillepfade analysiert.

3.4.1 Zeitdynamik der nichtlinearen Antwort

Fiir die Experimente wurde die Probe auf 10 K gekiihlt um so sicherzustellen, dass
nur das erste Subband der Quantentroge besetzt ist. Zwei kollineare, phasenstarre
THz-Impulse A und B mit Spitzenfeldstirken (€9, £3) von bis zu 27kV cm™! dienen
dazu, eine nichtlineare Polarisation der quantisierten Elektronenzustande zu erzeugen
und diese abzutasten. Dazu werden die senkrecht zu den Gitterlinien der Probe
polarisierten THz-Transienten € (¢) und Eg(¢, 7) mithilfe einer Verzogerungsstrecke
um eine variable Verzogerungszeit 7 gegeneinander verzogert und auf die Probe
fokussiert. Das Gesamtsignal Exp (¢, 7) wird nach der Transmission durch die Probe
als Funktion der Verzogerungszeit ¢ elektro-optisch detektiert. Es enthélt sowohl
Beitrage der einzelnen Felder £4(t) und Eg(¢,7), als auch nichtlineare Beitrage,
welche durch die Wechselwirkung der beiden elektrischen Felder in der Probe induziert
werden. Durch individuelle Messung der Komponenten € (t) und Eg(t, 7) lisst sich aus

Ean(t,7) = Eat)+E, (L, T)+ENL(E, T) das von der nichtlinearen Polarisation emittierte
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Abbildung 3.4: Nichtlineare Antwort des Intersubband-Ubergangs. a, Ge-
messene, nichtlineare Antwort Exy, (£, 7) des ISB-Systems fiir eine Anregungsfeldstérke
von 11kVem™ bei einer Probentemperatur von 10 K. b, Schnitt durch Exr(t,7)
(siche schwarze Strichlinie in a) fiir eine Verzégerungszeit ¢ = 0,73 ps (blau) sowie
numerische Anpassung der Funktion aus Gl. 3.9 (rot punktiert). ¢, Zweidimensionales
Fourier-Spektrum Exy, (v, v) der experimentellen Daten aus a.

Signal Eni(t, 7) extrahieren. Fiir weitere Details iiber die genaue Vorgehensweise
hierzu sei an dieser Stelle auf Abschnitt 2.5 verwiesen.

Das nichtlineare Signal i, (¢, 7) des ISB-Ubergangs ist in Abb. 3.4a fiir eine Feld-
stirke £ + &S = 11kV em™ als Funktion der Verzégerungszeiten ¢ und 7 abgebildet.
Die Probe zeigt entlang beider Achsen eine oszillierende, nichtlineare Antwort, welche
auch fur Verzégerungszeiten |7| > 1ps Bestand hat, wenn die beiden THz-Impulse
bereits keinen zeitlichen Uberlapp mehr aufweisen.

Die zweidimensionale Zeitdomanendarstellung des elektrischen Feldes Exi,(t, 7) teilt

sich in die zwei Bereiche 7 < 0 und 7 > 0, in denen sich die Rollen der beiden Impulse
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unterscheiden. Fiir negative Werte von 7 erzeugt Impuls A eine Polarisation in der
Probe, welche solange frei oszillieren kann, bis nach der Verzogerungszeit 7 Impuls
B eintrifft. Das elektrische Feld von Impuls B wechselwirkt mit der von Impuls A
induzierten Polarisation und eine nichtlineare Polarisation entsteht, welche mit der
Frequenz vigg = 2,7 THz des ISB-Ubergangs oszilliert und fiir die ausgeprigte Oszil-
lation in Eni (¢, 7) entlang der ¢-Achse verantwortlich ist. Die stirkste, nichtlineare
Antwort tritt wie erwartet fiir 7 = 0 auf, wenn die beiden Impulse zeitgleich auf die
Probe treffen. Fir Verzogerungszeiten 7 > 0 vertauschen die Impulse A und B ihre
Rollen und die Dynamik ist aquivalent zum Fall 7 < 0.

Die ausgeprigte Oszillation entlang der 7-Achse entsteht gemifl den Uberlegungen
aus Kapitel 2.5 durch eine kohérente Anregung der Probe mittels zweier Photonen
des ersten Impulses, wobei die Phase der anregenden Wellenform erhalten bleibt. Die
Modulation entlang 7 ist also ein Hinweis darauf, dass der ISB-Ubergang kohérent
angeregt werden kann und diese Kohérenz fiir eine Zeitspanne 77 erhalten bleibt.
Nur so kann sie vom zweiten Impuls kohérent abgetastet werden und das nichtlineare
Signal modulieren. Die oszillierende Antwort ist zuséatzlich mit einem exponentiell
abklingenden Signal tiberlagert, welches seinen Ursprung in einer inkohédrenten
Anregung des Systems hat. Eine solche entsteht geméfl Gleichung 2.13, wenn durch
den ersten Impuls eine dauerhafte Population des ISB-Ubergangs erzeugt wird, welche
dann entsprechend ihrer Lebensdauer T} relaxiert. Diese trigt keine Information
iiber die Phase des anregenden Feldes und fiithrt so durch die Wechselwirkung mit
dem zweiten Impuls zu einem abgestrahlten Feld, welches nicht entlang 7 moduliert
ist.

Die gezeigte nichtlineare Antwort erlaubt eine erste, quantitative Analyse der Zeitska-
len, auf denen Kohérenz und Population erhalten bleiben. Zu diesem Zweck betrachtet
man einen Schnitt durch Exi, (¢, 7) fir eine feste Verzogerungszeit t = 0,73 ps als
Funktion der Verzogerungszeit 7, wie in Abb. 3.4b gezeigt ist. Sowohl die Oszillation
der kohédrenten Polarisation als auch der exponentielle Zerfall der Population sind in

der gezeigten Kurve klar erkennbar. Fine numerische Anpassung der Funktion

EnL(T) = Ale_Til + Ay sin(2mgp(T — 10))e 2 (3.9)

an die experimentellen Daten erlaubt eine direkte Bestimmung der Zeitkonstanten
T, und T3
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Dabei modelliert der erste Term den exponentiellen Zerfall der Population und der
zweite Term trigt dem exponentiell geddmpften, oszillierenden Teil der Antwort
Rechnung. Aus der Anpassung (rote Strichlinie in Abb. 3.4b) erhéilt man die Po-
pulationslebensdauer T} = (5,0 & 0,3) ps sowie die Kohérenzzeit des ISB-Ubergangs
T; = (2,2£0,2) ps. Die Lebensdauer der Population ist eine wichtige Kenngrofie
eines sattigharen Absorbers. Um als solcher nach der Sattigung durch einen intensiven
THz-Impuls wieder das Anschwingen des Dauerstrichbetriebs des Lasers unterdriicken
zu konnen, muss der Absorber schneller in den Grundzustand relaxieren, als sich die
Verstiarkung wiederaufbaut. Trotz der kurzen Zeitskalen, auf denen dies in QCLs
passiert [Derl8], ist die hier gemessene Relaxationszeit mit 5ps kurz genug, sodass
sich ISB-Ubergange als Grundlage eines sittigharen Absorbers hervorragend eignen
[Pas01].

3.4.2 Zweidimensionale Fourier- und Liouvillepfad-Analyse

Das Signal Enp(t,7) setzt sich aus verschiedenen kohérenten und inkohérenten,
nichtlinearen Wechselwirkungen zusammen, die bereits im vorangegangenen Kapitel
skizziert wurden. Diese lassen sich in der Zeitdoméane nur schwer unterscheiden,
konnen jedoch mithilfe einer zweidimensionalen Fourier-Transformation als getrennte
Mechanismen identifiziert werden. Abbildung 3.4c zeigt das zweidimensionale Ampli-
tudenspektrum gNL(ut, v;) der nichtlinearen Antwort aus Abb. 3.4a als Funktion der
zu den Verzogerungszeiten ¢t und 7 korrespondierenden Frequenzen v, und v, .

In der Frequenzdarstellung zerfillt die gesamte, nichtlineare Antwort in vier ausgeprég-
te, lokalisierte Signaturen, welche unterschiedlichen Wechselwirkungen zugeordnet
werden kénnen. Die beiden Maxima bei (v, v;) = (msp, —tisg) (PP1) und (vgg, 0)
(PP2) stammen gemif den Uberlegungen aus Kapitel 2.5 von einer Wechselwirkung,
bei der Impuls A (B) eine Population in der Probe anregt und Impuls B (A) diese
abtastet. Die in Kapitel 2.5 definierten Quasi-Wellenvektoren EA und EB ermoglichen
eine Analyse mithilfe der Liouvillepfade, welche fiir die einzelnen Maxima durch
die Quasi-Wellenvektoren Eppl = EA — EA + l;B und EPPQ = EA + l;B — EB angege-
ben werden konnen. Wie anhand der unterschiedlichen Vorzeichen zu erkennen ist,
verschwindet jeweils die Phase des anregenden Impulses, wodurch die Maxima PP1

und PP2 eindeutig als Anrege-Abtast-Signale identifiziert werden kénnen. Diese sind
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der Ursprung des exponentiell abklingenden, als Funktion von 7 nicht oszillierenden
Beitrags zur nichtlinearen Antwort in der Zeitdomane.

Im Gegensatz dazu enthalten Vier-Wellen-Mischsignale Kombinationen von Quasi-
Wellenvektoren, welche die Phase beider Impulse erhalten. So lésst sich das Signal bei
(v1sB, Us) (AWM1) durch IZ4WM1 — 2k — kp ausdriicken und jenes bei (v1sp, —2v1sB)
(4WM2) durch /24WM2 = ZEB — EA. Diese Beitrédge sind also fiir den als Funktion
von 7 oszillierenden Beitrag zu Eny,(, 7) verantwortlich und ermoglichen eine direkte
Beobachtung der Polarisation des Systems.

Um die vollstandige Séttigungsdynamik zu beobachten und damit auch den Ursprung
der beobachteten Nichtlinearitaten zu erklaren, wurden mehrere 2D-Messungen mit

I und

verschiedenen Spitzenfeldstirken der anregenden Impulse zwischen 4,4 kV cm™
37kV em™! durchgefiihrt, indem die Repetitionsrate des NIR-Lasers fiir die THz-
Generation systematisch variiert wurde. Die Abbildungen 3.5a-c¢ zeigen exemplarisch
die gemessenen, zweidimensionalen Amplitudenspektren fiir die Spitzenfeldstéarken
EQ+E3=44kVem™ 11kVem™! und 37kVem™!. Die gezeigten Spektren wurden
auf die spektrale Amplitude des jeweiligen treibenden Feldes bei 2,7 THz normiert,
um mogliche Unterschiede in der Wellenform zu eliminieren. Fiir die Anregung mit
der geringsten Spitzenfeldstarke (Teilabbildung a) sind nur schwache, nichtlineare
Signale zu erkennen, was fiir geringe Anregungsfeldstiarken bei einer Nichtlinearitét
dritter Ordnung auch der Erwartung entspricht. Bei einer mittleren Feldstéirke von
11kV ecm ™! zeigen sich die bereits oben diskutierten, starken, nichtlinearen Signaturen
mit deutlich ausgepragten Anrege-Abtast- und Vier-Wellen-Mischsignalen. Fiir die
hochste Feldstirke von 37kV em ™! ist bereits in der 2D-Karte zu erkennen, dass die
nichtlineare Antwort schwécher ausfallt. Insbesondere die zuvor deutlich ausgepragten,
koharenten Signaturen haben stark an Amplitude verloren.

Die Skalierung der nichtlinearen Signale mit der Feldstarke des treibenden Feldes
lasst sich quantitativ auswerten, indem man das Amplitudenspektrum in einem
Frequenzfenster mit einer vollen Halbwertsbreite von 1,0 THz entlang beider Fre-
quenzachsen um die jeweiligen Maxima integriert und das Ergebnis als Funktion der
Spitzenfeldstéirke des anregenden Feldes auftréagt. Diese Analyse wurde beispielhaft
fir die Signaturen PP1 ((v4, v,.) = (vsp, —visp)) und 4WM1 ((vsp, visp)) durchge-
fithrt und in Abb. 3.5d und e gezeigt. Die roten Kreuze markieren in der Abbildung
experimentelle Werte und Stiitzstellen. Fir kleine Spitzenfeldstarken steigt die Am-

1

plitude zunachst stark an, erreicht dann bei 11kV cm™" ein klares Maximum, um
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Abbildung 3.5: Feldabhangigkeit der nichtlinearen Antwort des Intersub-
band-Ubergangs. Nichtlineare Antwort des ISB-Ubergangs in der Frequenzdoméne
bei Feldstirken von a, 4,4kVem=! b, 11kVem ™! und ¢, 37kV em ™!, jeweils normiert
auf die spektrale Amplitude des Pumpimpulses bei 2,7 THz. d, Rot: Amplitude
des Anrege-Abtast-Signals (PP) im Fourier-Spektrum als Funktion der angelegten
Spitzenfeldstéirke, integriert in einem Frequenzfenster von 1,0 THz um die jeweiligen
lokalen Maxima (siehe roter Kreis in b). e, Wie in d, jedoch fiir das Vier-Wellen-
Mischsignal (4WM, violett markiert in b).

dann fiir noch groflere Spitzenfeldstarken wieder abzufallen. Bemerkenswert dabei ist,
dass nicht nur das Vier-Wellen-Mischsignal an Amplitude verliert, sondern auch das
Anrege-Abtast-Signal fiir grofie Spitzenfeldstirken auf ein Drittel des Maximalwerts
abfallt.

Diese Beobachtung ist nicht allein durch inkoharente Sattigung, also Gleichbesetzung
von oberem und unterem Subband zu erkliren, denn dies héitte auch fiir hohe Feldstér-

ken ein konstantes Anrege-Abtast-Signal zur Folge, nicht jedoch einen Riickgang der
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integrierten Amplitude. Auch erhéhte Streuung oder eine Autheizung des Elektronen-
gases liefert keine ausreichende Begriindung fiir den gleichzeitigen Riickgang beider
Signale, sondern héatte lediglich das Verschwinden des Vier-Wellen-Mischsignals zur
Folge.

Die Erklarung des Verhaltens liegt vielmehr in einer kohdrenten Kontrolle der Po-
pulation auf Subzyklen-Zeitskalen, welche durch die Anregung mit hochintensiven
THz-Impulsen moéglich wird. Um das beobachtete, nichtlineare Verhalten zu interpre-
tieren und die experimentellen Werte quantitativ zu verifizieren, wird im Folgenden
ein theoretisches Modell entwickelt, das die Signaturen ausgezeichnet reproduziert
und schlieSlich eine Interpretation der experimentellen Daten auf Grundlage der

mikroskopischen Dynamik liefert.

3.5 Rabi-Oszillationen auf Subzyklen-Zeitskalen

Um die experimentellen Befunde richtig einordnen zu kénnen und die beobachtete
Dynamik zu verstehen, ist ein theoretisches, zeitaufgelostes Modell erforderlich,
welches die absoluten Phasen von elektrischem Feld und ISB-Ubergang beriicksichtigt.
Diese Beschreibung geht tiber die stationdre Theorie in Abschnitt 3.2 hinaus und
berticksichtigt sowohl die genaue Zeitabhéngigkeit des elektrischen Feldes als auch
der Elektron-Wellenfunktionen ¥, im Quantentrog.

Eine gangige Beschreibung der Licht-Materie-Wechselwirkung eines oszillierenden
elektrischen Feldes mit einem Ensemble aus Zwei-Niveau-Systemen stellen die
Maxwell-Bloch Gleichungen [Met99] im Rahmen des Dichtematrix-Formalismus
dar. Dabei wird fiir eine analytische Losung des Problems jedoch meist eine nahezu
resonante Anregung vorausgesetzt (engl. ,rotating wave approximation®), welche im
Experiment aufgrund des grofien spektralen Gewichts nicht-resonanter Anteile im
Spektrum des THz-Impulses jedoch nicht erfiillt ist. Zudem geht man von Feldeinhiil-
lenden des treibenden Feldes aus, welche eine im Vergleich zur Tréagerwelle langsame
Zeitabhéngigkeit haben. Diese Naherung ist ebenfalls fiir Einzelzyklen-THz-Impulse
mit lediglich einer Schwingung der Tragerwelle innerhalb der Einhiillenden nicht
mehr zu rechtfertigen. Lost man die Maxwell-Bloch-Gleichungen jedoch numerisch, so
entfillt die Notwendigkeit dieser Naherungen und man erhélt zudem die Mdoglichkeit,
ein beliebiges, treibendes Feld zu verwenden. Die notigen Schritte zur Entwicklung

dieses Modells sind im Folgenden zusammengefasst dargestellt.
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3.5.1 Dynamik des Intersubband-Ubergangs im Dichtematrix-

Formalismus

Der ISB-Ubergang kann in guter Nidherung als Zwei-Niveau-System aufgefasst wer-
den, da weitere Subbénder aufgrund des d-férmigen Absorptionsspektrums und der
begrenzten spektralen Bandbreite der THz-Impulse nicht mehr angeregt werden
konnen. Der Zustand des Zwei-Niveau-Systems W(¢) lasst sich allgemein als Funk-
tion der beiden Basiszustdnde |1) und |2) mit den zeitabhingigen Koeffizienten

c1(t) = ¢y exp(—iwqt) und eo(t) = co exp(—iwst) durch
U(t) = ci(t) 1) + co(t) [2),  mit |er(8) + |ea(t)* =1 (3.10)

ausdriicken. Fiir ein Ensemble von N Systemen und den Wahrscheinlichkeiten p,

(> pn = 1) ein System im Zustand ¥, zu messen, lasst sich eine Dichtematrix p

p= " 2|, (3.11)
P21 P22

Die Eintrige pjr, = X, pocy’cj mit j,k € [1,2] stellen dabei ein Mittel iiber alle

Elemente des Ensembles dar. Die Diagonaleintrage p;; und pse entsprechen der

definieren, wobei

Besetzung des oberen bzw. unteren Energieniveaus, geben also Aufschluss tiber die
Population des ISB-Ubergangs. Aus der Konstruktion der Eintrige pji folgt fir die
Diagonalelemente p; + p22 = 1, was der Erhaltung der Teilchenzahl Rechnung tragt.
Die Auflerdiagonalelemente pio und po; beschreiben die kohédrente Superposition von
|1) und |2), sind also ein Ma$ fiir die Polarisation des Systems. Die Dichtematrix ist
hermitesch und folglich erfillen ihre Eintrage die Bedingung p; 1 = pj, ;.

Der Dichtematrix-Formalismus erlaubt nun eine elegante Beschreibung der Wechsel-
wirkung mit dem elektrischen Feld des THz-Impulses. Hierfiir wird ein Hamiltonope-

rator verwendet, welcher sich gemafl
H=Hy,+ H; (3.12)

als Summe aus dem Hamiltonoperator Hy des ungestorten Systems und dem Wech-

selwirkungsterm zwischen Licht und Materie H; darstellen lésst.
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In Dipolnaherung lésst sich Hy mit dem Ortsoperator Z und dem &ufleren, entlang z
polarisierten elektrischen Feld £(t) durch

Hy = —e2E(t) = (Z ) <nl) (—e2&(t)) ( > Im) <m\> (3.13)

n=1,2 m=1,2

=—E@) Y. pamn) (m| (3.14)

n,m=1,2

ausdriicken [Met99]. Dabei wurde der Operator zunéchst auf beiden Seiten mit dem
Einheitsvektor multipliziert und der Ausdruck anschlieBend mithilfe des Dipolmo-
ments i, = (n]ez|m) aus Kapitel 3.2 vereinfacht. Meist wird an dieser Stelle
die Annahme getroffen, dass aufgrund der Symmetrie des Zwei-Niveau-Systems
die Terme p1; = p92 = 0 verschwinden. Wie man allerdings an der Bandstruktur
der untersuchten Probe erkennt, fithren die asymmetrischen Quantentroge zu einer
gebrochenen Symmetrie der Wellenfunktion entlang der Wachstumsrichtung. Die
Dipolmomente p,,, verschwinden also im vorliegenden Fall nicht, sondern kénnen
mithilfe der numerisch simulierten Wellenfunktionen berechnet werden (siche Diskus-
sion von Abb. 3.3b). Um auch die mit diesem permanenten Dipolmoment verbundene
Dynamik korrekt abzubilden, wird im Folgenden der allgemeine Fall einschliefllich
n = m betrachtet.

Die bekannten Eigenenergien der betrachteten Subbénder hw; und hw, erlauben
es nun, eine allgemeine Form des Hamiltonoperators fiir das Zwei-Niveau-System

einschliefllich der Wechselwirkung mit dem elektrischen Feld aufzustellen:

Q Q
H—pr T 2o (3.15)
Q9 wa + (oo

Die Terme AS2,,, = p,,E(t) beriicksichtigen dabei das oben besprochene, permanente
Dipolmoment p,,, aufgrund der asymmetrischen Quantentroge. Die Wechselwirkung
mit dem elektrischen Feld wird dartiber hinaus durch den Beitrag A€o = p12E(t) in

den auflerdiagonalen Elementen von H abgebildet.
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Die zeitabhéngige Entwicklung der Dichtematrix p unter Einwirkung des elektrischen
Feldes £(t) lasst sich mithilfe der Von-Neumann Gleichung beschreiben [Sch07],

welche die Zeitableitung des Dichteoperators mit dem Kommutator [H, p] verkniipft:

Ty T

9 1 1 1 0
iheop = [H,p] =iy o (p— po), mity= (7} Tf), po = (o 0)- (3.16)

Das elementweise Produkt v o (p — pg) fithrt eine phdnomenologische Dampfung
ein, welche der Relaxation der Population mit der Zeitkonstanten 7} und der De-
phasierung der Polarisation mit der Zeitkonstanten 7 Rechnung tragt. Setzt man
die elementweise Form der Dichtematrix (Gl. 3.11) und den Hamiltonoperator aus
Gl. 3.15 explizit in die Von-Neumann Gleichung ein, so erhalt man gekoppelte Diffe-

renzialgleichungen, welche die Dynamik des Ensembles von Zwei-Niveau-Systemen

beschreiben:
0 ) 1 0
51 = GH12E () (p12 — pra) + T,/ = 5P (3.17)
) | i 1 o .
2= ip12(wa + AQ) + §M125(t)(,011 — pa2) — Tj*/)m = 5/ (3.18)

Hierin bezeichnet AQ = (ug9 — p111)E(t) den Beitrag der permanenten Dipolmomente
und wy; = wy — wy die Resonanzfrequenz des Zwei-Niveau-Systems. Die Differenzial-
gleichungen im Rahmen des Dichtematrix-Formalismus erlauben eine anschauliche,
qualitative Interpretation. In Gl. 3.17 koppelt das oszillierende elektrische Feld £(t)
iiber das Dipolmoment p15 an den Imaginérteil der Polarisation. Je nach Phase des
elektrischen Feldes fiihrt dies zu einer An- oder Abregung des Zwei-Niveau-Systems
und damit einer Anderung der Population p;;. Die longitudinale Relaxation fiihrt
mit der Zeitkonstanten 77 zu einem exponentiellen Zerfall der Population im oberen
Subband und einem Anwachsen der Population im unteren Subband.

Die Polarisation in Gl. 3.18 oszilliert zunédchst mit ihrer Eigenfrequenz wo;. Die per-
manenten Dipolmomente p,, fithren, solange ein treibendes elektrisches Feld vorliegt,
zum Aufbau einer zuséitzlichen, transienten Polarisation, deren Anderungsrate von
der momentanen Stérke des Feldes abhangt. Das elektrische Feld beeinflusst zudem,
vermittelt durch das Dipolmoment p;5 des Ubergangs, die Polarisation. Je nach
Phase des Lichtfeldes £(t) und Vorzeichen der Besetzungsinversion pas — p11 liefert

der zweite Summand in Gl. 3.18 entweder einen positiven oder negativen Beitrag.
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3.5 Rabi-Oszillationen auf Subzyklen-Zeitskalen

Ob die Polarisation dabei auf- oder abgebaut wird, also Absorption oder stimulierte
Emission vorliegt, hdangt von der relativen Phase zwischen Lichtfeld und Polarisation
ab. Dies eroffnet die Perspektive, durch ausreichend intensive elektrische Felder die
Population des ISB-Ubergangs kohdrent zu manipulieren. Der Dampfungsterm fiihrt
zu einer Abnahme der Polarisation mit der transversalen Relaxationszeit 77 .

Gemaf den Maxwell-Gleichungen fiihrt eine zeitabhéngige Polarisation zu einem
oszillierenden elektrischen Feld, welches abgestrahlt wird und auch selbst wieder
zu einer Anregung fithren kann. Um dies zu berticksichtigen, wird im Rahmen der
numerischen Losung der Differenzialgleichungen das elektrische Feld selbstkonsistent

geméfl dem Ausdruck

_ < I
E(t) = Erma(t) + Apo on OF (3.19)

berechnet [Kir06]. Dabei sind py die Vakuumpermeabilitét, ¢ die Lichtgeschwin-
digkeit und n der Brechungsindex des Materials. Die Konstante A beschreibt die
Kopplung des Elektronenensembles an das Fernfeld und wird den experimentellen
Ergebnissen angepasst. Das Feld des eingestrahlten THz-Impulses Ery,(t) wird sepa-
rat experimentell bestimmt (siehe Abschnitt 2.4.3) und als treibendes Feld in den
Differenzialgleichungen verwendet.

Eine geschlossene Losung dieser Differenzialgleichungen existiert fiir ein beliebiges
elektrisches Feld nicht, zumindest solange man auf weitere Naherungen verzichtet.
Daher wurden die Gleichungen mithilfe eines Runge-Kutta-Verfahres achter Ordnung
durch numerische Integration gelost. Die Parameter wurden dabei soweit moglich
direkt aus den experimentellen Daten iibernommen, sodass 77 = 5,0ps, Ty =
22ps und wyy /21 = 2,7 THz gewéhlt wurden. Das Dipolmoment 15/ = 3,8 nm
stammt ebenso wie pgg/e — p11/e = —18,2nm aus den in Kapitel 3.3 vorgestellten
Bandstrukturrechnungen. Fiir den Brechungsindex wurde der Wert n = 3,6 [Heb04]
von GaAs verwendet.

Das vorgestellte semiklassische Modell ermdoglicht es, die experimentelle Abfolge der
THz-Impulse nachzustellen und so die beobachteten Nichtlinearitaten zu rekonstruie-
ren. Die Polarisationsantwort Eap(t, 7) des Systems, definiert iiber das abgestrahlte
Feld (zweiter Summand in Gleichung 3.19), ist das Ergebnis einer Anregung mit einem
elektrischen Feld der Form Erp,(t, 7) = & (t) + E(t — 7), wobei die Wellenform &y ()
in Abb. 2.10 gezeigt ist. Entsprechend definieren sich auch die linearen Beitrige E (1)
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Abbildung 3.6: Numerische Modellierung der 2D-Spektroskopie an ISB-
Ubergingen. a, 2D-Amplitudenspektrum der nichtlinearen Antwort des ISB-Uber-
gangs aus Abb. 3.4. b, 2D-Amplitudenspektrum der im Rahmen des Dichtematrix-
Formalismus (siehe Text) numerisch berechneten, nichtlinearen Antwort eines Zwei-
Niveau-Systems mit einer Ubergangsfrequenz von 2,7 THz. ¢, Rot: Verlauf der Am-
plitude des Anrege-Abtast-Signals (PP) im Fourier-Spektrum als Funktion der
angelegten Spitzenfeldstirke (siehe roter Kreis in a). Blau: Entsprechende Werte fiir
das simulierte Zwei-Niveau-System in b. d, Wie in ¢, jedoch fiir das Vier-Wellen-
Mischsignal (4WM, violett markiert in a).

und &g (t, 7). Durch sukzessives Losen der Gleichungen 3.17 und 3.18 fiir verschiedene
Werte von 7 und Subtraktion der individuellen Lésungen fiir £4 () und Eg(¢, 7) kann
die vollstdndige, zweidimensionale nichtlineare Antwort des Zwei-Niveau-Systems in
der Zeitdomane rekonstruiert werden.

Fiir die Spitzenfeldstirke von 11kV em™1! ist in Abb. 3.6b das auf diesem Weg nume-

risch berechnete, zweidimensionale Amplitudenspektrum neben den experimentellen
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3.5 Rabi-Oszillationen auf Subzyklen-Zeitskalen

Daten (Teilbild a) aufgefithrt. Wie der Vergleich zeigt, ist die Simulation in der
Lage, die im Experiment sichtbaren Signaturen hervorragend wiederzugeben. Ins-
besondere sagt das Modell die spektrale Form sowie die relativen Amplituden von
Vier-Wellen-Mischsignalen und Anrege-Abtast-Signalen korrekt vorher.

Die Abbildungen 3.6¢ und 3.6d geben den bereits in Abschnitt 3.4.2 diskutierten und
in Abb. 3.5 aufgefithrten Verlauf der integrierten Amplituden von Anrege-Abtast-
und Vier-Wellen-Mischsignalen als Funktion der Spitzenfeldstéirke des anregenden
THz-Transienten wieder. Die blauen Strichlinien zeigen die gleichermafien bestimmten
Amplituden fir die simulierten 2D-Amplitudenspektren, welche die experimentellen
Befunde sehr gut reproduzieren. Die Kurven weisen jedoch einen leicht unterschiedli-
chen Verlauf fiir hohe Feldstarken auf, der am Vier-Wellen-Mischsignal besonders
deutlich wird. Wéhrend die Amplitude im Experiment nach dem Maximum sehr
schnell abféllt, fillt die Reduktion des Signals im Modell moderater aus. Dies ist
ein Hinweis darauf, dass der Zerfall des experimentellen Signals in Teilen auf De-
phasierungsprozesse zurtickzufithren ist, welche erst bei hohen Anregungsdichten
auftreten und im Modell nicht berticksichtigt sind. Dies wird insbesondere am Vier-
Wellen-Mischsignal deutlich, da dieses aufgrund seiner kohérenten Natur wesentlich

anfalliger fiir Dephasierung ist.

3.5.2 Theoretische Analyse der Subzyklen-Dynamik

Die Gegeniiberstellung experimenteller und theoretischer Befunde im vorherigen
Abschnitt zeigt eine ausgezeichnete Ubereinstimmung, die es erlaubt, weitere, mikro-
skopische Befunde aus der numerischen Simulation abzuleiten. Im Gegensatz zum
Experiment koénnen in der Simulation einzelne Parameter leicht variiert oder ganz
ausgeschaltet und so deren Einfluss auf die nichtlineare Antwort untersucht werden.
Mithilfe dieses Verfahrens lassen sich die breitbandigen, niederfrequenten Beitrége zu
den einzelnen Maxima im Amplitudenspektrum analysieren und erklaren. Regt man
das Zwei-Niveau-System mit schmalbandigen Impulsen und einer Zentralfrequenz
in Resonanz mit dem ISB-Ubergang an, so verschwinden die breitbandigen Signa-
turen vollstandig, wie Abb. 3.7a zeigt (Abb. 3.7¢ zeigt zum Vergleich den gleichen
Ausschnitt der vollstdndigen Simulation). Die niederfrequenten Beitrage stammen
also von der sehr breitbandigen und teilweise nicht-resonanten Anregung durch

die THz-Impulse. Dabei treiben die hochfrequenten Anteile des THz-Spektrums
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3 Kohérente THz-Hochfeldkontrolle von Intersubband-Ubergéngen

eine resonante Anregung des Systems und fithren damit auch zu den ausgepragten
Maxima im 2D-Amplitudenspektrum. Die wesentlich starkeren spektralen Anteile
bei der Zentralfrequenz des THz-Impulses von 1,5 THz sind zwar zur Resonanzfre-
quenz des ISB-Ubergangs stark verstimmt, erlauben jedoch trotzdem eine schwache,
nicht-resonante Anregung. Diese fithrt zu keiner vollstdndigen Besetzungsinversion,
induziert jedoch trotzdem eine nichtlineare Antwort, welche zu den niederfrequenten

Anteilen beitréigt.
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Abbildung 3.7: Detailanalyse der niederfrequenten Anrege-Abtast-Signa-
le. a, Ausschnitt der simulierten Antwort des Zwei-Niveau-Systems unter Anregung
mit einer schmalbandigen, resonanten Wellenform. b, Antwort unter Anregung mit
der experimentellen Wellenform, jedoch ohne die permanenten Dipolmomente i1,
und p99. ¢, Die vollstdndige Simulation als Vergleich (Ausschnitt aus Abb. 3.4d).

Ein zweiter Mechanismus, welcher fiir die niederfrequenten Anteile verantwortlich ist,
lasst sich durch Ausschalten des permanenten Dipolmoments p,, in Gleichung 3.18
finden. Ohne diesen Term verschwinden jene niederfrequenten Anteile zu den Anrege-
Abtast-Signalen, welche nicht auf den Liouvillepfaden zu den Maxima liegen sowie
Beitrage in der Ndhe von v, = 0, wie Abb. 3.7b zeigt. Da der Beitrag AQ o< £(t) zur
Zeitableitung der Polarisation nur wahrend der Anregung eine Rolle spielt, wenn
also £(t) # 0, ist eine nichtlineare Antwort nur fiir kleine 7 zu erwarten und eine
sehr breitbandige Signatur entlang v, die Folge. Die in dieser kurzen Zeit induzierte

Polarisation kann jedoch nur iiber das Dipolmoment bei der Frequenz des ISB-
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3.5 Rabi-Oszillationen auf Subzyklen-Zeitskalen

Ubergangs abgestrahlt werden, was das Zustandekommen der Signale zwischen den
Hauptmaxima bei v, = 2,7 THz erklart. Die verbliebenen Anteile, welche fiir den
Fall u,, = 0 verschwinden, lassen sich als Differenzfrequenzgeneration zwischen
den beiden Impulsen auffassen, die durch die gebrochene Inversionssymmetrie der

asymmetrischen Wellenfunktionen in den Quantentrégen ermoglicht wird.
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Abbildung 3.8: Rabi-Oszillation auf Zeitskalen der Periodendauer der Tra-
gerwelle. a, Simulierte Besetzungsinversion w = pyy — p11 des Zwei-Niveau-Systems
als Funktion der Verzogerungszeiten ¢ und 7, wie sie im Rahmen der 2D-THz-Spek-
troskopie in der Probe bei einer Spitzenfeldstirke von 15kV em ™! angeregt wird. b,
Trajektorie des Blochvektors B = (Re(pi2), Im(p12), w) fiir eine Verzogerungszeit
7 = 0,047 ps (obere weifle Linie in a), bei der die anregenden Felder konstruktiv
interferieren. Der Farbverlauf von rot nach blau symbolisiert die Zeitrichtung von
frithen zu spéten Verzogerungszeiten. ¢, Blochvektor wie in b, jedoch fiir eine Verzo-
gerungszeit 7 = 0,61 ps (untere weifle Linie in a), was einer Phasenverschiebung der
anregenden Felder um 7 bei der ISB-Frequenz visg = 2,7 THz entspricht.

Das numerische Modell ermoéglicht es, mikroskopische Parameter der Probe zu
extrahieren, welche durch das Experiment nicht direkt zugénglich sind. Dies betrifft
insbesondere die absoluten Werte der Eintrige der Dichtematrix, welche zwar in
ihrer Dynamik durch die 2D-THz-Spektroskopie abgebildet aber experimentell nicht
in ihrem absoluten Betrag bestimmt werden kénnen. Abb. 3.8a zeigt die simulierte
Populationsinversion w = pys — p11 in farbeodierter Darstellung als Funktion der
Verzogerungszeiten ¢t und 7 fiir eine Anregung des Systems mit zwei THz-Impulsen

und einer Spitzenfeldstérke von 15kV em™!. Negative Werte von w (blau) bedeuten
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3 Kohérente THz-Hochfeldkontrolle von Intersubband-Ubergéngen

dabei eine iiberwiegende Population des Grundzustands, wahrend positive Werte
(rot) bereits fiir eine Besetzungsinversion des Systems stehen.

Die starke Modulation der Besetzung entlang beider Zeitachsen auf Zeitskalen
kleiner als die Dephasierungszeit 75 deutet auf eine koharente Anregungsdynamik
hin, welche zu einer nahezu vollstandigen Besetzungsinversion auf Zeitskalen der
Periode der optischen Trigerwelle fithrt. Dies ldsst sich geometrisch anhand des
Blochvektors B = (u, v, w) verdeutlichen, wobei die Koordinaten v und v den Real-
und Imaginérteil der Polarisation pia = u + v bezeichnen. In Abb. 3.8b ist die
Dynamik der Population fiir eine Verzogerungszeit von 7 = 0,047 ps (obere weifle
Strichlinie in a) zwischen den beiden anregenden Impulsen anhand der Trajektorie
des Blochvektors dargestellt. Der Farbverlauf von rot nach blau symbolisiert dabei
verschiedene Zeitpunkte entlang der Zeitachse t. Fiir die gewahlte Verzogerungszeit
T erzeugt der erste Impuls eine Gleichbesetzung des Systems, welche vom darauf
folgenden Impuls koharent zu einer Besetzungsinversion von w = 0,9 vergrofert wird.
Diese ultraschnelle Rabi-Oszillation geschieht innerhalb von 300 fs, was kiirzer ist, als
eine Oszillationsperiode des ISB-Ubergangs. Im Bild des Blochvektors zeigt sich diese
kohérente Anregung auf Subzyklen-Zeitskalen daran, dass der tiberwiegende Anstieg
der Population innerhalb ein und desselben Quadranten der u-v-Ebene stattfindet,
ohne dabei vollstindig um die w-Achse zu rotieren, wie es bei einer langsamen
(kohdrenten) Anregung der Fall wére.

Die Situation stellt sich fiir eine Verzogerungszeit von 7 = 0,61 ps (untere Strichlinie
in a) jedoch vollig anders dar, wie in Abb. 3.8c gezeigt ist. Der zweite Impuls weist
bei der Resonanzfrequenz von 2,7 THz eine Phasenverschiebung von 7 gegentiber der
vom ersten Impuls erzeugten Polarisation des Systems auf. Die zunachst erzeugte
Besetzung des oberen Niveaus wird aufgrund dieses Phasenunterschieds kohérent
reduziert und die maximal erreichte Besetzungsinversion bleibt weit hinter dem Wert
einer vollstdndigen Rabi-Oszillation fiir phasengleiche Anregung zuriick. Dies wird
auch an der Bahn des Blochvektors deutlich, der wahrend der Wechselwirkung mit
dem elektrischen Feld mehrere Umléufe in der u-v-Ebene ausfiihrt, aber dennoch
nur kurz den Bereich w > 0 iiberschreitet. Die nach der Anregung verbleibende
Population fiir spate Verzogerungszeiten t (blauer Bereich der Trajektorie) ist auf
die Dephasierung des Systems zuriickzufithren. Diese erlaubt keine vollstandige,
kohérente Abregung durch den zweiten Impuls, sodass eine Population im System

verbleibt, welche mit der Lebensdauer T} relaxiert.
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Die unterschiedliche Populationsdynamik der beiden betrachteten Verzogerungszeiten
findet auf Zeitskalen statt, welche vergleichbar sind sowohl mit der Oszillationsperiode
der elektrischen Trigerwelle als auch mit der Resonanzfrequenz des ISB-Ubergangs.
Dieses extreme Regime der Licht-Materie-Wechselwirkung, in dem das Zwei-Niveau-
System Rabi-Oszillationen auf Zeitskalen ausfiihrt, welche vergleichbar sind mit seiner
Resonanzfrequenz (engl. ,,Carrier-wave Rabi flopping®), wurde so bislang lediglich
bei nahinfraroten Wellenldngen beobachtet [MiicO1] und in der vorliegenden Arbeit
erstmalig an Halbleiter-Heterostrukturen bei THz-Frequenzen demonstriert [Raal9].
Die Beschreibung der Dynamik im Bild des Blochvektors liefert auch eine anschau-
liche Begriindung fiir das Sattigungsverhalten der vorgestellten Struktur. Ist die
Feldstarke des anregenden Transienten hoch genug, so wird der Blochvektor weit tiber
die Ebene w = 0 ausgelenkt und die Besetzung des Systems invertiert. Ein darauf
folgender Impuls kann den Blochvektor nicht weiter auslenken und erfihrt somit
geringere Verluste, bei ausreichend langer Lebensdauer des oberen Niveaus sogar
eine Verstarkung durch stimulierte Emission. Aufgrund der langen Kohérenzzeiten
und Lebensdauern des vorgestellten Systems kann dieser Prozess sogar innerhalb
eines einzelnen, hochintensiven Impulses ablaufen. Dieser kohédrente Sonderfall der
sittigbaren Absorption, die sogenannte selbstinduzierte Transparenz, stellt ein viel-
versprechendes Konzept zur Realisierung von séttighbaren Absorbern mit minimalen
Verlusten im gesattigten Zustand dar, da keine Energie des Laserimpulses durch

inkohérente Relaxation verloren geht [Kal99].

3.5.3 Sattigungsfeldstarke bei resonanter Anregung

Die vorstehend beschriebene, kohérente Anregung und Séttigung des ISB-Ubergangs
auf Subzyklen-Zeitskalen geschieht im Experiment bei Spitzenfeldstarken der anre-
genden THz-Impulse von etwa 11kV cm™?, die mittels optischer Gleichrichtung in
LiNbOj erzeugt wurden. Dieser Generationsmechanismus erlaubt zwar einerseits Tran-
sienten mit hohen Spitzenfeldstéirken, die eine Sattigung des Zwei-Niveau-Systems
moglich machen, jedoch auch grofes, spektrales Gewicht auflerhalb der Resonanz-
frequenz des untersuchten Ubergangs aufweisen. Damit tragt nur ein begrenzter
Teil der eingestrahlten THz-Leistung iiberhaupt zur Invertierung des Systems bei
und die notigen Spitzenfeldstérken sind wesentlich hoher, als es bei einer resonanten

Anregung der Fall wére. Die Resonanzfrequenz von Mehrfachquantentrogstrukturen
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lasst sich jedoch durch Anderung der geometrischen Parameter an die geforderte
Frequenz anpassen. Die vorgestellten Simulationen ermoglichen eine Abschétzung
der fir die Sdttigung des Systems notigen Feldstarken unter resonanter Anregung,
die fiir zukiinftige Anwendungen eine wichtige Kenngrofie darstellt.

Die kiirzesten und damit auch spektral breitesten THz-Impulse aus aktiv moden-
gekoppelten QCLs, die bisher demonstriert wurden, weisen eine Impulsdauer von
4ps [Wanl7] bei einer ndherungsweise GauB-formigen Feldeinhiillenden auf. Verwen-
det man eine Wellenform mit diesen Impulsparametern und einer Zentralfrequenz
von 2,7 THz als treibendes Feld der Simulation, so erreicht man eine vollstandige
Séttigung des Systems bereits bei einer Spitzenfeldstirke von etwa 1kV em™!. Die
resonante Anregung reduziert die Sattigungsfeldstarke also bereits um etwa eine
GroBlenordnung, sodass diese durchaus im Bereich dessen liegt, was moderne QCLs zu
erreichen vermogen. Wenngleich das Fernfeld bei beugungsbegrenzter Fokussierung
noch im Bereich einiger 10 Vem™! liegt, so kann die Mode im Resonator des Lasers
Werte von tiber 150 Vem™! erreichen [Wan15]. Durch Optimierung von Struktur-
parametern wie beispielsweise der verwendeten Dotierung, der Barrierendicke oder
dem Dipolmoment des Ubergangs sollte die Sittigungsschwelle so weit reduziert
werden konnen, dass bereits mit heute verfiigharen QCLs eine fiir die Modenkopplung
ausreichende Sattigung erreicht werden kann. Auch eine mafigeschneiderte Implemen-
tierung des Absorbers in den Laserresonator lasst geringere Sattigungsfeldstarken
erwarten.

Die beobachteten kohédrenten und inkohérenten Beitrdge zur Inversion des ISB-
Ubergangs erméglichen eine schnelle Séttigung des Absorbers auf Zeitskalen von
wenigen 100 fs und versprechen so Impulsdauern von wenigen Schwingungen des
elektrischen Tragerfeldes bei gleichzeitig geringen Verlusten im gepulsten Betrieb
[Kal98]. Zudem relaxiert der Absorber mit einer Zeitkonstante von 5 ps schneller, als
sich die Verstarkung in einem QCL nach dem Durchlaufen eines THz-Impulses wieder
erholt [Cho08, Gre09, Bac16, Der18]. Damit kann ein Dauerstrichbetrieb zwischen
einzelnen Impulsen effektiv unterdriickt werden. Diese vorteilhaften dynamischen
Eigenschaften zusammen mit der Flexibilitdt der Materialparameter machen ISB-
Uberginge zu einem potenziellen sittigharen Absorber zur passiven Modenkopplung
halbleiterbasierter THz-Quellen.

74



Dynamik von Intersubband-
Polaritonen unter intensiver

THz-Anregung

ISB-Ubergange in Halbleiter-Heterostrukturen erlauben, wie im vorherigen Kapitel
experimentell und theoretisch gezeigt wurde, eine Inversion der Population und damit
eine Séttigung der Absorption auf Subzyklen-Zeitskalen. Dies liegt einerseits in ihrem
hohen Dipolmoment begriindet, welches zu einer starken Wechselwirkung mit dem
elektromagnetischen Feld fiihrt. Andererseits erlaubt die lange Dephasierungszeit
der Polarisation von 2,2 ps eine koharente und entsprechend schnelle Erzeugung
der Besetzungsinversion, welche kohérent moduliert werden kann. Die weitgehend
frei einstellbare Resonanzfrequenz des ISB-Ubergangs macht ihn damit zu einem
vielversprechenden System auf dem Weg hin zu passiv modengekoppelten QCLs.
Die trotz allem hohen Feldstéarken, die fiir eine vollstandige Sattigung des Systems
erforderlich sind, verlangen jedoch nach weiteren Optimierungen, welche bereits
teilweise angesprochen wurden.

Neben Anderungen an der Halbleiterstruktur selbst bietet sich eine Kombination aus
mikrostrukturierten, metallischen Resonatoren und ISB-Ubergéingen als erfolgver-
sprechende Alternative an. Das Nahfeld der Resonatoren tiberhoht im Resonanzfall
das treibende elektrische Feld in direkter Umgebung der plasmonischen Struktur
[Zhel2, Lan14] und koppelt an das hohe Dipolmoment des ISB-Ubergangs. Folg-

lich reduziert die Feldiiberhohung das externe Feld, welches fiir eine vollstandige
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Anregung des Systems notig ist. Gleichzeitig konzentriert sich das Nahfeld auf ein
kleines Volumen der Heterostruktur und reduziert so die Zahl an Elektronen, welche
zur vollstdndigen Sattigung angeregt werden miissen. Die starke Ankopplung des
Metamaterials an das Fernfeld stellt dabei zugleich eine hohe Modulationstiefe der
gesamten Struktur sicher. Durch Variation der geometrischen Parameter kann die
Resonanzfrequenz des Metamaterials frei eingestellt und so an die Zentralfrequenz
des ISB-Ubergangs angepasst werden, sodass die Struktur weiterhin fiir die jeweilige
Anwendung optimiert werden kann.

Die resonante Kopplung von Lichtfeld und ISB-Ubergang eréffnet ein vollig neues
Regime, das als ultrastarke Licht-Materie-Wechselwirkung bezeichnet wird. Die
ultrastarke Kopplung fithrt zu einem Austausch von Energie zwischen Lichtfeld und
Materie, der mit der sogenannten Vakuum-Rabifrequenz Qg periodisch ablauft [For19,
Fri19]. Durch diese zusétzliche Dynamik spaltet die einzelne optische Resonanz des
Metamaterials in zwei neue Eigenmoden auf, welche einen spektralen Abstand von
2Qr aufweisen und als Resonator-Polaritonen (im Weiteren kurz ,Polaritonen*)
bezeichnet werden [Fril9).

Koppelt man ISB-Uberginge ultrastark an die Mode eines Resonators, so ist unter
starker Anregung durch ein externes elektrisches Feld eine Besetzungsinversion zu
erwarten. Diese verringert die Oszillatorstirke des ISB-Ubergangs so weit, dass die
ultrastarke Kopplung zusammenbricht und die beiden Polaritonen auf die Resonanz
des reinen Resonators kollabieren. Dieser Mechanismus zur Sattigung von ISB-
Polaritonen konnte bereits im nah- und mittelinfraroten Spektralbereich beobachtet
werden [Hou95, Zan12, Zan15] und stellt einen vielversprechenden Ansatz fiir die
Verwendung von ISB-Polaritonen als séttighare Absorber zur Erzeugung ultrakurzer
Impulse aus THz-QCLs dar.

Lassen die Ergebnisse des reinen ISB-Ubergangs bereits eine schnelle Dynamik erwar-
ten, so verspricht der ultraschnelle Energieaustausch zwischen Resonatormode und
Materieanregung eine grundlegend andere Dynamik des ultrastark gekoppelten ISB-
Ubergangs. Zudem konnte bislang lediglich der inkohérente Zusammenbruch der ul-
trastarken Licht-Materie-Wechselwirkung beobachtet werden. 2D-THz-Spektroskopie
ermoglicht es nun erstmalig, auch die koharenten Nichtlinearitaten vollsténdig zu
beobachten.

Sie stellt das ideale Werkzeug dar, um sowohl die Population des ISB-Ubergangs

als auch die Polarisation der gekoppelten Licht-Materie-Zustande zeitaufgelost zu
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4.1 Regime der ultrastarken Licht-Materie-Kopplung

untersuchen. Das Verfahren erlaubt eine direkte Beobachtung der Dynamik der
Polaritonen und gibt Aufschluss iiber alle Zeitskalen, welche fiir eine Verwendung
des vorgeschlagenen Systems als siattigbarer Absorber von Bedeutung sind.

Das folgende Kapitel gibt daher zunéchst einen kurzen Einblick in die Theorie der
ultrastarken Kopplung. An einer dezidiert hergestellten Probe kann der Zusammen-
bruch der ultrastarken Kopplung mit steigender Spitzenfeldstarke der THz-Impulse
demonstriert und die Dynamik der Séttigung mittels 2D-THz-Spektroskopie unter-
sucht werden. Mithilfe eines semiklassischen Modells konnen die experimentellen
Daten vollstdandig reproduziert werden, was tiefere Einblicke in die mikroskopische

Dynamik der ISB-Polaritonen liefert.

4.1 Regime der ultrastarken Licht-Materie-Kopplung

Das Dipolmoment von optischen Ubergéngen in Atomen und Molekiilen ist ein
entscheidender Faktor, der die Ubergangsrate und damit die Emission elektromagne-
tischer Strahlung mafigeblich beeinflusst. So ist beispielsweise die Rate der spontanen
Emission von Licht einer bestimmten Wellenldnge aus angeregten Atomen direkt
proportional zum Dipolmoment und damit zunachst eine intrinsische Grofle der
betrachteten Emitter [Sch07]. Edward Purcell konnte jedoch bereits 1946 zeigen
[Pur46], dass die Umgebung der Lichtquelle erheblichen Einfluss auf die Rate der
spontanen Emission nimmt. Ein Resonator, wie in Abb. 4.1a gezeigt, mit einer
Frequenz, abgestimmt auf die Wellenldnge des emittierten Lichts, senkt das Modenvo-
lumen des elektrischen Feldes und erhoht damit die Dichte der Endzusténde [Pell5].
Fermis Goldene Regel sagt eine Ubergangsrate vorher, welche proportional zu dieser
Zustandsdichte ist [Sch07], sodass der Resonator effektiv die Wahrscheinlichkeit
spontaner Emission elektromagnetischer Strahlung erhéhen kann.

Senkt man die Verlustrate des Resonators und verringert das Modenvolumen weiter,
so verliisst man den Bereich schwacher Kopplung zwischen Licht und Materie. Uber-
steigt die Rate von Emission und Absorption elektromagnetischer Strahlung durch
die resonante Materieanregung die Verlustrate, spricht man vom Regime der starken
und ultrastarken Kopplung [Forl9, Fril9]. Das Regime der starken Licht-Materie-
Kopplung wurde zum ersten Mal in Rydberg-Atomen demonstriert [Kal83], konnte
zwischenzeitlich aber in einer Vielzahl von Systemen beobachtet werden, wie beispiels-
weise Exzitonen [Wei92], Quantenpunkten [Lod15] oder supraleitenden Qubits [Gul7],
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Abbildung 4.1: Ultrastarke Licht-Materie-Kopplung von Intersubband-
Ubergiingen. a, Ein Resonator (sphérische Goldspiegel) konzentriert das elektri-
sche Feld einer resonanten Lichtmode (rot, transparent) auf Léngenskalen, deutlich
kleiner als die Vakuumwellenlédnge. Ein Materiesystem (Wellenfunktionen Wy, ¥y) in
Resonanz zur Resonatormode koppelt an das elektrische Feld, was bei ausreichend
geringer Dampfung des Resonators (I'c.y) zu einem periodischen Austausch von
Energie zwischen Materie und Lichtmode mit der Vakuum-Rabifrequenz Q2 fiihrt.
b, Dieser Austausch hat eine Aufspaltung der Resonatormode bei der Frequenz we.,
in zwei neue Resonanzen (rot: oberes Polariton, wyp; blau: unteres Polariton, wyp)
zur Folge. Im Resonanzfall, d.h. bei einer Verstimmung A = we,, — wisg = 0, ist
der energetische Abstand der Polaritonen minimal und betrégt 2Qg. (Nach [Giin09,
Denl10])

wo auch bereits ultrastarke Kopplung erzielt wurde. Die Kopplungsstéirke x = QUSZ—OR,
definiert iiber die Vakuum-Rabifrequenz {2z und die Frequenz der Materieresonanz
wp, erreicht mittlerweile Werte von iiber 2 [Yos17] mit einem Rekordwert von x = 2,8
in ultrastark gekoppelten, Landau-quantisierten, zweidimensionalen Elektronengasen
[Bay17].

ISB-Uberginge versprechen aufgrund ihres hohen Dipolmoments ebenfalls hohe
Kopplungsstarken und erlauben zudem eine Sattigung der Materiemode, was fiir die
Verwendung als séattigbarer Absorber entscheidend ist. In mehreren Publikationen
konnte das Regime der ultrastarken Kopplung von ISB-Ubergingen an Mikroresonato-

ren bereits demonstriert werden [Din03, Ana09, Joull], wobei Kopplungsstéirken von

78



4.1 Regime der ultrastarken Licht-Materie-Kopplung

bis zu k = 0,9 [Ask17] realisiert wurden. Ultrakurze NIR-Laserimpulse erlauben es,
die Entstehung von ISB-Polaritonen auf fs-Zeitskalen zu beobachten und gleichzeitig
die Kopplungsstéarke tiber die Spitzenintensitét zu manipulieren [Giin09].

Die folgenden, theoretischen Uberlegungen sollen ein grundlegendes Versténdnis der
ultrastarken Licht-Materie-Kopplung liefern und aufzeigen, dass dieses extreme Re-
gime der Licht-Materie-Wechselwirkung einen wesentlichen Beitrag zur Entwicklung
von séttigharen Absorbern im THz-Bereich leistet. Eine theoretische Beschreibung
der ultrastarken Kopplung von ISB-Ubergingen an eine Resonatormode kann sich
nicht mehr auf eine Betrachtung der Materieanregung allein beschranken, wie es
fir die Beschreibung der Mehrfachquantentrogstruktur in Kapitel 3 ausreichend
war. Vielmehr muss das gekoppelte System aus Lichtmode und Materie beschrieben
werden, um die vollstdndige Dynamik zu erhalten [For19]. Hierzu formuliert man den
Hamilton-Operator in Gl. 3.5 im Rahmen der zweiten Quantisierung und erhélt den
Hopfield-ahnlichen Operator, welcher das Lichtfeld und die elektronische Polarisation
enthélt [Ciu05]:

H = hwispb'™d + hweva'a + QR (b + bT) (a + aT> + hD (a + aT)Q (4.1)

Die Operatoren a' (a) und b' (b) in H erzeugen (vernichten) jeweils ein Photon
der Resonatormode bzw. eine ISB-Anregung. Der Hamilton-Operator zerféllt in drei
Anteile, welche grundsétzlich unterschiedliche Beitriage zur Gesamtenergie liefern.
Der erste enthéalt die Energiebeitrage der ungekoppelten Resonatormode mit der
Frequenz we,, sowie des ISB-Ubergangs mit der Frequenz wigp, welche proportional
zu den Besetzungszahloperatoren a'a und b'd sind.

Der zweite Anteil beschreibt die Licht-Materie-Wechselwirkung mit der Vakuum-
Rabifrequenz Qg und enthélt einerseits resonante Anteile (a'b, ab'), welche die
Emission (Absorption) eines Photons bei gleichzeitiger Vernichtung (Erzeugung) einer
ISB-Anregung beschreiben. Andererseits enthélt er auch anti-resonante Beitrige (a'bT,
ab), welche unter Vernachlissigung schnell rotierender Terme nicht im Hamilton-
Operator enthalten waren. Im Regime der ultrastarken Kopplung, wenn die Vakuum-
Rabifrequenz von gleicher Groflenordnung wie die ISB-Frequenz ist, bricht diese
Néherung jedoch zusammen und die antiresonanten Terme miissen beriicksichtigt
werden. Diese beschreiben die gleichzeitige Erzeugung (a'd') oder Vernichtung (ab)

von ISB-Anregung und Resonatorphoton.
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Der dritte Anteil wird als diamagnetischer Term bezeichnet. Er besteht lediglich
aus Beitragen photonischer Operatoren und entsteht aus dem quadrierten Vek-
torpotenzial A im Hamilton-Operator Gl. 3.5 der Licht-Materie-Wechselwirkung.
Er fithrt bei groen Vakuum-Rabifrequenzen zu einer reinen Blauverschiebung der
Resonanzfrequenzen, da D =~ f—i‘v stets positiv ist.

Die Vakuum-Rabifrequenz Qg ist im Allgemeinen von den mikroskopischen Para-
metern des gekoppelten Systems abhédngig. Dabei ist insbesondere entscheidend,
wie stark die Feldmode in der Mehrfachquantentrogstruktur lokalisiert und welche
individuelle Feldverteilung diese aufweist. Dieser Sachverhalt wird in einem spéateren
Kapitel nochmals aufgegriffen und mittels theoretischer Uberlegungen untersucht.

Fiir einen modellhaft angenommenen Fabry-Perot Resonator mit einem effektiven

eff
cav

Abstand der Spiegel von LS. lésst sich {2g jedoch als

2me? N2D off
QR = \l Tﬂfl[o@anfISB (42)
ausdriicken [Ciu05]. Dabei entspricht e der Dielektrizitétszahl des Halbleiters im
Resonator, mg der Elektronenmasse und naﬁw der effektiven Zahl an Quantentrogen,
die an das Lichtfeld koppeln. Fiir den hypothetischen Fall, dass alle Quantentroge
gleichermafien an das Lichtfeld gekoppelt sind und sich an den Maxima der Resona-

tormode befinden, ist naﬁw gleich der tatsédchlichen Anzahl an Quantentrogen. Mit
Nop
Lefl,

Dichte von Elementaroszillatoren im Resonator interpretieren. Die Oszillatorstarke

der zweidimensionalen Elektronendichte Nop lésst sich der Quotient als effektive
fisB = 2mowispi3, /B enthélt das Dipolmoment des Ubergangs und ist somit mafigeb-
lich fiir die Stérke der Kopplung verantwortlich. Grundsatzlich lasst sich festhalten,
dass die Vakuum-Rabifrequenz und damit die Starke der Licht-Materie-Kopplung mit
der Zahl der Quantentrége und der Elektronendichte ansteigt, sofern gewahrleistet
ist, dass der Uberlapp mit der Mode des Resonators dabei nicht kleiner wird.

Gleichzeitig verschwindet jedoch die Vakuum-Rabifrequenz fiir verschwindende Os-
zillatorstéarke zwischen erstem und zweitem Subband. Wenn also durch ausreichend
starke Anregung der ISB-Ubergang ausgeblichen ist, so ist fi2 &~ 0 [Hou95] und die
ultrastarke Kopplung bricht zusammen. Diese Eigenschaft macht ISB-Polaritonen zu
einem erfolgversprechenden System zur Realisierung von séttigbaren Absorbern im

THz-Bereich, wie im spéteren Teil dieses Kapitels ndher untersucht werden soll.
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Der Hamilton-Operator in GI. 4.1 kann diagonalisiert werden, indem neue Operatoren

p; durch
p; = w;a + ;b + y;a’ + z;b' (4.3)

mit j € {LP, UP} definiert werden. Mithilfe dieser Operatoren lasst sich H nun in

der kompakten Form

H =3 lw;p)p; (4.4)
j
ausdriicken. Das gekoppelte System aus Licht- und Materiemode bildet neue Eigenzu-
stdnde aus, welche eine Superposition aus photonischem und Materieanteil darstellen.
Diese neuen Zustinde lassen sich als Quasiteilchen des ultrastark gekoppelten Sys-
tems auffassen und werden als oberes (UP) sowie unteres (LP) Polariton bezeichnet.
Die Koeffizienten v; = (wj, x;, y;, z;) unterliegen der Normierungsbedingung

*

wj

Wy, + T, — YiY, — 2525, = O (4.5)
und definieren, zu welchen Anteilen Licht und Materie in den neuen Eigenzustinden
enthalten ist.

Die Eigenwerte w; entsprechen den Eigenenergien der neuen Zustande des ultrastark

gekoppelten Systems. Sie lassen sich mithilfe der Hopfieldmatrix

2D + Weav QR 2D QR
Q Q 0
M — R WisB R (4.6)
—2D —QR —2D — Weav —QR
—Or 0 —Qg —WISB

aus der Eigenwertbedingung Mwv; = w;v; bestimmen und ergeben sich zu

UJ]' = wISB(QD + wISB) + 2WISB\/ D2 + Q%{ (47)

Abbildung 4.1b zeigt die so berechneten, normierten Energien der Polaritonen als
Funktion der Verstimmung A = we,y, —wisp. Oberes (rot) und unteres (blau) Polariton

zeigen ein ausgeprigtes Antikreuzungsverhalten fiir minimalen Abstand von Materie-
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4 Dynamik von Intersubband-Polaritonen unter intensiver THz-Anregung

und Lichtresonanz. Thr Energieabstand ist fiir den Fall A = 0 minimal und betragt
fir D = % gerade 2€2g. Mit steigender Verstimmung A ndhern sich die beiden
neuen Resonanzen jedoch schnell der Resonatormode bzw. der Materiemode an.

Das beobachtete Antikreuzungsverhalten stellt einen der Schliisselaspekte fiir die
Verwendung von ISB-Polaritonen als sattighare Absorber dar. Wéhlt man eines der
beiden Polaritonen am Antikreuzungspunkt A = 0 als Arbeitspunkt des Absorbers, so
wandert die Resonanz mit steigender Anregungsdichte des ISB-Ubergangs zunehmend
in Richtung der Resonanz des ungekoppelten Resonators, bis die Absorption an
der urspriinglichen Resonanz des Polaritons schliellich vollstandig gesattigt ist.
Ein sattigbarer Absorber nach diesem Prinzip verspricht nicht nur extrem kleine
Sattigungsfeldstarken aufgrund der ultrastarken Kopplung, sondern bietet zudem

den Vorteil geringster Verluste im gesattigten Zustand.

4.2 Experimentelle Umsetzung ultrastark gekoppelter

Intersubband-Uberginge

ISB-Polaritonen zeigen, wie bereits in mehreren Arbeiten demonstriert wurde [Hou95,
Zanl2, Zan15|, ein ausgepragtes Sattigungsverhalten, dessen Ursprung im Verlust an
Oszillatorstéirke des angeregten ISB-Ubergangs begriindet ist. Eine Verwendung als
sdttighbarer Absorber in QCLs steht bislang allerdings noch aus, was nicht zuletzt an
fehlenden Einblicken in die Dynamik ultrastark gekoppelter Licht-Materie-Systeme
liegt. Um diese Informationen experimentell gewinnen zu kénnen, wurde im Rahmen
einer Kooperation mit der Gruppe um Prof. M. Vitiello in Pisa eine Probe reali-
siert, die séttighare Absorption im relevanten Spektralbereich erlaubt und zugleich
moglichst geringe Sattigungsfeldstarken verspricht.

Die Grundlage der Probe stellt die in Abschnitt 3.3 vorgestellte Mehrfachquan-
tentrogstruktur dar. Dies bietet den entscheidenden Vorteil, die gemessene Satti-
gungsfeldstirke mit den Experimenten aus Abschnitt 3.4.2 vergleichen und so eine
quantitative Aussage iiber die Vorteile von Polaritonen als siattigbare Absorber treffen
zu koénnen. Das vormals verwendete Goldgitter reicht jedoch nicht aus, um einen
Resonator zu bilden. Vielmehr muss unter der Quantentrogstruktur eine zusétzliche
Goldschicht eingebracht werden (siche Nebenbild in Abb. 4.2a), welche dhnlich einem

zweiten, riickseitigen Spiegel wirkt. Durch das Gitter auf der Oberseite kann das
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Abbildung 4.2: Feldiiberh6hung des Mikroresonators. a, Simuliertes Reflexi-
onsspektrum eines Mikroresonators mit Mehrfachquantentrogstruktur (Ubergangs-
energie: 2,7 THz) fir verschiedene Gitterperioden d. Das Nebenbild zeigt eine Sche-
maskizze des simulierten Mikroresonators aus Gold (gelb) und der Mehrfachquan-
tentrogstruktur (grau). Die Dicke h der Struktur betrdgt 2 pm. b, Die simulierte,
raumlich gemittelte z-Komponente der Feldiiberhohung n = Ej,/Eey (siehe Glei-
chung 4.12) eines Mikroresonators mit d = 16um, definiert als Verhiltnis von
internem zu externem Feld als Funktion der Frequenz. Fiir die numerische Simula-
tion wurden die Quantenfilme als effektives Dielektrikum mit frequenzabhangiger
dielektrischer Funktion angenommen.

elektrische Feld in den Resonator eindringen, was eine effiziente Anregung der Struk-
tur durch externe Felder erlaubt. Die Kombination aus Gitter und Spiegel formt den
Resonator, dessen Mode an den ISB-Ubergang koppelt.

Um die geometrischen Parameter fiir maximale Kopplung zu bestimmen, wurden
numerische Simulationen durchgefiihrt. Der Abstand zwischen Gitter und Goldflache
ist gleich der Dicke der Mehrfachquantentrogstruktur von 2 pm. Die Heterostruktur
wird als effektives Dielektrikum betrachtet, dessen dielektrische Funktion e(w) gemafl

I 1 fieNep 1 (4.8)

G(CL)) €.x 2‘5LMQW [(HXA}ISB>2 — (hw)2] —thl'w

durch die bekannten Materialparameter gegeben ist [Zal99], wobei Lyqw die Di-

cke eines Quantentroges und I' die Dephasierungsrate ist. €., beriicksichtigt den
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zusatzlichen Beitrag der freien Ladungstrager zur dielektrischen Antwort. Mit diesen
Parametern konnte in umfassenden Finite-Elemente-Simulationen das Reflexionsspek-
trum der beschriebenen Struktur fiir verschiedene Gitterabsténde d simuliert werden,
wie in Abb. 4.2a als Funktion der Frequenz und des Gitterparameters gezeigt ist. Man
erkennt deutlich zwei Reflexionsminima der Struktur, welche fiir d ~ 16 pm einen mi-
nimalen Abstand von 0,34 THz aufweisen und fiir davon abweichende Gitterabstande
voneinander divergieren. Dieses Verhalten entspricht dem Antikreuzungsverhalten
von Polaritonen, welches in Abb. 4.1 bereits gezeigt und diskutiert wurde. Durch
eine Veranderung des Gitterabstandes verdndert sich die Resonanzbedingung des
Resonators, weshalb die ultrastarke Kopplung von Licht und ISB-Ubergang nur fiir
Weav = wigg im Bereich um d &~ 16 pm moglich ist.

Die durchgefithrten Simulationen erlauben bereits eine erste Abschatzung der Feld-
iitberhohung und damit der erreichbaren Reduktion der nétigen Séttigungsfeldstérke.
Abb. 4.2b zeigt die gemaf Gl. 4.12 rdumlich gemittelte Feldiiberhohung des Reso-
nators 1 = % (siche Abschnitt 4.4.1), definiert als Quotient des Feldes Ej, im
Resonator und des eingestrahlten, externen Feldes F.. Die beiden Polaritonen
manifestieren sich durch zwei ausgeprigte Maxima im Spektrum der Feldiiberhéhung.
Diese Maxima stellen auch den geplanten Arbeitspunkt des séittigbaren Absorbers dar
und lassen eine Uberhéhung des externen Feldes um das mindestens 2,5-Fache erwar-
ten. Bei gleicher Mehrfachquantentrogstruktur ist also eine erhebliche Verringerung
der Sattigungsfeldstérke zu erwarten.

Die vollstandige Geometrie der Probe ist schematisch in Abb. 4.3a gezeigt. Die
Textur auf der Vorderseite gibt in farbcodierter Darstellung die Feldiiberh6hung
1 der z-Komponente des elektrischen Feldes wieder, ausgewertet bei der Zentral-
frequenz des unteren Polaritons von 2,54 THz. Fiir eine bessere Darstellung wurde
die z-Achse 40-fach gestreckt. Man erkennt deutlich die Lokalisierung des elektri-
schen Feldes unterhalb der Kanten der Goldstreifen und die damit einhergehende,
inhomogene Verteilung des Feldes im Resonator. An der ultrastarken Kopplung ist
also tberwiegend dieser kleinere, vom Feld durchdrungene Bereich beteiligt und
auch nur in diesem Bereich muss der ISB-Ubergang fiir eine vollstindige Sittigung
der Struktur in Besetzungsinversion gebracht werden. Dies verringert zusatzlich die
notige Sattigungsfeldstirke im Vergleich zum ungekoppelten ISB-Ubergang, bei dem
das Feld grundsétzlich das gesamte Volumen durchdringt und dieses auch vollstdndig

gesattigt werden muss.
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Abbildung 4.3: Charakterisierung der Intersubband-Polaritonen. a, Der
hergestellte Mikroresonator (nicht mafstabliche Darstellung) des séttigbaren Absor-
bers besteht aus einem Goldgitter mit einer Periode von 16 pm auf der Oberseite
der Mehrfachquantentrogstruktur (siehe Abb. 3.2) sowie einem 1pm dicken Gold-
film darunter. Auf der Vorderseite ist farbcodiert die simulierte Feldiberhohung
1 = Eiy/Eexy im Mikroresonator bei einer Frequenz von 2,54 THz gezeigt. b, Das nor-
mierte Reflexionsspektrum bei 300 K (rot) zeigt lediglich ein Minimum, wohingegen
das Reflexionsspektrum bei einer Temperatur von 10 K zwei klar unterscheidbare
Minima mit einem spektralen Abstand von 0,34 THz aufweist.

Die Herstellung der Probe gestaltete sich aufwendiger als in Abschnitt 3.3 beschrieben
und wurde ebenfalls in Pisa durchgefiihrt. Dazu wurde die mittels Molekularstrahl-
epitaxie gewachsene Mehrfachquantentrogstruktur mit einem 500 nm dicken Goldfilm
bedampft und bei hoher Temperatur mit dieser Oberfliche auf einen ebenso mit
Gold bedampften GaAs-Wafer gepresst. Diese Goldschicht stellt den unteren Spiegel
des Resonators dar. Durch mechanisches Polieren und nasschemisches Atzen wurde
das Substrat der Heterostruktur anschliefend entfernt, wobei der Atzprozess durch
eine unter die Heterostruktur gewachsene Atzstopp-Schicht aus Al 5GagsAs unter-
brochen wurde. Den Abschluss der Probenherstellung bildet die Strukturierung des
Goldgitters auf der Oberseite der Struktur, welches durch optische Lithographie und
anschlieBendes Aufdampfen einer Chrom/Gold-Schicht (10nm bzw. 100 nm dick)
hergestellt wurde.
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Reflexionsmessungen der Probe erlauben eine erste Charakterisierung der Polaritonen.
Abb. 4.3b zeigt die Reflexionsspektren der Probe bei Temperaturen von 300 K (rot)
und 10K (blau). Das Spektrum bei Raumtemperatur zeigt lediglich ein Minimum
bei 2,67 THz, welches der Mode des ungekoppelten Resonators zugeordnet werden
kann. Dies ist fiir einen ISB-Ubergang mit einer Energie von 2,7 THz auch zu
erwarten, da allein die thermische Anregung bereits nahezu eine Gleichbesetzung der
beiden Energieniveaus erzeugt und so der Ubergang bei Raumtemperatur kaum mehr
Ostzillatorstarke aufweist. Entsprechend tritt auch keine Vakuum-Rabiaufspaltung ein,
da die Rabifrequenz aus Gleichung 4.2 verschwindet. Bei 10 K bietet sich hingegen ein
voOllig anderes Bild: Man erkennt zwei klar getrennte Minima im Reflexionsspektrum
bei 2,54 THz und 2,88 THz, welche eindeutig den Resonanzfrequenzen von unterem
und oberem Polariton zugeordnet werden konnen und mit den in Abb. 4.2a gezeigten
Simulationen iibereinstimmen. Der spektrale Abstand der beiden Resonanzen betragt
0,34 THz, was bei einer Frequenz des ISB-Ubergangs von “sB = 2,7THz einer
Kopplungsstarke von x = 0,12 entspricht.

Der Vergleich der Spektren bei verschiedenen Temperaturen zeigt bereits die grund-
sétzliche Funktionsweise des séttigbaren Absorbers. Wahrend das Ausbleichen des
ISB-Ubergangs aufgrund der thermischen Anregung lediglich ein parasitirer Effekt
ist, sollte auch eine resonante Anregung des Systems durch elektromagnetische Strah-
lung bei tiefen Temperaturen zum Zusammenbruch der ultrastarken Kopplung fithren
[Zan12, Zan15]. Das folgende Kapitel gibt einen Uberblick iiber die Experimente,
die dieses Verhalten unter Anregung durch ultrakurze THz-Impulse demonstrieren
und liefert einen ersten, quantitativen Ausdruck fir die zur Sattigung der Struktur

notige Feldstarke.

4.3 Intersubband-Polaritonen unter hochintensiver

Anregung

Zur Untersuchung von Séttigungsverhalten und -dynamik der ISB-Polaritonen wer-
den sowohl hohe Feldstarken als auch Subzyklen-Zeitauflosung benétigt, welche beide
in dem Messplatz aus Abschnitt 2.4 zur Verfiigung stehen. Im Gegensatz zu den
Transmissionsmessungen an reinen ISB-Ubergingen ergibt sich aus der Resonator-

geometrie, die fiir die Ausbildung von Polaritonen von entscheidender Bedeutung
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4.3 Intersubband-Polaritonen unter hochintensiver Anregung

Abbildung 4.4: Experimentelle Geome-
trie zur Charakterisierung der sattig-
baren Absorber in Reflexion. Die THz-
Impulse werden mit einem Parabolspiegel in
den Kryostaten fokussiert (siehe Abb. 2.9).
Dort ist ein goldbeschichtetes Prisma mittig
unter der Probe angebracht, das die THz-
Mode unter einem spitzen Winkel von 10° auf
die am Kaltfinger montierte Probe reflektiert.
Das von der Probe unter 10° reflektierte Licht
wird von der zweiten Seite des Prismas wieder
horizontal gerichtet und anschlieSend aufler-
halb des Kryostaten von einem Parabolspiegel
rekollimiert.

ist, eine zuséatzliche Komplexitat der Messgeometrie. Eine Transmissionsmessung
ist aufgrund der Goldschicht unter der Mehrfachquantentrogstruktur nicht mehr
moglich, sodass lediglich eine Messung in Reflexionsgeometrie in Frage kommt.
Hierfiir wurde der verwendete Kryostat so modifiziert, dass er ohne weitere Anderun-
gen am Messplatz THz-Spektroskopie in Reflexion erlaubt. Abbildung 4.4 zeigt eine
schematische Darstellung der Geometrie des Messaufbaus. Ein mechanisch poliertes
und auf den Oberseiten mit Gold bedampftes Kupferprisma wurde im Abstand
von 5,5 mm unterhalb der Probe im Kryostaten befestigt. Die Winkel des Prismas
wurden dabei so gewéhlt, dass eine horizontal einlaufende THz-Mode unter einem
Einfallswinkel von 10° auf die Probe trifft. Die zweite Seite des Prismas lenkt das
unter einem Winkel von ebenfalls 10° von der Probe reflektierte Licht wieder in die
Horizontale um. Der geringe zusétzliche Strahlweg durch diese Geometrie erlaubt
es, die auflerhalb des Kryostaten stehenden Parabolspiegel fiir die Fokussierung und
Rekollimierung weiter zu verwenden. Die reflektierte Wellenform wird in Amplitude
und Phase mittels elektro-optischer Detektion gemessen.

Um den Zusammenbruch der ultrastarken Kopplung unter intensiver Anregung zu
beobachten, wurden mehrere Reflexionsspektren bei einer Probentemperatur von
10 K aufgenommen und dabei die Feldstarke der anregenden Transienten systematisch

variiert. Abbildung 4.5a zeigt die Feldoszillationen 1,2 ps nach dem Hauptmaximum
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Abbildung 4.5: Zusammenbruch der ultrastarken Kopplung unter gepuls-
ter Anregung. a, Feldoszillationen und Einhiillende (schwarz) der von der Probe
reflektierten Wellenform, gezeigt ab 1,2 ps nach dem Hauptmaximum bei einer Tem-
peratur der Probe von 10 K. Von unten nach oben steigt die Spitzenfeldstarke der
anregenden Impulse bis auf einen Wert von Ey = 3,4kV cm™!. b, Die Reflexionsspek-
tren des séttigbaren Absorbers, berechnet aus den Wellenformen in a. ¢, Reflektivitat
Rpp der Probe, ausgewertet an der Frequenz des unteren Polaritons v p = 2,54 THz

2

als Funktion der normierten Anregungsintensitét I/l = % d, Reflexionsspektren
0

wie in b, jedoch simuliert mit einem semiklassischen Modell (siehe Abschnitt 4.4.2).

des von der Probe reflektierten Transienten fiir steigende Spitzenfeldstérken E,, bis
zu einem Maximum von Ey = 3,4kV cm™!. Fiir niedrige Anregungsfeldstirken zeigt
sich die Antwort der Polaritonen in der ausgeprigten Schwebung auf der Wellenform,

welche insbesondere in der schwarz eingezeichneten Feldeinhiillenden deutlich wird.
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4.3 Intersubband-Polaritonen unter hochintensiver Anregung

Mit steigender Spitzenfeldstarke verschwindet die Schwebung zusehends bis schliefSlich
bei der hochsten Feldstarke lediglich die gedampfte, monochromatische Antwort des
ungekoppelten Resonators iibrig bleibt.

Dieses Verhalten wird in der Frequenzdoméne besonders deutlich. In Abb. 4.5b
sind die zu diesen Messungen gehorenden Reflexionsspektren gezeigt, welche durch
numerische Fourier-Transformation aus den Wellenformen in Teilabbildung a gewon-
nen wurden. In den bei niedrigen Feldstarken gemessenen Spektren erkennt man
deutlich die zu den Polaritonen gehérenden Minima in der Reflexion. Mit steigender
Spitzenfeldstiarke verringert sich der Abstand dieser Minima zunehmend, bis sie
schliellich zu einer Resonanz bei 2,7 THz verschmelzen, welche gerade der Resonanz-
frequenz des Resonators entspricht. Bei dieser Spitzenfeldstarke ist die Anregung des
ISB-Ubergangs so hoch, dass die Materieresonanz weitgehend ausgeblichen ist und
die ultrastarke Licht-Materie-Kopplung vollsténdig kollabiert.

Die Anderung der Reflektivitit mit steigender Anregungsfeldstirke lisst sich beson-
ders gut an der Resonanzfrequenz des unteren Polaritons von 2,54 THz beobachten,
wie Abb. 4.5¢ als Funktion der normierten Intensitét 1/1, = %% zeigt. Mit steigender
Spitzenintensitdt der THz-Impulse steigt die Reflektivitat des Absorbers an und
erreicht schliellich einen Wert, der bei etwa 70% séttigt. Wie flir einen sittigba-
ren Absorber notwendig, geht mit steigender Spitzenfeldstiarke also eine erhebliche
Verdnderung der Absorptionseigenschaften einher und es verbleiben lediglich die
nicht-sattigbaren Verluste von etwa 30%.

Bemerkenswerterweise ldsst sich dieser Prozess sogar in einer Anordnung beobachten,
bei der ein und derselbe Impuls sowohl zur Anregung des Systems als auch zur Abtas-
tung der Polarisationsantwort verwendet wird. In diesem Szenario muss die Sattigung
bereits direkt wihrend der Anregung durch das elektrische Feld des Transienten
eintreten, was Polaritonen zu einem vielversprechenden séttigharen Absorber macht.
Um dieses Verhalten verstehen und die experimentellen Befunde interpretieren zu
konnen, wird im folgenden Kapitel ein neues, theoretisches Modell entwickelt und
vorgestellt. Dieses ist in der Lage, den beobachteten Zusammenbruch der ultrastarken
Licht-Materie-Kopplung korrekt zu beschreiben und so einen wichtigen Beitrag fiir

das detaillierte Verstandnis der experimentellen Ergebnisse zu leisten.
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4 Dynamik von Intersubband-Polaritonen unter intensiver THz-Anregung

4.4 Zeitabhangige Beschreibung von Intersubband-

Polaritonen

Ein genaues Verstandnis der Dynamik der Sattigung ist eine essenzielle Voraussetzung
fiir die praktische Anwendung ultrastark gekoppelter ISB-Ubergénge. Dieses setzt
ein theoretisches Modell voraus, welches sowohl die Materieanregung als auch das
elektrische Feld des Mikroresonators mit ihrer jeweiligen Zeitabhéngigkeit korrekt
beschreibt. Im Rahmen dieser Arbeit wurde daher die theoretische Beschreibung im
Rahmen der Hopfield-Theorie aus Abschnitt 4.1 so modifiziert, dass die Geometrie
eines spezifischen Resonators Beriicksichtigung findet. Eine dynamische Beschreibung
des Systems im Rahmen der Molekularfeldnéherung und des Dichtematrixforma-
lismus erweitert das vorgestellte Modell so, dass es auch die Zeitabhangigkeit von
elektrischem Feld und Materiepolarisation korrekt wiedergibt. Der folgende Ab-
schnitt stellt die notigen Uberlegungen dar und présentiert einen ersten Vergleich
von experimentellen sowie mithilfe des vorgestellten Modells numerisch berechneten
Daten.

4.4.1 Modell fiir die inhomogene Feldverteilung im Resonator

Wie bereits angesprochen, ist die Vakuum-Rabiaufspaltung von der Geometrie des
Resonators und dessen Feldverteilung abhidngig. Um diesen Aspekt ebenfalls kor-
rekt in die theoretische Beschreibung einzubeziehen, wurde das in Abschnitt 4.1
beschriebene Modell weiterentwickelt. Die rdumlich inhomogene Resonatormode wird
berticksichtigt, indem man das Volumen des Resonators in N gleiche Teilvolumina
unterteilt. Diese enthalten jeweils eine Materieanregung, welche mit ihrer spezifischen
Vakuum-Rabifrequenz (g ,, an die gemeinsame Feldmode gekoppelt ist. Durch die
einzelnen Qg ,, = p12E,/h wird beriicksichtigt, dass die Mode des Resonators an der
Stelle des Teilvolumens n eine lokale Feldstarke E,, aufweist. Der Hamilton-Operator

aus Gleichung 4.1 muss dann um die Summe iiber alle N Teilvolumina erweitert
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werden, wobei die Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren b und b’ zur korrekten
Normierung den Vorfaktor 1/v/N erhalten:

1 N
H:ﬁwcavaTa—i—NZthSBb b, +szm (b, +bl)(a+a') +hD(a + a')?
n=1

(4.9)

Dieser modifizierte Hamilton-Operator fiithrt zu einer Hopfieldmatrix M’, die sche-

matisch durch

2D + Wean s% ijg 2D S?N Q;jvﬂ
i wes 00 o 0 0 0
0 0 : 0 0 0
QR N QR N
: 0 0 w ’ 0 0 0
M = VN 5 i VN N a (4.10)
—2D - L TR 2D g, —o —2n
Qr.1 Qr.1
—% 0 0 0 s wisg 0 0
: 0 0 0 : 0 0
Ir, v 0 0 0 Or.v 0 0
TN /N —WISB

gegeben ist. Berechnet man die Eigenenergien F. als Eigenwerte dieser Matrix und
nimmt dabei den diamagnetischen Beitrag D als vernachliassigbar klein an, so erhalt

man fur den Resonanzfall w.,, = wisg einen Ausdruck der Form

1
E 1 2
% =, |wip + 2wisp <N > Q§M> , (4.11)

welcher den spektralen Abstand der Polaritonen am Antikreuzungspunkt angibt.
Der Vergleich mit dem Ergebnis fiir lediglich ein effektives Materiesystem (siehe
Gl. 4.7) zeigt, dass sich die Rabiaufspaltung als quadratisches Mittel tiber die
Rabifrequenzen g ,, der einzelnen Teilsysteme ergibt. Dies spiegelt auch die Tatsache
wider, dass sich trotz inhomogener Feldverteilung genau zwei Polaritonen mit einer
effektiven Vakuum-Rabifrequenz ausbilden. Es sei hier angemerkt, dass man fiir den
Spezialfall gleicher Kopplung aller Teilvolumina (also g, = Qg/ V/N) wie erwartet
den Fall einer einzelnen Materiemode aus Gleichung 4.7 erhélt. Der Vorteil der hier

eingefithrten Betrachtung liegt nun darin, dass die effektive Vakuum-Rabifrequenz mit
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4 Dynamik von Intersubband-Polaritonen unter intensiver THz-Anregung

der inhomogenen Feldverteilung des Resonators in Verbindung gebracht werden kann,
indem man die individuellen Q2 ,, mit der lokalen Feldstarke £, der Vakuummode

ausdrickt:

N

= gy (Tohe) = (Soosr) <e

Der Beitrag eines einzelnen Volumenelements zur Rabiaufspaltung des Ensembles
ist proportional zum Quadrat der lokalen elektrischen Feldamplitude im Resonator.
Stellen mit besonders grofler Feldiiberhohung tragen also stark zur Kopplung der
Teilsysteme bei, wahrend solche mit geringer Feldiiberh6hung nur einen geringen
Beitrag leisten. Gleiches gilt auch, wenn das elektrische Feld nicht allein durch die
Vakuummode bestimmt ist, sondern auch Beitrage eines externen Feldes beinhaltet.
Fir die im Rahmen dieser Arbeit beleuchtete Sattigung der ultrastarken Kopplung
durch hohe, externe Felder ist dieser Sachverhalt von besonderer Bedeutung. Durch
den iiberproportionalen Einfluss von Bereichen mit grofler Feldiiberhohung auf
die resultierende Kopplungsstarke ist bereits ein Zusammenbruch der ultrastarken
Kopplung zu erwarten, sobald in den Bereichen grofiter Feldamplitude eine Sattigung
des ISB-Ubergangs eintritt. Es ist also nicht mehr notig, das vollstindige Volumen
der Mehrfachquantentrogstruktur in Besetzungsinversion zu treiben, wie es beim
ungekoppelten ISB-Ubergang der Fall ist, was eine erhebliche Verringerung der
Sattigungsfeldstarke verspricht.

4.4.2 Dynamische Simulation der ultrastarken Kopplung

Die bisherigen Betrachtungen beziehen sich alle auf den statischen Gleichgewichtsfall
des ultrastark gekoppelten Systems, wobei eine Zeitabhangigkeit der Operatoren und
insbesondere der Einfluss eines externen treibenden Feldes auflen vor blieben. Gerade
diese Dynamik unter Anregung durch hochintensive THz-Impulse ist fiir die Beschrei-
bung von sattigharen Absorbern jedoch von essenzieller Bedeutung. Dies nicht zuletzt
auch, um experimentelle Befunde richtig einordnen und quantitative Vorhersagen
iiber das Verhalten neuer Strukturen treffen zu koénnen. Im Folgenden wird daher
das vorgestellte Modell im Rahmen der Molekularfeldnaherung weiterentwickelt und

das Materiesystem durch eine sattighare Dichtematrix beschrieben.
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4.4 Zeitabhdngige Beschreibung von Intersubband-Polaritonen

Ausgehend vom Hamilton-Operator Gl. 4.1 lasst sich die Zeitentwicklung eines
Operators X durch die Heisenbergsche Bewegungsgleichung

ax i

7 [H, X (t)] (4.13)
ausdriicken [Sch07], welche die Zeitableitung von X (¢) mit dem Kommutator von X
mit dem Hamiltonoperator H verkniipft. Da grundsétzlich das gesamte, quanten-
mechanische Ensemble im Rahmen der Molekularfeldnaherung beschrieben werden
soll, werden im weiteren Verlauf der Diskussion die Erwartungswerte o = (a) und
f = (b) betrachtet. Der Realteil des Erwartungswerts « lasst sich als elektrische
Feldamplitude im Resonator interpretieren und durch Losen des Kommutators in
Gleichung 4.13 zu

aat& = —lWeava — 1B + %) + E(t) — vear — 20D (a0 + ) (4.14)
angeben. Das elektrische Feld oszilliert mit der Eigenfrequenz w.,, des Resonators
und wird iiber die Vakuum-Rabifrequenz (2g durch den Realteil der Polarisation
des Materiesystems [ getrieben. Der zusatzliche treibende Term £(t) erlaubt eine
Anregung des Resonatorfeldes durch das elektrische Feld des eingestrahlten THz-
Impulses. Die Démpfungskonstante ~. fithrt eine phanomenologische Dampfung ein,
die strahlende und nichtstrahlende Verluste des Resonators berticksichtigt.

Um das Séttigungsverhalten und die Dynamik des ISB-Ubergangs korrekt in das
Modell zu implementieren, wird das Zwei-Niveau-System erneut im Rahmen des Dich-
tematrixformalismus beschrieben, welcher bereits in Abschnitt 3.5 eingefiihrt wurde.
Im Gegensatz dazu verwendet das Modell der ultrastarken Kopplung jedoch das in
Gl. 4.14 beschriebene Feld des Resonators als treibendes Feld. Die Gleichungen 3.17
und 3.18 lassen sich damit fiir das gekoppelte System ausdriicken durch:

0 i . . P22

o= iQR(OK +a")(p12 — pia) + T (4.15)

0 . [ «

P12 = wisspry + §QR(06 + o) (p11 — p22) — /;23, (4.16)
und

0 0

— = ——011. 4.17

8tp22 (%Pn ( )

93
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Identifiziert man die ISB-Polarisation § mit dem Auferdiagonalelement po der
Dichtematrix, so erhédlt man drei gekoppelte Differenzialgleichungen, welche die
Dynamik des gekoppelten Systems aus Licht- und Materiemode beschreiben. Die
hergeleiteten Gleichungen erlauben weiterhin eine elegante Beriicksichtigung der inho-
mogenen Feldverteilung des Resonators. Ist die effektive Vakuum-Rabifrequenz Qg
des Systems bekannt (z.B. aus dem Experiment), so kann man fiir jedes Teilvolumen
des Resonators n eine eigene Dichtematrix p,, definieren, welche iiber die Frequenz
Qg an die Feldmode o gekoppelt ist. Die einzelnen g ,, kénnen gemafl Gl. 4.12
mittels der lokalen Felder E,, durch Qg ,, = Qf;ff% ausgedriickt werden. Ergénzt man
Gleichung 4.14 entsprechend um die Summe tiber alle N Beitriage zur Polarisation, so
erhélt man schliellich einen Ausdruck fiir das elektrische Feld im Resonator, welcher

die lokal unterschiedlich starke Kopplung an die ISB-Resonanz berticksichtigt:

N
Q(t) = —iwcayer — i Z OQrn (P12 + pra2) + E() = vea — 20D (o + a7) (4.18)
n=1
Das elektrische Feld im Resonator wird mit einer Phasenverschiebung von 7/2 ins
Fernfeld abgestrahlt, wo es schlielich als Superposition mit dem anregenden Feld £(t)
gemessen wird. Das reflektierte Feld, welches schlussendlich mit den experimentellen
Daten verglichen werden kann, l4sst sich daher durch e(t) = £(t) — ka(t) ausdriicken,
wobei die Konstante k ein Mafl fiir die Stiarke der Ankopplung an das Fernfeld
darstellt.
Die numerische Losung dieser Differenzialgleichungen erlaubt einen detaillierten
Einblick in die mikroskopische Dynamik sowohl des ISB-Ubergangs als auch des
elektrischen Feldes im Resonator. So ist das vorgestellte Modell in der Lage, den in
Abschnitt 4.3 beschriebenen Zusammenbruch der ultrastarken Kopplung quantitativ
zu reproduzieren. Hierfiir wurden die Parameter Q% = 0,17 THz, T} = 2,5 ps und
Ty = 1,5 ps aus den experimentellen Reflexionsspektren bestimmt und die bekannten
Werte fir <58 = 27THz und %2> = 2,7THz verwendet. Die fiir steigende Feld-
starken berechneten Reflexionsspektren sind in Abb. 4.5d dargestellt und zeigen
eine hervorragende Ubereinstimmung mit den experimentell gemessenen Spektren.
Ahnlich wie im Experiment sinkt zunéchst der Kontrast zwischen den beiden Minima
und der spektrale Abstand verringert sich. Ab etwa 70% der maximalen Feldstérke
sind die Polaritonen kaum mehr getrennt wahrnehmbar bis schliefSlich die ultrastarke

Kopplung bei der héchsten Feldstarke vollstandig zusammenbricht.
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4.5 Hochfelddynamik von Intersubband-Polaritonen

Wie die experimentellen und theoretischen Befunde erwarten lassen, ist die dy-
namische Antwort des Systems unter Anregung durch hochintensive, ultrakurze
THz-Impulse von kohirenter Polarisationsdynamik des ISB-Ubergangs geprigt, wel-
che zu einem Verschwinden der Vakuum-Rabifrequenz fithrt. 2D-THz-Spektroskopie
(sieche Abschnitt 2.5) erlaubt es, kohédrente und inkohdrente Beitrage zu dieser Dyna-
mik getrennt auf Subzyklen-Zeitskalen zu beobachten und liefert so bisher unbekannte

Einblicke in das nichtlineare Verhalten von ISB-Polaritonen.

4.5.1 Zweidimensionale THz-Spektroskopie an Intersubband-
Polaritonen

Die Probe wurde fiir die Messungen wiederum in Reflexionsgeometrie (siehe Abb. 4.4)
in einen Helium-Kryostaten eingebaut und auf 10 K gekiihlt. Das extrahierte Feld
Exw(t, 7), normiert auf den Maximalwert von E4(t), ist fir eine Spitzenfeldstérke des
anregenden Feldes von 1,1kV cm™! in Abb. 4.6a als Funktion der Verzégerungszeiten
t und 7 gezeigt. Die nichtlineare Antwort ist fiir Zeiten, zu denen der zweite Impuls
mit der Polarisation des ersten zeitlich tiberlappt (d.h. ¢ > 0 und zugleich ¢ + 7 > 0)
entlang beider Zeitachsen stark moduliert. Dies ist bereits ein erstes Anzeichen
dafiir, dass die Sattigung des Systems von koharenten Prozessen dominiert wird.
Wie zu erwarten, ist die nichtlineare Antwort fiir 7 = 0, wenn also beide Impulse
gleichzeitig auf die Probe treffen, maximal. Vor allem entlang der ¢-Achse zeigt
das Signal eine ausgepragte Schwebung mit einer Periode von etwa 3ps. Diese
Interferenz ist Ausdruck der nichtlinearen Polarisation der beiden Polaritonen, welche
zu Interferenzmustern in der zweidimensionalen Feldkarte fiihrt.

Die in Abschnitt 4.4.2 entwickelte dynamische Theorie bestéitigt die experimentellen
Ergebnisse hervorragend. In Abb. 4.6b ist das Ergebnis einer Simulation gezeigt, bei
der die gekoppelten Differenzialgleichungen 4.15-4.18 fiir die einzelnen Beitrage aa (1),
ag(t,7) und ap(t, 7) der treibenden Felder E(t,7) = Ea(t), E(t,7) = Ep(t — 7) und
E(t,7) = Ea(t) + Ep(t — 7) numerisch gelost wurden. Wie im Experiment zeigt sich
in der Simulation eine Modulation des Feldes entlang beider Zeitachsen. Auch die
Schwebung der beiden Polaritonen ist in Form der Interferenzmuster im abgestrahlten

Feld quantitativ durch die Rechnung wiedergegeben.
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Abbildung 4.6: 2D-THz-Spektroskopie von Intersubband-Polaritonen.

a, Farbcodierte Darstellung des emittierten Feldes Eni, = Eap — €4 — Ep als Funktion
der Verzégerungszeiten ¢ und 7 bei einer Spitzenfeldstirke von 1,1kV ecm ™. Das Feld
ist auf das Maximum &p der reflektierten Wellenform £, normiert. b, Nichtlineare
Antwort der Probe, simuliert mit dem semiklassischen Modell aus Abschnitt 4.4.2.

Die unterschiedlichen Beitrédge zu diesem nichtlinearen Signal kdnnen mithilfe einer
zweidimensionalen Fourier-Analyse in der Frequenzdoméne unterschieden werden.
Das durch numerische Fourier-Transformation aus Exi,(t, 7) gewonnene, normierte
Amplitudenspektrum gNL(Vt, v;) ist in Abb. 4.7a gezeigt. Man erkennt fiinf klar
getrennte Signaturen, welche entlang v, um die Frequenz vigg = 2,7 THz des ISB-
Ubergangs zentriert sind und sich verschiedenen, nichtlinearen Prozessen zuordnen
lassen. Die Anrege-Abtast-Signale (PP) bei v, = 0 THz und v, = —2,7 THz sind inko-
hirenter Natur und stammen von einer inkohirenten Besetzung des ISB-Ubergangs.
Diese fiihrt zu einer reduzierten Oszillatorstiarke und folglich einer spektral leicht
verschobenen Position der Polaritonen, die sich in der nichtlinearen Antwort manifes-
tiert. Des Weiteren erkennt man ausgepragte, koharente Vier-Wellen-Mischsignale
bei v, = 2,7THz und v, = —5,4 THz sowie sogar ein Sechs-Wellen-Mischsignal bei
v, = 5,4 THz, welche von einer nichtlinearen Dynamik der Polarisation verursacht

werden.
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Die beschriebenen Signale weisen bei genauer Betrachtung eine zusatzliche Substruk-
tur auf. Jede Signatur unterteilt sich in die dominanten, einzelnen Beitriage von
unterem und oberem Polariton, die von einer Wechselwirkung der THz-Impulse mit
lediglich einem der beiden Polaritonen stammen. Zusétzlich erkennt man aber noch
Mischterme, deren Liouvillepfade Frequenzen beider Polaritonen enthalten und bei
den koharenten 4WM- und 6WM-Signalen besonders ausgepragt sind. Mit den zu den
Polaritonen gehérenden Quasi-Wellenvektoren k% = (v;,0) und k% = (v;,—v5) (j €

—.

{LP,UP}) ldsst sich die Signatur mit dem Quasi-Wellenvektor k.. = (vyp, —vrp)

mix
-

roter Pfeil in Abb. 4.7a) durch den Liouvillepfad kL. = KEP + EVP — k4P ausdriicken.
mix B A A
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GeméfB den Uberlegungen aus Kapitel 2.5.2 entspricht dieser Pfad einer nichtlinearen

Polarisation P!

mix?

die mithilfe der spektralen Amplituden €4 1p, £a,up und Eprp zu

P = x®(vup, vp, —I/LP)ELUPEA,LPSB,LPeQmVUPte_Qm”LPtGQMVLP(t_T) (4.19)
angegeben werden kann. Die beispielhaft herausgegriffene Signatur in der nichtli-
nearen Antwort des ultrastark gekoppelten Systems kann folglich nur existieren,
wenn das nichtlineare Tensorelement X(S)(I/Up, vp, —vLp) nicht verschwindet. Da
x® (vup, vLp, —vLp) von beiden Frequenzen vyp und vpp abhingt, setzt das Auftreten
der Mischsignale eine Beteiligung beider Resonanzen voraus. Damit ist die Beobach-
tung der Mischterme in der nichtlinearen Antwort der Probe ein direkter Beweis fiir
eine nichtlineare Wechselwirkung der Polaritonen unter intensiver Anregung.

Dem Auftreten der Wechselwirkungssignaturen liegt der sittigbare ISB-Ubergang
zugrunde. Wird dieser durch Absorption eines Photons mit der Frequenz des einen
Polaritons angeregt, so beeinflusst die damit einhergehende verringerte Oszillator-
stirke des ISB-Ubergangs auch die Resonanz des anderen Polaritons in spektraler
Position und Amplitude. Zudem weist die induzierte Polarisation des ISB-Ubergangs
eine nichtlineare Mischung der Frequenzen beider Polaritonen auf, was das Auftreten
der Mischterme insbesondere bei den kohérenten Beitrdgen zum nichtlinearen Signal
erklart.

Die Signaturen im 2D-Amplitudenspektrum werden vollstandig durch das theoretische
Modell bestatigt. Abb. 4.7b zeigt die Frequenzdarstellung der simulierten Daten aus
Abb. 4.6b, welche quantitativ die relativen Amplituden der individuellen Signaturen
korrekt wiedergibt. Wie im Experiment zerfallen die einzelnen Maxima hauptsachlich
in die Anteile der beiden Polaritonen, zeigen aber auch die Beitrage der Mischterme.
Das sattigbare Zwei-Niveau-System fithrt also auch im numerischen Modell zur
nichtlinearen Wechselwirkung zwischen den Polaritonen, was den Ursprung der
experimentell beobachteten Nichtlinearitédten in der Séttigung des ISB-Ubergangs
bestéatigt.

Die Beobachtung der nichtlinearen Wechselwirkung zwischen den Polaritonen und
insbesondere der kohédrenten Beitrdge der Polarisation zeigt einmal mehr das grofie
Potenzial der 2D-THz-Spektroskopie, die es erlaubt, die mikroskopischen Wechsel-
wirkungen in der Probe anhand der einzelnen, nichtlinearen Signale eindeutig zu

identifizieren.
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4.5.2 Mikroskopische Analyse der Polaritondynamik

Die zweidimensionale Fourier-Analyse der gewonnenen Daten erlaubt es, die ein-
zelnen Beitrage zum gesamten, nichtlinearen Signal zu trennen und den jeweiligen
Wechselwirkungen zuzuordnen. Dartiber hinaus bietet sie jedoch auch die Moglich-
keit, die Dynamik dieser Prozesse in der Zeitdoméne zu betrachten, indem mittels
geeigneter Bandpassfilter einzelne Signale herausgegriffen und in die Zeitdoméne
zuriick transformiert werden.

Um die Dynamik des Anrege-Abtast-Signals bei v, = 0 THz zu untersuchen, wurde
ein zweidimensionaler Bandpass mit einer Breite von 1,6 THz um die Zentralfrequenz
des Signals gelegt und das so gefilterte Frequenzspektrum invers Fourier-transformiert.
Das so erhaltene elektrische Feld ist in Abb. 4.8a als Funktion der Verzdgerungszeiten
t und 7 gezeigt. Bei dem dargestellten Signal handelt es sich um den inkohérenten
Beitrag der Population des ISB-Ubergangs zum nichtlinearen Signal. Es entsteht,
wenn der anregende THz-Impuls (B) eine Population erzeugt und diese von Impuls
A abgefragt wird. Jener Beitrag zum Signal mit vertauschten Rollen der Impulse A
und B ist hier aufgrund der Auswahl des Frequenzfensters nicht gezeigt. Der zeitliche
Verlauf entlang der 7-Achse stellt ein Maf fiir die Population dar und gibt damit die
inkohérente Dynamik des sdttigbaren Absorbers wieder.

Diese lasst sich am besten anhand eines Schnittes durch die zweidimensionale Feld-
verteilung entlang der 7-Achse fiir eine feste Verzogerungszeit von ¢t = 1,4 ps beob-
achten, wie er in Abb. 4.8b als rote Kurve gezeigt ist. Der steile Anstieg fiir Zeiten
—1ps < 7 < 0,8ps rithrt von der Anregung der ISB-Population durch den intensiven
THz-Impuls. Der folgende Zerfall ist dominiert von der Relaxation der Population mit
der charakteristischen Lebensdauer von 2,5 ps, wobei eine weitere, schnellere Dynamik
dem Zerfall iiberlagert ist. Diese ist auf den periodischen Austausch von Energie
zwischen Materie und Resonatormode zuriickzufiithren und fiihrt folglich zu einer
periodischen Entleerung und Bevélkerung des oberen Niveaus des ISB-Ubergangs
mit einer Rate von 2{2i. Dies manifestiert sich insbesondere in der Schulter des
Anrege-Abtast-Signals bei 7 = 3,6 ps, wenn bereits der erste Rabi-Zyklus vollendet
und die Besetzung des ISB-Ubergangs teilweise wiederhergestellt ist. Aufgrund des
Zerfalls der Population und vor allem der Dephasierung der Polarisation ist dieses
Merkmal jedoch nur schwach ausgepriagt. Die blaue Kurve in Abb. 4.8b zeigt das

gleichermaflen analysierte Anrege-Abtast-Signal der numerisch simulierten Spektren.
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Abbildung 4.8: Zeitentwicklung des Anrege-Abtast-Signals. a, Normierte
inverse Fourier-Transformation Epp(t,7) des Anrege-Abtast-Signals bei (14, v,) =
(2,7 THz,0 THz) aus Abb. 4.7a in einem Frequenzfenster von 1,6 THz als Funktion
der Verzogerungszeiten ¢t und 7. b, Rote Kurve: Schnitt durch Epp(t, 7) entlang der
7-Achse bei einer Verzogerungszeit ¢t = 1,4 ps (gelbe Strichlinie in a) als Funktion
der relativen Verzogerungszeit 7. Die blaue Kurve wurde auf gleiche Weise aus dem
simulierten Spektrum von Abb. 4.7b gewonnen.

Auch diese Kurve zeigt den wechselseitigen Energieaustausch zwischen Population
und Resonatormode und zeichnet die experimentellen Daten nahezu vollstéandig nach,
was nochmals unterstreicht, wie gut Theorie und Experiment iibereinstimmen.

Die hervorragende Ubereinstimmung theoretischer und experimenteller Daten erlaubt
einen tieferen Einblick in die Dynamik des ultrastark gekoppelten Systems. Neben
dem elektrischen Feld des Resonators, das im Verlauf der Diskussion zum Vergleich
mit den Messdaten diente, liefert die Losung der gekoppelten Differenzialgleichungen
zusétzlich die Population des ISB-Ubergangs. Somit steht die vollstandige Information
iiber die Dynamik des betrachteten Systems zur Verfiigung. In Abb. 4.9a sind
die Ergebnisse der Simulation unter Anregung mit moderater Feldstérke, welche
noch zu keiner vollstdndigen Sattigung fithrt, als Funktion der Verzogerungszeit
t zusammengefasst. Die rote, gestrichelte Kurve zeichnet die Feldeinhiillende des

anregenden THz-Impulses nach, welche bei ¢t = —0,8 ps ihr Maximum erreicht.
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Abbildung 4.9: Simulation der Anregungsdynamik des sattigbaren Absor-
bers. Die THz-Wellenform (rote Strichlinie: Feldeinhiillende) regt im Resonator ein
elektrisches Feld an (rote Linie: Feldamplitude), welches eine ausgepragte Schwebung
mit der Vakuum-Rabifrequenz als Funktion der Verzogerungszeit ¢ zeigt. Dieses Feld
koppelt an den ISB-Ubergang und regt eine Besetzung des oberen Niveaus an (blaue
Kurve, pg). a, Anregung mit geringer Spitzenfeldstérke. Die schwarze Strichlinie
stellt eine numerisch angepasste Fehlerfunktion zur Bestimmung der Anregungsdy-
namik dar. b, Anregung mit einer Spitzenfeldstérke, die zur Gleichbesetzung des

ISB-Ubergangs fiihrt.

Dieses Feld regt die Mode des Resonators an und der Betrag des elektrischen Feldes
(rote Linie) steigt stark an, bis er bei ¢ = —0,4ps sein Maximum erreicht. Die
Energie des elektrischen Feldes im Resonator wird durch Absorption in die Besetzung
des ISB-Ubergangs (blaue Kurve) iibertragen, die bei 0,7 ps ihr Maximum erreicht.
Dieses Maximum geht nahezu zeitgleich mit einem Minimum der Feldamplitude
einher. Die zu diesem Zeitpunkt vorliegende Population ist fiir das Auftreten des
Anrege-Abtast-Signals aus Abb. 4.8b verantwortlich, welches zusammen mit der
Population ein Maximum annimmt.

Ab diesem Zeitpunkt kehrt sich der Ablauf um und die Energie flieft durch stimulierte
Emission wieder in das elektrische Feld zuriick, wobei die Population ab- und das
Feld aufgebaut wird. Der schnelle Abbau der Population zugunsten des elektrischen
Feldes manifestiert sich in dem ebenso raschen Zerfall des Anrege-Abtast-Signals,
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nachdem dieses sein Maximum erreicht. Nach Abschluss eines Rabi-Zyklus bei einer
Verzogerungszeit von t = 3,6 ps ist ein Teil der urspriinglichen Population des ISB-
Ubergangs wiederhergestellt und der Vorgang beginnt von neuem. Aufgrund der
Dephasierung des Systems sowie der Verluste von Resonator und ISB-Ubergang ist
in den experimentellen Daten lediglich der erste Zyklus der Rabi-Oszillation gut
erkennbar.

Die Dynamik der Anregung lésst sich mithilfe einer Gauflschen Fehlerfunktion
ermitteln, welche numerisch an den simulierten Verlauf der Population angepasst
wird. Eine solche Anpassung ist als schwarze Strichlinie in Abb. 4.9a gezeigt und
ergibt eine volle Halbwertsbreite der zugehorigen Gauf-Funktion von 0,9 ps. Da
die Sattigung des Absorbers durch den Zusammenbruch der ultrastarken Kopplung
verursacht wird und dieser direkt mit der Besetzung des ISB-Ubergangs verkniipft
ist, dient diese Zeitdauer als Maf fiir die Reaktionszeit des séttigbaren Absorbers.
Fir die hier diskutierte, schwache Anregung bleibt die ultrastarke Kopplung von
Licht und Materie erhalten, sodass der Rabi-Zyklus wie beschrieben ablaufen kann
und ein periodischer Austausch der Energie iiber Zeitskalen der Dephasierungszeit
moglich wird. Ist die Feldstarke der anregenden THz-Impulse jedoch so hoch, dass sie
zu einer Besetzungsinversion des ISB-Ubergangs fiihrt, so dndert sich die Dynamik
vollstandig, wie in Abb. 4.9b zu sehen ist. Bei einer zehnmal héheren Feldstarke
als in Teilbild a erreicht das Zwei-Niveau-System kurz nach der Anregung nahezu
Gleichbesetzung und die ultrastarke Licht-Materie-Wechselwirkung bricht vollsténdig
zusammen. In der Folge ist auch der Energieaustausch zwischen Resonatormode und
ISB-Ubergang stark unterdriickt und eine Rabi-Oszillation wie im Fall schwacher
Anregung kommt nicht zustande. Vielmehr ist die Dynamik von Resonatormode und
Population von Dampfung bzw. Relaxation dominiert.

Die beiden vorgestellten Félle definieren auch die Betriebspunkte des vorgeschlage-
nen sattigbaren Absorbers. Im Fall schwacher Anregung (a) erlaubt die ultrastarke
Licht-Materie-Kopplung eine Absorption an den Resonanzfrequenzen der Polari-
tonen und einen effizienten Energietransfer zum Materiesystem. Uberschreitet die
anregende Feldstérke jedoch die Séttigungsfeldstarke (b), so wird die Licht-Materie-
Wechselwirkung unterdriickt und die Absorption der Polaritonen verschwindet. Der
Ubergang von absorbierendem in den geséttigten Zustand erfolgt innerhalb von ledig-
lich 0,9 ps, was die vorgestellten ISB-Polaritonen zu vielversprechenden séttigharen

Absorbern zur Generation von Pikosekunden-Wellenformen aus QCLs macht.
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4.5.3 Vergleich der Sattigungsfeldstarken

Die vorgestellten experimentellen Befunde und numerischen Simulationen zeigten,
dass ISB-Polaritonen schnelle und ausgesprochen effiziente séttigbare Absorber dar-
stellen. Die geringen Verluste im gesédttigten Zustand ermoglichen insbesondere
den Einsatz in QCLs mit geringer Verstarkung, wo nicht-séttighare Verluste beson-
ders problematisch sind. Uber diese vorteilhaften Eigenschaften hinaus erlaubt die
ultrastarke Kopplung an die resonante Mode des plasmonischen Resonators eine
deutliche Verringerung der Sittigungsfeldstirke des ISB-Ubergangs.

Fiir einen quantitativen Vergleich mit den Ergebnissen der ungekoppelten Mehrfach-
quantentrogstruktur wurde in einer Messreihe die nichtlineare Antwort der Probe
gemessen und dabei systematisch die Spitzenfeldstéirke der anregenden THz-Impulse
zwischen 0,34kV cm~! und 14kV ecm™! variiert. Als quantitatives Maf fiir die Stérke
der nichtlinearen Antwort dient die in einem Frequenzfenster von 1,0 THz Breite
um die jeweilige Zentralfrequenz integrierte Amplitude des Anrege-Abtast-Signals
((vt,v7) = (8B, —visg)) und des Vier-Wellen-Mischsignals ((vy, ;) = (s, VisB))
(siche Abb. 4.7).

In Abb. 4.10 ist die so gewonnene, integrierte Amplitude des Anrege-Abtast-Signals
(Teilbild a) sowie des Vier-Wellen-Mischsignals (Teilbild b) als Funktion der Spit-
zenfeldstiarke und Spitzenintensitat eines anregenden THz-Transienten als rote Linie
dargestellt. Beide Kurven steigen zunachst mit der Feldstérke stark an und erreichen
bei 1,7kV em™! ein scharfes Maximum. Bei dieser Spitzenfeldstirke bricht die ul-
trastarke Kopplung bei der Anregung mit zwei Impulsen zusammen und die relative
Anderung zwischen der Anregung mit nur einem Impuls und mit zwei Impulsen
gleichzeitig ist maximal. Folglich erreicht auch die nichtlineare Antwort der Probe bei
dieser Spitzenfeldstirke ein Maximum. Eine weitere Steigerung der Spitzenfeldstirke
fiihrt lediglich zu einer kleineren relativen Anderung und damit zu einer Verringerung
der nichtlinearen Antwort, da maximal eine Gleichbesetzung des ISB-Ubergangs
erreicht werden kann. Da das ausgepragte Maximum der nichtlinearen Antwort
durch den Zusammenbruch der ultrastarken Kopplung verursacht und damit di-
rekt die Stérke der Licht-Materie-Wechselwirkung beeinflusst wird, sind sowohl das
kohéarente Vier-Wellen-Mischsignal als auch das inkohérente Anrege-Abtast-Signal

gleichermaflen betroffen und verlieren an Amplitude.
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Abbildung 4.10: Vergleich der Sattigungsfeldstiarken. Verlauf der integrierten
Maxima in der Frequenzdoméne des a, Anrege-Abtast-Signals sowie b, Vier-Wellen-
Mischsignals des ultrastark gekoppelten séttigbaren Absorbers (rot, Pol.) als Funktion
der Spitzenfeldstirke (untere Achse) und der Spitzenintensitit (obere Achse) eines
einzelnen Impulses. Dazu wurden die jeweiligen Maxima im 2D-Amplitudenspektrum
(siche Abb. 4.7) in einem Frequenzfenster von 1,0 THz Breite integriert. Die blaue
Kurve (ISB) dient dem Vergleich zum Verhalten des ungekoppelten ISB-Ubergangs
und ist aus Abb. 3.5 entnommen.

Die zum Vergleich in Abb. 4.10 eingezeichnete, integrierte nichtlineare Antwort des
reinen ISB-Ubergangs (blaue Linie) wurde bereits in Kapitel 3.4.2 umfassend disku-
tiert. Sie zeigt einen grundsétzlich dhnlichen Verlauf wie die der ISB-Polaritonen,
erreicht ihr Maximum jedoch erst bei einer etwa zehnmal héheren Spitzenintensitét.
Diese starke Reduktion der Sittigungsintensitit gegeniiber dem reinen ISB-Ubergang
beruht dabei allein auf der ultrastarken Licht-Materie-Kopplung und demonstriert
so den grofien Vorteil, den die ultrastarke Kopplung fiir die Verwendung von Mehr-
fachquantentrogstrukturen als séttighare Absorber bietet.

Eine weitere erhebliche Verringerung der Séattigungsfeldstérke lasst sich durch die
angepasste Wahl des ISB-Ubergangs erreichen. Wie bereits in Abschnitt 3.5.3 ange-
sprochen, erzeugt die in dieser Arbeit vorgestellte THz-Quelle hochintensive, spektral

breitbandige THz-Impulse, deren iiberwiegendes spektrales Gewicht im Bereich von
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1,5 THz liegt. Folglich tragt auch nur ein geringer Teil der Impulsenergie zur Satti-
gung bei und die notigen Sattigungsfeldstirken sind entsprechend hoher, als es fiir
eine vollstdndig resonante Anregung der Probe der Fall wére. Simuliert man mithilfe
des vorgestellten Modells die Sattigung der Probe unter Anregung mit einem auf die
Zentralfrequenz des Systems abgestimmten, 4 ps langen Impuls, so verringert sich die
Spitzenfeldstarke um etwa einen Faktor 10 gegeniiber den experimentellen Werten.
Die vorgestellten polaritonischen séttigbaren Absorber erfordern also Feldstéirken
von wenigen 100V ecm ™! um vollstindig geséttigt zu werden.

Diese Feldstérken sind mittels moderner, leistungsfahiger THz-QCLs [Wanl5, Wan17]
bereits heute erreichbar und dirften, angesichts des raschen, technologischen Fort-
schritts auf diesem Gebiet [Vit15], wohl schon bald tibertroffen werden. Zudem
zeichnet sich der séttighbare Absorber auf Basis von [SB-Polaritonen durch geringere,
nicht-séittigbare Verluste von lediglich 30% gegeniiber 50% [Keil6b| beziehungsweise
80% [Hof10] in bisherigen Demonstrationen aus.

Die vorgestellte Dynamik der ISB-Polaritonen erlaubt eine Modulation der optischen
Antwort des Systems innerhalb von 0,9 ps, was einer vollstandigen Sattigung auf
Zeitskalen weniger Oszillationsperioden der optischen Tragerwelle entspricht. Diese
ultraschnelle Sattigungsdynamik unterstiitzt somit Impulsdauern von etwa 1ps und
erlaubt so die Generation erheblich kiirzerer Impulse als Verfahren, die auf aktiver
Modenkopplung beruhen. Die erreichbaren Impulsdauern kénnen, bei passender
Auslegung des Absorbers, sogar wesentlich kiirzer ausfallen, als die Abschatzung iiber
die Reaktionszeit des Absorbers nahelegt. Da lediglich jene cw-Moden des Lasers
zusatzlichen, ultraschnell modulierbaren Verlusten unterliegen miissen, die auch die
grofite Verstarkung erfahren, reicht bereits die geringe Bandbreite des vorgeschlagenen
Absorbers aus, um den gepulsten Betrieb gegentiber dem cw-Betrieb zu bevorzugen.
Der séattighare Absorber kann somit auch in Kombination mit erheblich grofieren
Verstarkungsbandbreiten Verwendung finden als die Absorptionsbandbreite nahelegt
und ermoglicht so Impulse mit lediglich einzelnen Schwingungszyklen der Tragerwelle
innerhalb der vollen Halbwertsdauer der Intensitatseinhiillenden.

Der Grundzustand des Absorbers stellt sich nach etwa 2,5 ps wieder ein, was aus-
reichend schnell ist, um den cw-Betrieb trotz kurzer Verstarkungs-Relaxationszeit
des QCL effektiv zu unterdriicken. Dariiber hinaus verspricht die lange Koharenz-
zeit von 1,5 ps des Systems auch eine Verwendung zur kohdrenten Impulsformung,

was mit einer erheblichen Verbesserung der Effizienz gegeniiber vollstiandig inko-
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‘ Texc Tl TQ* Esat Etheo
ISB | 0,3ps 5ps 22ps 11kVem™' 1kVem™!
USC [ 09ps 2,5ps 1,5ps 34kVem™ 0,3kVem™!

Tabelle 4.1: Vergleich von ungekoppelten und ultrastark gekoppelten ISB-
Ubergingen. Die Tabelle vergleicht die wichtigsten Parameter von ungekoppelten
(ISB) und ultrastark an das Lichtfeld (USC) gekoppelten ISB-Ubergingen. Ti,.
beschreibt dabei die Zeitdauer bis zur Sattigung des Absorbers, 77 die Populati-
onslebensdauer und 73 die Dephasierungszeit. Fg, entspricht der experimentell
bestimmten und FEjy,e, der unter resonanter Anregung simulierten Sattigungsfeldstér-

ke.

hiarenten Ansitzen einhergeht [Kal99]. Ein Vergleich von ultrastark gekoppelten
und ungekoppelten ISB-Ubergéingen (siche Tabelle 4.1) unterstreicht nochmals den
entscheidenden Vorteil, der mit der Verwendung polaritonischer Absorber einher-
geht. Nicht nur verringert sich die notige Sattigungsfeldstarke auf rund ein Drittel,
auch die Relaxationszeit ist durch die ultrastarke Kopplung deutlich verkiirzt, was
vor dem Hintergrund sehr kurzer Verstarkungs-Relaxationszeiten in QCLs einen
erheblichen Vorteil bietet. Die im Vergleich zum ungekoppelten ISB-Ubergang lin-
gere Anregungszeit des ultrastark gekoppelten Absorbers lasst sich kompensieren,
indem beispielsweise die Kopplungsstarke von Licht und Materie durch eine hohere
Dotierung oder verkleinertes Modenvolumen des Mikroresonators vergroflert wird.

ISB-Polaritonen ebnen so den Weg fiir neuartige, elektrisch gepumpte THz-Quellen
auf der Basis von Halbleiter-Heterostrukturen, welche in vielen Bereichen der Wissen-
schaft, aber auch der Spektroskopie [Conl12, Con19b] und Dateniibertragung [Fed10]

Anwendung finden kénnen.
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Kapitel

Hochfeldspektroskopie an

Quantenkaskadenlasern

Ultrakurze THz-Impulse aus modengekoppelten QCLs verlangen nach optimal ange-
passten sattigbaren Absorbern, wie sie in den vorherigen Abschnitten beschrieben
und umfassend charakterisiert wurden. Das aktive Medium des QCL spielt jedoch
eine mindestens ebenso grofie Rolle, definiert es doch fiir die Dynamik wichtige
Parameter wie beispielsweise die Verstiarkungs-Relaxationszeit. In bestehenden Verof-
fentlichungen wurden bereits Ansétze demonstriert, die diesen wichtigen Parameter
im Rahmen von THz-Anrege-Abtast-Experimenten experimentell zugénglich ma-
chen [Kro07, Gre09, Bacl6, Derl8|. Dabei kamen stets verhaltnisméBig geringe
Spitzenfeldstirken der THz-Impulse zum Einsatz, die die Verstiarkung des QCL nicht
vollstandig séttigen konnten. So zeigte die gemessene Verstarkungs-Relaxationszeit
eine Abhéangigkeit von der verwendeten THz-Feldstérke.

In einer alternativen Demonstration [Marl7b] nutzen die Autoren eine zusétzliche
Modulation der elektrischen Vorspannung mit ns-Spannungsimpulsen in Phase mit der
Wiederholrate der abtastenden THz-Impulse und beobachten so den sich aufbauenden
Impulszug, welcher phasenstarr zum eingestrahlten THz-Feld ist. Dieser Impulszug
sattigt die Verstarkung des QCL auf den Wert der Verluste des Resonators, was mit
einem folgenden THz-Impuls abgetastet werden kann. Dieses Verfahren erfordert
nicht nur aufwendige, zusétzliche Elektronik, sondern erlaubt auch keine Beobachtung

der Dynamik am frei laufenden QCL.
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Theoretische [Kaz71, Jonl6] und experimentelle Arbeiten [Eic02] im mittel-infraroten
Spektralbereich zeigten zudem, dass der Transport von Elektronen durch die Halb-
leiter-Heterostruktur teilweise auf kohdrenten Mechanismen beruht, die jedoch im
Frequenzbereich weniger THz und an aktiv emittierenden (QCLs bislang noch uner-
forscht sind.

Vor dem Hintergrund der Bedeutung dynamischer Prozesse in QCLs fiir die Erzeugung
ultrakurzer THz-Impulse und der bislang unvollstandigen Datenlage zu diesem Thema
erscheint es sinnvoll, auch das aktive Medium von QCLs in den Fokus von Hochfeld-
Experimenten zu riicken. Daher stellt das folgende Kapitel erste experimentelle
Ergebnisse der Untersuchung von QCLs mittels 2D-THz-Spektroskpie vor und zeigt
so einen Weg auf, der umfassende Einblicke in die elektronische Dynamik von QCLs
bietet.

Erste Transmissionsexperimente demonstrieren die Verstarkung der THz-Impulse im
aktiven Medium und beweisen die vollstdndige Séattigung der Verstarkung durch die
verwendeten THz-Impulse. AnschlieBende Experimente mittels 2D-THz-Spektrosko-
pie geben Einblick in die vollstandige, nichtlineare Dynamik des vorgespannten QCL.
Eine Extraktion der Verstarkungs-Relaxationszeit als Funktion des Stroms durch
den QCL demonstriert beispielhaft die Moglichkeiten, welche dieses Verfahren zur
Erforschung von QCLs bietet.

5.1 Sattigung der Verstarkung

Die Dynamik der Verstarkung im QCL lasst sich beobachten, indem intensive THz-
Impulse durch das aktive Medium transmittiert und anschliefend in Amplitude
und Phase detektiert werden. Das elektrische Feld fithrt im QCL durch stimulierte
Emission zu einer schlagartigen Entleerung des oberen Laserniveaus und so zu einem
Zusammenbrechen der Verstarkung des aktiven Mediums. Ein weiterer, auf den ersten
folgender THz-Impuls erfahrt eine entsprechend geringere Verstéarkung, solange, bis
sich diese wieder zu ihrem Gleichgewichtswert aufgebaut hat.

Ein entsprechender experimenteller Aufbau ist in Abb. 5.1 schematisch dargestellt.
Der untersuchte QCL besteht aus einer Aly;GaggAs/GaAs Heterostruktur, welche
in Referenz [Wor06] detailliert beschrieben ist. Diese wurde in der Gruppe von Prof.
S. Dhillon (Ecole Normale Supérieure, Paris) in einem nasschemischen Atzprozess

in Form eines Wellenleiters strukturiert. Der Wellenleiter weist eine Breite von
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5.1 Séttigung der Verstarkung

Abbildung 5.1: Transmissionsmessung am Quantenkaskadenlaser. Das ak-
tive Medium des QCL (rotlich) ist in Form eines Wellenleiters strukturiert. Elektrische
Kontakte sowohl auf der Oberseite des Wellenleiters (Gold) als auch auf dem p-
dotierten GaAs-Substrat (grau) erlauben eine elektrische Vorspannung der Struktur.
Zur Messung der Verstarkungsdynamik des QCL wird ein THz-Impuls (&, blaue
Wellenform) tiber die Spaltkante in den QCL eingekoppelt und das transmittierte
elektrische Feld (Eyyu¢, orange Wellenform) elektro-optisch detektiert. Eine Rechteck-
spannung (Ug) moduliert die Verstarkung des QCL.

250 pm sowie eine Dicke von 200 pm auf. Auf der Oberseite des Wellenleiters und
der Unterseite des Substrats ist jeweils eine 150 nm dicke Goldschicht aufgebracht.
Der 2,9 mm lange Laserresonator wird von den Endfacetten des aktiven Mediums
gebildet und basiert auf der Fresnel-Reflexion an der GaAs-Luft-Grenzflache.

Eine externe Stromquelle spannt die Heterostruktur im Kryostaten elektrisch vor.
Die Vorspannung Ug ist mit einem Rechtecksignal von 500 Hz moduliert. Diese
elektrische Modulation ist mit der mechanischen Modulation der THz-Impulse bei
einer Frequenz von 1kHz (siehe Abschnitt 2.5.1) synchronisiert, sodass direkt auf die
Anderung der Transmission durch die elektrische Vorspannung geschlossen werden
kann. Die THz-Transienten der Quelle aus Abschnitt 2.4.1 (blau, &, in Abb. 5.1)
treffen auf die vordere Endfacette des QCL, wobei das elektrische Feld parallel zur
Wachstumsrichtung der Heterostruktur polarisiert ist. Ein Teil der Impulsenergie des
einlaufenden Transienten koppelt in den Wellenleiter des QCL ein und propagiert bis

zur zweiten Endfacette, wo wiederum ein Teil davon ausgekoppelt wird (orange, Eyyt
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Abbildung 5.2: Sittigung der linearen Verstidrkung. a, Gemessene THz-
Wellenformen als Funktion der Verzogerungszeit ¢ nach der Transmission durch
den QCL mit (rot) und ohne (blau) Vorspannung. Im Fall Ug # 0 betrug der Strom
durch den QCL Iy = 920mA. b, Amplitudenspektren A(v) fiir die in a gezeigten
Wellenformen. Der Pfeil markiert die Zentralfrequenz des QCL. ¢, Die Teilabbildung
zeigt die Modulation der Transmission als Funktion der Frequenz, definiert tiber den
Quotienten der Transmissionsspektren von vorgespanntem und nicht-vorgespanntem

QCL (siehe Teilbild b) fiir zwei Spitzenfeldstirken Fp = Ey = 1,4kVem™! und
Ep = Eo/2.

in Abb. 5.1). Das derart transmittierte elektrische Feld wird anschlieBend elektro-
optisch detektiert. Eine geeignete Elektronik (siche Abschnitt 2.5.1) ermoglicht die
Unterscheidung zwischen Zeiten mit und Zeiten ohne Vorspannung des QCL. Eine
kleine, kreisformige Lochblende vor der Eintrittsfacette des QCL stellt sicher, dass
das gemessene elektrische Feld iiberwiegend aus dem Wellenleiter des QCL stammt
und unterdriickt so einen storenden Hintergrund.

Ein durch den QCL transmittierter THz-Transient ist in Abb. 5.2a als Funktion der
Verzogerungszeit ¢t dargestellt. Der Vergleich der Wellenformen von vorgespanntem
(rot, Ug # 0) und nicht-vorgespanntem (blau, Ug = 0) QCL zeigt bereits in der
Zeitdoméne einen deutlichen Unterschied. Fiir den Fall Ug # 0 ist die Amplitude
etwa 30% hoher, als im Fall Ug = 0 und zeigt ausgepragte Oszillationen etwa 1 ps

nach dem Hauptmaximum. Dieser deutlich erkennbare Unterschied ist bereits ein
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5.1 Séttigung der Verstarkung

Anzeichen fir die Verstarkung, die das elektrische Feld im aktiven Medium des QCL
erfahrt.

Anhand des Fourier-Spektrums des transmittierten elektrischen Feldes lasst sich
eine Aussage iiber die spektrale Charakteristik der Verstiarkung im QCL treffen.
Abbildung 5.2b zeigt die Amplitudenspektren Ay(v) und A, (v) fiir die beiden Wellen-
formen in Teilbild a, wobei der Vergleich der beiden Kurven zwei Auffalligkeiten zeigt.
Bei Frequenzen von etwa 2,2 THz, entsprechend der Emissionsfrequenz des QCL,
zeigt das Spektrum im Fall des vorgespannten QCL eine ausgeprégte Schulter (Pfeil
in Abb. 5.2b), die auf die Verstarkung im QCL zuriickzufiihren ist. Des Weiteren ist
die Transmission auch zu niedrigeren Frequenzen leicht erhoht, was an geringeren
Verlusten im aktiven Medium aufgrund einer veranderten Ladungstriagerverteilung
im vorgespannten QCL liegt [Kr607].

Der Quotient Ay (v)/A,(v) der beiden Amplitudenspektren aus Teilbild b liefert
eine quantitative Aussage iiber die Verstiarkung des THz-Impulses im QCL und
ist in Abb. 5.2¢ als rote Kurve gezeigt. Das Verstarkungsspektrum wird dominiert
von einem Maximum bei 2,2 THz, welches etwa 37% iiber der Basislinie liegt, die
aufgrund der reduzierten Absorption einen Wert von iiber 1 aufweist. Die griine
Kurve in Abb. 5.2¢ zeigt das Ergebnis einer analogen Messung, jedoch mit einer
um 50% reduzierten Spitzenfeldstirke des verwendeten THz-Impulses. Wéahrend
die Basislinie einen dhnlichen Verlauf aufweist, ist die Verstarkung mit 64% fast
doppelt so hoch, wie bei maximaler Spitzenfeldstarke. Die Anregung des aktiven
Mediums spielt sich also fern des linearen Regimes ab, in dem die Verstarkung
unabhéangig von der eingestrahlten Spitzenfeldstarke sein sollte. Ein weiterer Effekt
der verringerten Spitzenfeldstarke besteht in der Linienbreite des Maximums in
Abb. 5.2¢, welche im Fall der schwécheren Anregung deutlich geringer ausfallt. Dies
ist so zu erwarten, wenn die Lebensdauer im oberen Laserniveau aufgrund der
verringerten Anregungsintensitat langer wird, was zu einer geringeren Linienbreite
fithrt (sog. Leistungsverbreiterung [Cit77]).

Der Vergleich der beiden Messungen zeigt, dass die verwendeten THz-Impulse ausrei-
chend intensiv sind, um die Verstédrkung des QCL vollsténdig zu séttigen [Bacl6].
Im Rahmen eines Anrege-Abtast-Experiments ist also sowohl die Verstarkungs-Rela-

xationszeit als auch die Dynamik des Aufbaus der Verstarkung direkt zugénglich.
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5.2 2D-THz-Spektroskopie am Quantenkaskadenlaser

Wie eingangs bereits angesprochen, ist die Dynamik der Verstarkung im aktiven Me-
dium des QCL theoretischen Vorhersagen zufolge stark von kohérenten Transportpha-
nomenen gepragt. Sie spielen folglich auch fiir die Erzeugung ultrakurzer THz-Impulse
eine entscheidende Rolle und bieten ein grofies Potenzial fiir die Weiterentwicklung
von QCLs. Ein umfassendes Verstédndnis dieser Prozesse setzt zeitaufgeloste Experi-
mente voraus, die direkte Riickschliisse auf die Prozesse im QCL erlauben. Ein hierfiir
ideales Verfahren stellt die 2D-THz-Spektroskopie dar, welche eine Unterscheidung
von inkoharenten und kohérenten Beitragen zur Licht-Materie-Wechselwirkung im
aktiven Medium erlaubt.

Das grundsétzliche Messverfahren folgt dem in Abschnitt 2.5 beschriebenen: Zwei
phasenstarre THz-Impulse werden um eine variable Verzogerungszeit 7 gegeneinander
verzogert. Der erste Impuls erzeugt in der Probe eine nichtlineare Polarisation, welche
vom folgenden Impuls abgetastet wird. Das gesamte elektrische Feld wird nach der
Wechselwirkung mit der Probe in Amplitude und Phase detektiert. Die Anordnung
des Experiments ist identisch zu der der Transmissionsmessungen aus Kapitel 5.1
mit dem Unterschied, dass fiir die 2D-THz-Spektroskopie zwei aufeinander folgende
THz-Wellenformen durch den Wellenleiter des QCL propagieren.

Die gemafl dem Schema aus Abschnitt 2.5.1 extrahierte nichtlineare Antwort Exy, (¢, 7)
des nicht-vorgespannten QCL ist in Abb. 5.3 farbcodiert dargestellt. Die schwache
nichtlineare Antwort stammt alleine von der Heterostruktur und hat den gleichen
Ursprung wie die Nichtlinearititen des reinen ISB-Ubergangs, die bereits in Kapitel 3
ausfithrlich diskutiert wurden. Im Vergleich zur dort untersuchten Probe ist die
nichtlineare Antwort jedoch nur im Bereich 7 ~ 0 ps kohdrent moduliert, was auf
eine wesentlich kiirzere Kohéarenzzeit des QCL hinweist.

Im Gegensatz dazu zeigt die nichtlineare Antwort des vorgespannten QCL ein vollig
anderes Verhalten, wie in Abb. 5.3b fiir einen Strom von 1,0 A zu sehen ist. Zum einen
féllt das Signal um etwa einen Faktor 100 héher aus als im nicht-vorgespannten Fall
(man beachte die Skalierung in Teilbild a). Zum anderen erkennt man eine ausgeprégte,
kohirente Modulation mit der Ubergangsfrequenz des Lasers vy = 2,2 THz entlang
der 7-Achse, die iiber das gesamte, aufgenommene Zeitfenster erhalten bleibt. Diese
ist einem nicht modulierten Beitrag zur nichtlinearen Antwort tiberlagert, welcher

entlang der 7-Achse exponentiell geddmpft ist.
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Abbildung 5.3: 2D-THz-Spektroskopie am Quantenkaskadenlaser. a, Emit-
tierte nichtlineare Polarisation Exp, (¢, 7) des nicht-vorgespannten QCL als Funktion
der Verzogerungszeiten t und 7. Das elektrische Feld wurde mit 100 multipliziert
und mit der gleichen Farbskala wie in Teilbild b codiert. b, Wie a, jedoch fiir einen
Strom durch den QCL von Iy = 1,0 A. ¢, Zweidimensionales Amplitudenspektrum
gNL(Vt, v;) der nichtlinearen Antwort in b.

Die Uberlegungen zur Verstirkung eines einzelnen Impulses im QCL, wie sie in
Abschnitt 5.1 prasentiert wurden, erlauben eine erste, qualitative Interpretation
der nichtlinearen Antwort des elektrisch in Besetzungsinversion gehaltenen aktiven
Mediums. Intensive THz-Impulse fiihren mittels stimulierter Emission zu einem
Abbau der Besetzungsinversion im oberen Laserniveau. Das Medium wird fiir den
kurz darauf folgenden Impuls teilweise transparent, er erfahrt also weder Verstarkung
noch zusétzliche Absorption, was zu einer Amplitude des nichtlinearen Signals von
der GroBenordnung der Verstarkung im QCL fiihrt. Dieser rein inkohéarente Beitrag
zur nichtlinearen Antwort wird mit der Verstarkungs-Relaxationszeit gedampft und
zerféllt entsprechend exponentiell in 7-Richtung.
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Weiterhin impliziert diese Uberlegung eine anschauliche Erklirung fiir die Modulation
mit der Laserfrequenz v entlang der 7-Achse. Wahrend die Polarisation zwischen
oberem und unterem Laserniveau mit der Laserfrequenz oszilliert, wird deren Phase
durch die Wechselwirkung mit dem ersten Impuls definiert. Die kohédrente Kopplung
des zweiten Impulses an diese Polarisation hangt nun von der Phasenbeziehung
Ay = Ty ab: Je nach Phasenlage kann die Population weiter reduziert oder durch
Absorption wiederaufgebaut werden, was den als Funktion von 7 modulierten Beitrag
zur nichtlinearen Antwort erklart.

Das 2D-Amplitudenspektrum der gezeigten Daten in Abb. 5.3 enthélt eine Vielzahl
von nichtlinearen Signaturen. Die einzelnen Maxima sind entlang v; bei der Laser-
frequenz 1y und entlang der v,-Achse bei ganzzahligen Vielfachen von v lokalisiert.
Mithilfe der Liouvillepfade (siehe Abschnitt 2.5.2) lassen sich die einzelnen Signaturen
unterschiedlichen nichtlinearen Prozessen zuordnen. Bei den dominanten Strukturen
bei v, = 0 und v, = —1 handelt es sich um Anrege-Abtast-Signale, welche die
Dynamik der Populationsinversion und damit direkt die Verstarkungs-Relaxationszeit
abbilden. Sie entstehen, wie bereits oben diskutiert, durch die Séttigung der Verstér-
kung im aktiven Medium und den Wiederaufbau der Besetzungsinversion durch die
elektrische Pumpe. Im Gegensatz dazu entspringen die Vier-Wellen-Mischsignale bei
v, = g und v, = —214 einer kohdrenten Wechselwirkung des elektrischen Feldes mit
der Polarisation des Laseriibergangs.

Weiterhin findet man bei v, = 21 sowie v, = —3vy Sechs-Wellen-Mischsignale. Die

zu den Pfaden kg = 3ka — 2kp sowie kiyy = 3ks — 2ka gehorenden nichtlinearen

Polarisationen
1 5 3 o*x2 2mivgt AmivgT
P = X (0, Vo, Yo, —vo, —10)E Ef2e?™ ot ghmivo (5.1)
und
11 5 3 ox2 2mivgt  —6mivgT
Pown = X! )(Vm Vo, Vo, =V, —1)ERER €™ e 0 (5.2)

zeigen eindeutig, dass fiir das Auftreten der Sechs-Wellen-Mischsignale ein nicht-
linearer Tensor 5. Ordnung notig ist, welcher die Wechselwirkung von insgesamt
fiinf Photonen aus den beiden Impulsen vermittelt. Diese Signaturen weisen eine
geringere Amplitude auf als die Nichtlinearitaten 3. Ordnung, verlangen jedoch nach
einem hohen Grad an Kohéarenz im System. Sie sind daher ein Indikator fiir die grofie

Bedeutung kohérenter Ladungstragerdynamik im aktiven Medium des QCL.
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5.3 Quantitative Analyse der

Verstarkungs-Relaxationsdynamik

Die im vorhergehenden Abschnitt beschriebenen kohérenten, nichtlinearen Signale
sind grofitenteils noch unverstanden und verlangen nach einer umfassenden theoreti-
schen Analyse. Im Gegensatz dazu erlauben die Anrege-Abtast-Signale eine erste
quantitative Aussage tiber die Zeitskalen, auf denen sich die Verstéarkung im aktiven
Medium wiederaufbaut, nachdem die Besetzungsinversion durch einen intensiven
THz-Impuls zerstort wurde. Eine genaue Kenntnis tiber diese Grofle ist essenziell fiir
die Generation ultrakurzer THz-Impulse aus QCLs, da die dynamischen Parameter
moglicher sittigbarer Absorber prézise auf diese abgestimmt sein miissen.

Die in Abb. 5.3b gezeigte nichtlineare Antwort in der Zeitdoméne erlaubt einen
direkten Zugang zur Verstarkungs-Relaxationszeit, indem der exponentiell geddmpfte
Anteil des Signals entlang der 7-Achse untersucht wird. Hierfiir betrachtet man einen
Schnitt durch Eny, (¢, 7) fiir eine feste Verzogerungszeit ¢ = 1,0 ps, wie er in Abb. 5.4a
gezeigt ist. Um den exponentiell gedampften Beitrag zu extrahieren, wurde eine
Funktion der Form von GI. 3.9 numerisch an die experimentellen Daten angepasst und
die Zeitkonstante 77 als Verstarkungs-Relaxationszeit Ty, identifiziert. Das Ergebnis
dieser Analyse ist in Abb. 5.4a als blaue Strichlinie iiber den experimentellen Daten
gezeigt und reproduziert sowohl die geddmpfte Oszillation als auch den exponentiellen
Zerfall exzellent.

Da es sich bei QCLs um elektrisch gepumpte Halbleiterlaser handelt, ist eine starke
Abhéngigkeit der Verstarkungs-Dynamik von der elektrischen Vorspannung bezie-
hungsweise dem Strom durch den QCL zu erwarten. Die beschriebene Messung wurde
daher fiir verschiedene Stromstérken /g durchgefiihrt und die Zeitkonstante 7§, mit-
tels der numerischen Anpassung ausgewertet. Das Ergebnis dieser Messreihe ist in
Abb. 5.4b gezeigt, wobei die Fehlerbalken die jeweilige Unsicherheit der numerischen
Anpassung widerspiegeln. Man erkennt einen deutlichen Anstieg von Ty, mit dem
Pumpstrom, bis bei /g ~ 880mA ein Maximum von T, = (2,3 £0,2) ps erreicht
wird. Diese Stromstarke entspricht gerade dem Schwellstrom des Lasers, ab dem die
Lasertétigkeit einsetzt. Zu hoheren Stromen und damit hoheren Ausgangsleistun-
gen des QCL sinkt Ty, wieder bis auf Werte von (1,5 £ 0,1) ps. Die mit steigendem
Pumpstrom schneller ablaufende Dynamik der Verstiarkung ist fiir einen QCL zu

erwarten, da ein hoherer Strom auch eine schnellere Bevolkerung des oberen Laser-
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Abbildung 5.4: Verstiarkungsdynamik des QCL. a, Schnitt durch Exy, (¢, 7) bei
einer Verzogerungszeit t = 1,0 ps (siehe schwarze Strichlinie in Abb. 5.3b). Die blaue
Strichlinie zeigt die numerische Anpassung einer Funktion der Form von Gl. 3.9. b,
Das Teilbild zeigt die mithilfe der in a exemplarisch gezeigten Anpassung gewonnenen
Zeiten Ty, als Funktion des Stroms Iz durch den QCL. Die Fehlerbalken geben die
Unsicherheit der numerischen Anpassung wieder.

niveaus mit sich bringt. Die steigende Relaxationszeit bei Stromstarken unterhalb
des Schwellstroms wurde so bislang nicht beobachtet und ist Gegenstand aktueller,
theoretischer Untersuchungen.

Wenngleich weitere, theoretische Analysen nétig sind, zeigen die présentierten Ergeb-
nisse bereits eine Vielzahl relevanter und vielversprechender Aspekte. Die Verwen-
dung hochintensiver, phasenstarrer THz-Impulse zur Untersuchung der Subzyklen-
Dynamik von QCLs erlaubt einen direkten Zugang zu allen relevanten Zeitskalen
der Licht-Materie-Wechselwirkung im aktiven Medium, da das hohe elektrische Feld
der THz-Impulse die vollstandige Kontrolle der Besetzungsinversion ermoglicht. In
Kombination mit 2D-THz-Spektroskopie wird so die vollstandige, kohérente und inko-
harente Dynamik der Verstarkung im Lasermedium zugénglich, wie die experimentelle
Bestimmung der Verstarkungs-Relaxationszeit eindrucksvoll zeigen konnte. Die hier
nur kurz umrissenen Experimente und Uberlegungen zeigen, welches umfassende
Potenzial zur Erforschung mikroskopischer Dynamik von QCLs eine tiefgreifende,
theoretische Analyse der experimentellen Daten bietet. Die Beobachtung nichtlinearer
Prozesse hoher Ordnung eréffnet so die Perspektive fiir eine umfassende Analyse
des elektronischen Transports in vorgespannten Quantenkaskadenstrukturen, dessen

Verstédndnis eine Grundlage fiir den modengekoppelten Betrieb von QCLs darstellt.
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Kapitel

Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen der vorgestellten Experimente wurde mithilfe von 2D-THz-Spektroskopie
die ultraschnelle Sattigungsdynamik von sattigharen Absorbern im THz-Spektralbe-
reich beobachtet und deren kohéarente nichtlineare Antwort auf Subzyklen-Zeitskalen
untersucht. Erste Experimente an ISB-Ubergingen in Mehrfachquantentrogstrukturen
ergaben, dass hochintensive THz-Impulse eine kohédrente Kontrolle der Populati-
on erlauben und so Rabi-Oszillationen auf Zeitskalen einzelner Schwingungen der
elektromagnetischen Trégerwelle treiben. Aufbauend auf diesen vielversprechenden
Ergebnissen wurde ein neuartiger Ansatz zur Realisierung von séttigbaren Absorbern,
basierend auf ultrastark Licht-Materie-gekoppelten ISB-Ubergéingen, vorgestellt.
Experimentelle und theoretische Analysen konnten zeigen, dass diese Strukturen
bereits bei Spitzenfeldstirken von 100V em ™! vollstindig gesittigt werden, was eine
Verwendung zur Modenkopplung von QCLs in greifbare Nahe riicken l&sst.

Um diese Experimente erfolgreich durchfithren zu kénnen, wurde zunéchst ein neu-
er Messplatz zur ultraschnellen, nichtlinearen THz-Spektroskopie entworfen und
realisiert. Dieser basiert auf einer THz-Quelle, die mittels optischer Gleichrichtung
ultrakurzer NIR-Impulse in einem LiNbOs-Kristall phasenstarre THz-Impulse mit
Spitzenfeldstirken von bis zu 55kV em ™! und einer Impulsdauer von 620 fs erzeugt.
Die neu entwickelte THz-Quelle ermoglicht die 2D-THz-Spektroskopie bei einer
bislang unerreichten Repetitionsrate von 50 kHz und herausragendem Signal-Rausch-
Verhéltnis. Der vorgestellte Messplatz eroffnet durch die Kombination von hochinten-
siven THz-Impulsen und Subzyklen-Zeitauflosung den experimentellen Zugang zur

ultraschnellen Dynamik der nichtlinearen Antwort von Halbleiter-Heterostrukturen.
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In einem ersten Experiment wurde der neu aufgebaute Messplatz genutzt, um
die Sattigungsdynamik von Mehrfachquantentrogstrukturen zu beobachten. Die
Untersuchung mittels 2D-THz-Spektroskopie zeigte eine nichtlineare Antwort mit
inkoharenten und kohéarenten Beitrdgen, die sowohl die Dynamik der Population
als auch die der Polarisation der Materieanregung getrennt voneinander abbilden.
Die quantitative Analyse der nichtlinearen Antwort ergab eine Relaxationszeit der
ISB-Anregung von 77 = 5,0 ps sowie eine Dephasierungszeit von 75 = 2,2 ps. Eine
umfassende Messreihe zeigte eine stark nicht-monotone Abhéngigkeit der Amplitude
der nichtlinearen Signale von der Spitzenfeldstirke der anregenden THz-Transienten
mit einem Maximum bei 11kV em™!.

Eine neu entwickelte, numerische Simulation, basierend auf den Maxwell-Bloch-
Gleichungen konnte die experimentellen Befunde, einschliellich des Skalierungsver-
haltens der nichtlinearen Antwort mit der Spitzenfeldstéirke, quantitativ reprodu-
zieren. Sie zeigten, dass die hochintensiven THz-Impulse zu Rabi-Oszillationen auf
Zeitskalen der Schwingungsperiode des elektrischen Feldes fithren, welche durch
die THz-Wellenform kohérent kontrolliert werden. Das Experiment markiert die
erstmalige Beobachtung dieses extremen Regimes der Licht-Materie-Wechselwirkung
in Mehrfachquantentrogstrukturen bei THz-Frequenzen und stellt so einen Meilen-
stein in der Untersuchung der Dynamik von ISB-Ubergingen dar. Die Erzeugung
der Besetzungsinversion auf Subzyklen-Zeitskalen bildet zugleich den Ursprung
der unterdriickten nichtlinearen Antwort bei hohen Spitzenfeldstirken. Die Expe-
rimente und theoretischen Analysen zeigen die grundséatzliche Verwendbarkeit von
ISB-Ubergingen als sittighare Absorber zur passiven Modenkopplung von Quan-
tenkaskadenlasern und liefern die physikalischen Grundlagen fiir die Entwicklung
neuartiger, optimierter sattigbarer Absorber.

Die ultrastarke Kopplung von ISB-Ubergingen an plasmonische Mikroresonatoren
stellt einen innovativen Ansatz zur Entwicklung sattigbarer Absorber mit optimierter
Sattigungsfeldstarke und Dynamik dar, der im Rahmen dieser Arbeit erstmalig
vorgestellt wurde. Die Anregung mit intensiven THz-Impulsen fithrt zu einer Be-
setzungsinversion des ISB-Ubergangs und so zum Zusammenbruch der ultrastarken
Licht-Materie-Kopplung auf Femtosekunden-Zeitskalen bei einer Spitzenfeldstéar-
ke von 3,4kV cm™!. 2D-THz-Spektroskopie erlaubte es, die bislang unerforschte,
nichtlineare Dynamik ultrastark gekoppelter ISB-Uberginge detailliert zu untersu-

chen. Die Experimente zeigten eine starke nichtlineare Antwort, die inkohérente
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und koharente Signale, einschliefilich von 6-Wellen-Mischsignalen, enthalt. Eine
Liouvillepfad-Analyse der nichtlinearen Signaturen identifizierte erstmalig beobach-
tete Wechselwirkungen zwischen den Polaritonen, was die enorme Bedeutung der
2D-THz-Spektroskopie fiir die Untersuchung der nichtlinearen Dynamik nochmals
unterstreicht.

Zur Interpretation der Ergebnisse wurde ein vollsténdig neues theoretisches Modell
erarbeitet, welches die Dynamik der ultrastarken Kopplung des ISB-Ubergangs an
die resonante Mode eines Mikroresonators beschreibt. Das Modell beinhaltet insbe-
sondere eine korrekte Beschreibung der inhomogenen Feldverteilung im Inneren des
Resonators, welche das Séattigungsverhalten beeinflusst. Die Simulationen reprodu-
zierten die experimentellen Ergebnisse vollstandig und ergaben, dass die Anregung
der Struktur innerhalb von lediglich 0,9 ps vonstattengeht. Ein Vergleich der experi-
mentellen Daten mit der Simulation erlaubte es, die unterschiedlichen Zerfallszeiten
des Anrege-Abtast-Signals auf den dynamischen Austausch von Energie zwischen Re-
sonatormode und Materie zuriickzufiihren. Die unterschiedlichen Zerfallszeiten stellen
somit eine direkte Beobachtung dieses charakteristischen Merkmals der ultrastarken
Kopplung in der Zeitdoméne dar.

Einen wesentlichen Vorteil der ultrastark gekoppelten séttigbaren Absorber stellt
ihre niedrige Sattigungsintensitat dar, welche lediglich ein Zehntel von der des unge-
koppelten ISB-Ubergangs betrigt. Die hohe Reflektivitit (70%) der Struktur erlaubt
zudem eine Verwendung der ultrastark gekoppelten ISB-Ubergénge als verlustarme
Endspiegel des Resonators eines QCL. Die vorgestellten Experimente und Simulatio-
nen zeigen somit eine vielversprechende Technologie auf, mit der ultrakurze Impulse
aus modengekoppelten QCLs bereits mit heute verfiigharer Technik in greifbare
Néhe riicken. Der grofle Anteil kohdrenter Dynamik an der nichtlinearen Antwort
eroffnet zudem eine Perspektive zur energie-erhaltenden, koharenten Impulsformung
von THz-Wellenformen durch mafligeschneiderte, polaritonische Absorber.

In einer abschliefenden Messreihe wurde erstmalig das nichtlineare Verhalten von
QCLs unter Anregung mit hochintensiven THz-Impulsen, welche in der Lage sind,
die Verstarkung im aktiven Medium vollstandig zu sattigen, untersucht. 2D-THz-
Spektroskopie erlaubt es, die Relaxation der Verstarkung zurtick in den Gleichge-
wichtszustand zeitaufgelost fiir verschiedene Stromdichten im QCL zu beobachten. So
wurde die Verstarkungs-Relaxationszeit bei der Schwellstromstéarke der Lasertatigkeit

zu Ty = 2,3ps bestimmt und die mit steigender Stromstarke schneller ablaufen-
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6 Zusammenfassung und Ausblick

de Relaxation nachvollzogen. Untersuchungen eines elektrisch vorgespannten QCL
mittels 2D-THz-Spektroskopie ergaben starke, kohdrente Nichtlinearitdten in Form
von 4-Wellen und 6-Wellen-Mischsignalen. Diese erlauben kiinftig in Kombination
mit einem mikroskopischen Modell detaillierte Aussagen iiber koharente Transport-
phanomene in QCLs. Die Experimente stellen so einen ersten Schritt dar, hin zu
einem vertieften Verstandnis der Ladungstragerdynamik in QCLs und bieten eine
Perspektive fiir weitere Optimierungen der Strukturparameter.

Die vorgestellten, ultrastark gekoppelten Halbleiter-Heterostrukturen stellen flexi-
ble, auf ihre jeweilige Anwendung leicht anzupassende séttighare Absorber dar, die
im Vergleich zu dotierten Halbleitern [Hof10] oder supraleitenden Metamateriali-
en [Keil6b] erheblich geringere Sattigungsintensitaten aufweisen. Sie stellen das
bislang vielversprechendste Materialsystem dar, um das Problem der relativ kur-
zen Verstiarkungs-Relaxationszeiten in QCLs zu umgehen und mittels sattigbarer
Absorber einen selbst-startenden, passiv modengekoppelten Betrieb von QCLs zu
ermoglichen. Sie eréffnen vielfaltige Einsatzmoglichkeiten fiir QCLs, die eine wert-
volle Alternative zu etablierten, aber meist aufwendigen THz-Quellen darstellen.
Beispielsweise ist der Einsatz von QCLs direkt in Ultrahochvakuum-Kammern von
Nahfeldmikroskopen denkbar, sodass nicht nur storende Fenster vermieden, son-
dern die Experimente zusatzlich mit GHz-Repetitionsraten durchgefiithrt werden
kénnen. In Kombination mit schneller elektro-optischer Detektion [Urb16] verspre-
chen die hohen Repetitionsraten modengekoppelter QCLs bisher nie dagewesene
Signal-Rausch-Verhaltnisse bei gleichzeitig kurzer Messzeit fiir Anwendungen in
der zeitaufgelosten THz-Spektroskopie. Dariiber hinaus ebnen modengekoppelte
QCLs mit grofler spektraler Bandbreite den Weg hin zu kompakten Spektrometern
im Bereich der Spurengasdetektion oder der zerstorungsfreien Qualitatskontrolle
[Ton07].
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