Zeitaufgeloste
Photoemissionsspektroskopie

an
Au-GaAs Schottky-Kontakten

Diplomarbeit
vorgelegt von
Michael Hofmann

PD DR. W. PFEIFFER
LEHRSTUHL FUR EXPERIMENTELLE PHYSIK |

FAKULT AT FUR PHYSIK & A STRONOMIE
BAYERISCHE JULIUS - MAXIMILIANS - UNIVERSITAT
WURZBURG

Eingereicht am
21. Dezember 2001






Inhaltsverzeichnis

1 Einleitung 1

2 Theorie der Ladungstr agerdynamik 7
2.1 Gleichgewichtsdynamik . . . . . . . . .. . ... ... o 7

2.1.1 Energieniveau-Schema vor Einstellung des thermodynamischen Gleich-
gewichts . . . . . . . e 8
2.1.2 Metall-Halbleiter Kontakt im thermodynamischen Gleichgewicht . ... 9
2.1.3 Schottky und Bardeen-Modell des Metall-Halbleiter-Kontakts . . . . . . 11
2.2 Transportdynamik . . . . . . . .. L 13
2.3 Relaxationsdynamik . . . . . . . . .. . ... 16
2.3.1 Zwei-Temperatur-Modell . . . . . .. ... .. ... .. .. ... . ... 16
2.3.2 Theorie der Fermifksigkeiten . . . . . . . .. ... ... L. 17
2.3.3 Boltzmann-Transport-Modell der Thermalisierung . . . . ... ... .. 17

3 Laborbeschreibung 20
3.1 Laser . . .. e 20
3.2 Ultra-Hoch-Vakuum . . . . . . . . .. 22
3.3 Flugzeitspektrometer . . . . . . . . .. 22

4 Probenpr aparation und Charakterisierung 26
4.1 Probenmaterialien . . . . . . . ... 26
4.2 Probenherstellung . . . . . . ... 28
4.3 Elektrische Charakterisierung . . . . . . . . . . . . . . . e 31
4.3.1 Strom-Spannungs-Kennlinien . . . . ... .. ... ... ........ 31
4.4 Temperaturbedndigkeit . . . . . . . ... 36
4.5 Photostrom . . . . ... 38
451 Messmethode . . . . . . . . . ... 38
45.2 Kennlinie unter Beleuchtung . . . . . ... .. ... ... ........ 38

4.5.3 Abflangigkeit von der Fokussierung . . . . . .. ... .. ... ... 40



4.5.4 Quanteneffizienz . . . . . . .. .. o 41

5 Multi-Photonen-Photoemission von Au-GaAs-Schottky Kontakten 43
5.1 Multi-Photonen-Photoemissionsspektren . . . . . . . .. ... ... ... ..., 43
5.1.1 Ohne SpannurigberdenKontakt . . . . . ... ... ... ....... 43
5.1.2 Spannungsabhgigkeit . . . .. ... .. .. .. .. . L 46
5.2 Modell der transienten Obexfihenspannungen . . . . . . .. .. ... ... .. 47
5.3 Simulationder Flugzeit . . . . . . . . . . ... 55
54 MessungenzumModell . . . . . .. L 57
5.5 Ergebnisse . . . . . . .. e 61
6 Elektronendynamik eines Schottky-Kontakts 63
6.1 Messmethode . . . . . . . . . . .. 63
6.2 Bestimmung der zeitlichédberlagerung des Pump- und Probe-Pulses . . . . . . 66
6.3 Wahl der Spannungen und Leistungen . . . . . ... . ... ... ... ... . 68
6.4 Temperaturauswertung . . . . . . . . v v v v i e e e e e 69
6.5 SpannungsaBhngigkeit . . . . . .. ... L L 73
6.6 Reproduzierbarkeitder Messungen . . . . . . . .. ... 76
6.7 Ergebnisse . . . . . .. 79
7 Zusammenfassung und Ausblick 80

Literaturverzeichnis 82



1 Einleitung

Die Entwicklung immer Kirzerer Laserpulse bis in den unteren Femtosekundenbereich erlaubt
die Untersuchung der Dynamik eines angeregten Elektronengases. Auf kurzen Zeitskalen exi-
stiert an Metallgrenziichen nach einer Anregung mit ultrakurzen Lichtimpulsen ein Nichtgleich-
gewicht zwischen elektronischen Anregungen und Anregungen des Gitters. Dieses Nichtgleich-
gewicht hat einen starken Einflul3 auf Greaeflenreaktionen. So konnte z.B. gezeigt werde,
dass auf einer Ruthenium-Obédhe die Oxidation von Carbon-Monoxid zu Carbon-Dioxid
durch angeregte Elektronen und nicht durch die Kopplung des Adsorbats an das Phononenbad
des Gitters entsteht [1]. Eindglicher Mechanimsudif eine photoinduzierte Obeatthenreak-

tion wird durch dadDIET -Modell beschrieben (Desorption Induced by Electronic Transitions)

[2]. Durch Licht angeregte Elektronen im Substréhken durch die Potentialbarriere zwischen
Oberfche und Adsorbat tunneln, wodurch das Adsorbat ein negatives Matekbildet. Das
angeregte Elektron wird inelastisch in einen unbesetzten elektronischen Zustand des Metallsub-
strats zuiickgestreut, wodurch das Adsorbat mit Energie angereichditkbieibt. Wenn das
Elektron gefigend lange in der Resonanz bleibt, kann das angeregte Mglekigend Energie
aufnehmen, um zu desorbieren oder die Energiebatii@eevinden, die zur Brechung von che-
mischen Bindungendtig ist. Man kann also die Bildung einer negativen lonen-Formation als
den Startpunktir viele lichtinduzierte dynamische Obé&dhenprozesse ansehen.

Stimuliert durch die Ergebnisse von Experimenten, bei denen durch Femtosekunden-Laserpulse
induzierte Desorption beobachtet wurde [3, 4], kam es zu mehreren theoretischen Untersuchun-
gen von durch angeregte Elektronen induzierten Reaktionen. Gadzuk und Mitarbeiter untersuch-
ten die durch Angeregte-Elektronen induzierte Desorption (DIET-Modell) von NO auf einer
Pt(111) Obertiche. Dazuiihrten sie semiklassische Wellenpaket-Rechnungen auf einer Poten-
tialflache aus [5, 6]. Harris und Holloway berechneten die Desorptionsrate als eine Funktion der
Lebenszeit der Resonanz und deiv&se der Elektronen-Barriere, die das ionisierte Mallek
(NO™) von der Pt-Ober#iche trennt [7].

Eine andere theoretische Behandlungsweise der Adsorbat-Antwort auf optisch induzierte Ober-
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flachen-Transienten wurde bei IBM entwickelt. Dies wurde entwickelt, da im Experimente eine
starke Nichtlinearit fur die Intensitsablngigkeit beobachtet wurde. Das Modell beschreibt
die induzierte Desorption durch mehrere Elektran®rginge (DIMET: Desorption Induced by
Multiple Electronic Transitions). Hierbei sammelt das Adsorbat die notwendige Energie durch
mehrere Anregungs- und Relaxations\@rge auf, bei denen jeweils ein Photon absorbiert wird.
[2].

Chemische Reaktionen an Obadhen knnen also durch angeregte Elektronen fernab des Gleich-
gewichts induziert werden (Abb. 1.1).

Oberflache
Energie 1 Adsorbat
E vakuum M D[I)I{/[IEIgT
E Transport
angeregte Elektronen

E Fermi

Relaxation HOMO

Ort

Abbildung 1.1: Elektronendynamik an adsorbatbedeckten Obehign. HOMO bezeichnet das
energetisch tichste besetzte Molélorbital (engl.: Highest Occupied Molecule
Orbital), LUMO das energetisch niedrigste unbesetzte Mdtekital (engl.:
Lowest Unoccupied Molecule Orbital)

Dies wurde durch Elektroneninjektion an Metall-Isolator-Metall Kontakten untersucht [8—10].

In unserer Arbeitsgruppe werden dynamische Prozesse untersucht, die in Zusammenhang mit
der photoinduzierten Elektroneninjektion stehen. Diese Arbeitgebiete sind das photoassistierte
Tunneln an Metall-Halbleiter-Metall Kontakten [11] und die Elektroneninjektion durch einen
Photostrom in Metall-Halbleiter Kontakten. Hier setzt diese Arbeit an.[jieamik der Elek-
troneninjektion in einem Metall-Halbleiter Kontakt soll untersucht werden. Im weiteren folgt
eine kurze Darstellung der Grundidee des Experiments und der experimentellen Methode.

An einer Metall-Halbleiter Grenzschicht kommt es zu einer Bandverbiegung, der Schottky-
Barriere. Dadurch &nnen Elektronen, die im Potential§éé dieser Barriere angeregt werden,
einen gerichteten Transport erfahren. In Abb. 1.2 ist die Bandverbiegung bei einem Schottky-
Kontakt mit p-dotiertem Halbleiter zu sehen.
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Abbildung 1.2: Elektroneninjektion bei einem Metall-Halbleiter Kontakt mit p-dotiertem Halb-
leiter

Im folgenden sind die einzelnen Teilschritte nach Anregung von Elektronen in der Bandverbie-
gung dargestellt.

1.) Grundzustand 2.) Anregung 3.) Transport
p-GaAs & Au
LB hy ©
VB Er T
5.) Thermalisierung 6.) Abkiihlung

Ak B

Abbildung 1.3: Erzeugung angeregter Elektronen im Metall eines Schottky-Kontakts durch Elek-
troninjektion

Da die Laseranregung duch deinnthen, semitransparenten Metallfilm geschieht, wird auch die
Elektronenverteilung direkt im Metall angeregt. Um diesen Effekt vom Transport aus dem Halb-
leiter zu trennen, kann man den Transport durch éiper den Kontakt angelegte Spannung
steuern. Dies ist in Abb. 1.4 durch die Betrachtung des Grenzfalls keiner Elektroneninjektion,
also keiner Bandverbiegung im Halbleiter dargestellt.
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Ubias

Abbildung 1.4: Spannungsgesteuertes Heizen durch induzierte Elektronen

Links ist das Potentialgafle durch eine externe Spannung gerade ausgeglichen, so dass es hier
zu keiner Injektion der Elektronen kommt. Die Elektronen im Metall werden nur direkt angeregt.
Die Anregung im Metall wird durch die Breite der Elektronen-Verteilung dargestellt. Es findet
keine Elektroneninjektion statt. Rechts ist eine externe Spannung angelegt, welche die Potential-
barriere vergissert. Dadurch kommt es zur Injektion von Elektronen oberhalb der Fermienergie.
Es stellt sich eine breitere Verteilung der Elektronen, im Vergleich zu links, ein. Eine breitere Ver-
teilung bedeutet bei einer Beschreibung des Elektronengases durch eine Fermi-Dirac-Verteilung
eine lohere Temperatur. Eine weiteredglichkeit der Steuerung der injizierten Elektrondyer

eine Spannung wrde sich bei ballistischen Transport der Elektronen im Halbleiter ergeben. Bal-
listischer Transport bedeutet, dass die Elektronghrend ihres Transports in das Metall nicht an
Phononen oder Gittefatstellen gestreut werden, also keine Energie an das Gitter abgeben. Wird
der Potentialgradient im Halbleiter nun éftt, wird auch die energetische Lage der ballistisch
injizierten Elektronen véndert. Bei einem eiihten Potentialgradienten werden die Elektronen
energetisch gesehen weiter oberhalb des Ferminiveaus injiziert. Man muss jedoch im Auge be-
halten, dass auch dieses Bild des ballistischen Tranports nur einen Grenzfall darstellt, da Streu-
prozesse im Festkper rein statistischer Natur sind. Um einen Einfluss der Spannung auf den
Transport zu sehen, werden die Messungen zur Elektronendynamik bei unterschiedlichen Span-
nungen durchgéhrt.

Bei dem in dieser Arbeit beschriebenen Experiment wurde als Halbleiter n-dotiertes GaAs mit
einer Zwischenschicht zwischen n-GaAs und Au aus undotiertem GaAs verwendet. Dadurch
entsteht eine lineare Bandverbiegung im Bereich des undotiertem GaAs. Schottky-Kontakte mit
dem n-dotiertem GaAs als Halbleiter konnten durch relativ einfache Verfahren hergestellt wer-
den. Im Unterschied zu p-dotiertem GaAs werden bei n-GaAs durch die Bandverbiedthey L

aus dem Valenzband in die Metallschicht injiziert.
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Abbildung 1.5: Schema einer zeitaufg@sten Pump-Probe-Messung

Die Dynamik von Elektronen in einem Schottky-Kontakt wurde mit der zeitadggeh Multi-
Photonen-Photoemission, auch Pump-Probe-Spektroskopie genannt, untersucht. Mit dieser ist es
moglich, die Dynamik einer angeregten Elektronenverteilung im Metall energie- und zeitauf-
gelost zu beobachten (Abb. 1.5).

Der erste eingestrahlte Femtosekunden-Laserpuls, Pump-Puls genannt, regt das elektronische
System an. Die Anregung findet hier sowohl im Metall als auch im Halbleiter statt. Ein zweiter
Femtosekunden-Laserpuls, Probe-Puls genannt, wird mit einer definierten zeitlichégeverz

rung eingestrahlt. Durch den Probe-Puls werden die angeregte Elektronen aus dem Metall emit-
tiert. Man erfalt eine Momentaufnahme der Elektronenpopulation im Metall, die durch den
Transport aus dem Halbleiter beeinflusst wird. Aus vielen solchen Momentaufnahmen bei un-
terschiedlichen Vekmerungszeiten edéit man die Elektronendynamik, falls die Laserpulsdauer
kirzer oder zumindest in der &senordnung der Zeitskala der untersuchten Prozesse ist.
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Gliederung

Im Kapitel 2 werden die theoretischen Modelle zum weiteren ¥ednis der Arbeit vorgestellt.

Die Entstehung einer Potentialbarriere bei einem Schottky-Kontakt aus n-GaAs und Au wird
beschrieben. Deweiteren werden Modelle zur theoretischen Betrachtung von Transport- und Re-
laxationsmechanismen in Fedtpern vorgestellt und ihre Beziehung zu dem hier untersuchten
Au-GaAs Schottky-Kontakten hergestellt. Im Methodenteil (Kapitel 3) wird auf das Labor und
die verwendeten Messgde eingegangen. Die Pobeaparation und -charakterisierung wird in
Kapitel 4 erhutert. Durch elektrooptische Messungen wird gezeigt, dass die hergestellten Proben
die notwendigen Eigenschafteirfdie Pump-Probe-Experimente besitzen. Kapitel 5 beschreibt
die experimentelle Methode der Multiphotonen-Photoemission mit Femtosekunden-Laserpulsen.
Es werden die Grenzen dieser Methode bei der Anwendung auf Metall-Halbleiter Kontakte
gezeigt. Grund hietir ist das Auftreten einer zeit- und ortsa@olgigen Oberfichenspannung.
Zeitaufgebste Pump-Probe-Experimente zur Elektronendynamik in Schottky-Kontakten werden
in Kapitel 6 vorgestellt. Eine Zusammenfassung der Ergebnisse dieser Arbeit ist in Kapitel 7
gegeben.



2 Theorie der Ladungstr agerdynamik

Die verwendete Probe ist ein Schichtaufbau aus Halbleiter und Metall. Wichtig ist nun der Po-
tentialgradient der sich in einem solchen System an der Grenzschicht ausbildet. Im Fall von
p-GaAs und Au werden Elektronen bei Anregung ins Leitungsband in das Metall injiziert. Im
Fall von n-GaAs und Au werden dagegeiadher aus dem Valenzband in das Metall injiziert.

Im ersten Abschnitt soll auf die thermodynamischen Mechanismen eingegangen werden, die zu
einem Potentialgradienten im Bereich des Halbleiigw&n. Dadurch kann man auf die Art der
Ladungstégerinjektion schliessen.

Der zweite Teil soll einerUberblick tiber die Transportdynamik liefern, die in einer solchen
Bandverbiegung unter Laseranregung stattfindet. Dabei soll der Unterschied zwischen ballisti-
schen und diffusiven Transport gezeigt werden. Welche Art von Transport vorliegt, bestimmt
den Energieeintrag der induzierten Ladunggér.

Im dritte Teil wird auf die Relaxationsmechanismen eines angeregten Elektronengas in einem
Metall eingegangen. Dies idiif das Versindnis der durchgéhrten zeitaufgélsten Pump-Probe
Messungen wichtig, da hier die zeitliche Entwicklung eines angeregten Elektronengas in einem
Metall beobachtet wird.

2.1 Gleichgewichtsdynamik

Bringt man einen Halbleiter in Kontakt mit einem Metall, ist das System auf Grund der un-
terschiedlichen Lagen der Ferminiveaus im Halbleiter und Metalzhst im thermodynami-

schen Nichtgleichgewicht. Durch Ladungsggerdiffusion bringt sich das System in den Gleich-
gewichtszustand. Dies soll hier beschrieben werden. Dabei muss man verschigliienater-
scheiden, erstens zwischen n- und p-Halbleiter und zwischen der energetischen Lage der Fer-
miniveaus im Halbleiter; und Metall Ery, wobei es darauf ankommt, welches energetisch
hoher liegt. Insgesamt ergiebt dies vidille. Je nach Kombination stellt sich ein positiver oder



8 Theorie der Ladungstragerdynamik

negativer Potentialgradient ein. Eine Darstellung von allen vidlek findet man im Buch von

Sze [12] oder in der Vorlesung von Schenk [13]. Hier sei nur der Fall eines n-dotiertem Halb-
leiters mitEry > Er dargestellt. Dies entspricht den in dieser Arbeit verwendeten Proben aus
n-GaAs und Au.

2.1.1 Energieniveau-Schema vor Einstellung des
thermodynamischen Gleichgewichts

In Abb. 2.1 ist ein Metall-HalbleitetJbergang ohne Wechselwirkung im thermodynamischen
Nichtgleichgewicht gezeigt. Das Nichtgleichgewicht ergibt sichagg # Fry Bei einer Tem-
peratur T=0 sind die Zughde im Metall bis zur Fermienergier,, besetztF, ist das Vakuum-
niveau,® bezeichnet die Austrittsarbeit. Im Halbleiter trennt die Béoke das Valenz-Band-
Maximum Ey gy, vom Leitungs-Band-MinimunE, z,,. Die Fermienergieddr liegt bei nicht

zu hohen Dotierungen in der Bafidke. Als Elektronenaffintt y wird der Abstand des Lei-
tungsbandminimum vom Vakuumniveau bezeichnet.

Metall Halbleiter
Eg
X
‘ ELBM
D
Y [ E FH
E F M --------------------

Evem

0 —>

Abbildung 2.1: Raumlicher Verlauf der Fermi-Niveaus von Metall und Halbleiter sowie der
Bandkanten des Halbleiters in einem Metall-Halbleitésergang unmittelbar
nach seiner Herstellung, also vor der Einstellung des Gleichgewichts. tiier f
den Fall eines n-Halbleiters mitlry > FEry. © ist die Austrittsarbeit des
Metalls, y die Elektronenaffinidt des Halbleiters®, = ® — y heisst Schottky-
Barriere.
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2.1.2 Metall-Halbleiter Kontakt im thermodynamischen
Gleichgewicht

Zur Einstellung des thermodynamischen Gleichgewichissan Elektronen aus dem Halbleiter
ins Metall diffundieren, bis die Lage des Feminiveau im Kontakt ausgeglicheliigt:= Ery;.
An der Grenzfhche entsteht eine Raumladys(g) (Abb. 2.2).

p(x)]
Metal Halbleiter

Abbildung 2.2: Raumladung an einem Schottky-Kontakt

Die negative Ladungsdichte im Metall ist durch die eindiffundierten Elektronen aus dem Lei-
tungsband gegeben. Eine Abattung der Gil3e der Raumladungsschichte im Metall liefert die
sogenannte Abschiri@hgeL g [13]:

Hierbei istag o der effektive Bohrradius unkl: der Fermi-Impuls im Metall. Die Eindringtiefe

der Raumladung ins Metall ist also extrem klein, so dass man das Potentjam Metall als
nahezu konstant ansehen kann.

Die positive Ladungsdichte im Halbleiter ist durch die einfach positiv geladenen Atome des Do-
nators gegeben. Bei n-Dotierung befindet sich ein Elektron der Valenzschale des Donatoratoms
im Leitungsband, da es keine Bindung eingeht. Bei Diffusion der Elektronen im Leitungsband
bleiben also die einfach positiv geladenen Atome des Donatoilkzuur den Fall einer kon-
stanten Ladungsigerdichte ist diese also durch die Dotierungsdictitevorgegeben. Der Po-
tentialverlauf kann dadurch leicht berechnet werdém.dthen n-Halbleiter lautet die zidende
Poisson-Gleichung (n = p = 0 in der Verarmungsschicht, d.h. im Intervall[0, 5] mit 25 als

Rand der Barriere)

d2
eoeHd—xf = —eNj
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Mit der Dielektrizitatskonstanten,, der relativen Dielektrizdatskonstanten des Halbleitermate-
rial e und der Raumladungsdichfé;, die gleich der Dotierungsdichte der Donatoratome ist,
lautet die Losung :

€ NB_ZL’Q + leli + 02.

p(r) = Senen

Die Randbedingungen im unendlichen lautgpo) = 0 unddy(x)/dx|,—oc = 0. Weil Ux =
p(o0) — p(0) ist, folgt (0) = Cy = —Ux. Ux = Ery — Erp/e ist die Kontaktspannung. Das
Verschwinden der ersten Ableitung vgnam Rand der Barriere ergibt die zweite Integrations-
konstante €} = eN{zg/epen. FUhrt man eine quadratische Brzung durch, so folgif das
Potential im Intervall: = [0, zg]:

e

(&
plw) = —U + 5Nk — =N (& — 2p)°

€0€H €o€s

Metall I Halbleiter

\ Eg - € 9(X)

Abbildung 2.3: Raumlicher Verlauf der Bandkanten des Halbleiters und des Vakuum-Niveaus
in einem Metall-HalbleitetJbergang nach Einstellung des thermodynamischen
Gleichgewichts. Diesddbergang wird als Schottky-Kontakt bezeichnet.

Das Verschwinden des Potentials am Rand der Barriere ergibt den Zusammenhang zwischen
Kontaktpotential und Barrierenweite:

(&

+..2

2€0€n

Zu den in dieser Arbei verwendeten Proben. Die Dotierung betrug ahge¥p, = 10 -13)
und die Kontaktspannung unggir Ux = 0,5 eV. Bei Schottky-Kontakten aus n-GaAs in direk-
ten Kontakt mit Au ergibt eine Abséhtzung der Barrierenweite von mehreram. Die Lange
der Barriere ist wichtigidr die Anzahl der erzeugten Ladungsger in der Barriere. Jé&hger
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diese ist, umso mehr Ladungsger konnen in ihr durch Absorption erzeugt werden und werden
in das Metall injiziert. Deshalb wurden in dieser Arbei ein Schottky-Kontakt mit einer Zwi-
schenschicht derdnge 10Gim aus verwendet. Diese Zwischenschicht besteht aus nichtdotier-
tem (=intrinsichen) Ga-As. Das Potentiallf nun nicht mehr nuiiber die Raumladungsschicht,
sondern haup&ehlichtber diese Zwischenschicht ab. Da hier keine Raumladung vorlélyt, f
das Potential hier nach der Poissongleichung linear ab ([14] und Abb. 4.5).

2.1.3 Schottky und Bardeen-Modell des Metall-Halbleiter-Kontakts

Bei der bisherigen Betrachtung ist die Potentialbarriege= ® — y alleine durch den Unter-
schied von Elektronenaffiréit y des Halbleiters und Austrittsarbditdes Metalls gegeben. Nach
diesemSchottky-Modell sollte die Barrierenbhe fur Metalle mit verschiedenen Austrittsarbei-
ten nach

Oy, =P —y

von der Austrittsarbeit des Metalls aofgen. Dies ist aber nichirfalle Halbleiter eriillt. Flr das

in dieser Arbeit verwendete n-dotierte GaAs liegen die Barrigykah fir verschiedene Metall-
GaAs Kontakte bei 0,8-04V [14]. Das Schottky-Modell des Metall-Halbleiter Kontakts ist also
so gut wie nicht eidllt. &y, ist nahezu unaléngig vond.

Dieses Verhalten wird ilBardeen-Modellbeschrieben. Grundlage dieses Modell ist dieliBkr
sichtigung geladenen Grerathenzusinden. Dadurch entsteht eine Dipolschicht. Dies bedeutet,
dass an der Grenzithe ein Potentialsprung entsteht. Die Barrietdr@@andert sich um diesen
Sprung, d.hd, = & — x — e[p10) — ¢(—0)]. Die Zustandsdichtéd;, dieser Grenzélchen-
Zustnde ist so grol} ist, dass praktisch alle Elektronen aufgenommen wendeerk Als Mo-

dell wird deshalb einé-Funktion benutzt.

Daz(E) = Dgz0(E — Es)

Die Zustinde sind also bei der Energie= Ey in der Energidicke konzentriert. & die Elek-
tronendichte in diesen Zustden folgt dann

noy = | dEDca(E)f(E) = Diyf (Es)

In Wirklichkeit ist die 6-Funktion zu einer Glockenkurve verbreitert. Die Einstellung des ther-
modynamischen Gleichgewichts im Metall-Halbleiter Kontakt zerlegen wir in Gedanken in zwei
Teilschritte, erstens die Einstellung des Gleichgewichts im Halbleiter, nachdem die glirchenf

ge Grenzthchen-Zustandsdichieingeschaltet“ wurde, zweitens die Einstellung des Gleichge-
wichtstiber die Grenzéiche hinweg zwischen Metall und Halbleiter, nachdem beide in Kontakt
gebracht wurden.



12 Theorie der Ladungstragerdynamik

Metall Halbleiter
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Abbildung 2.4: Festlegung der Barriererdhe durch GrenZfichenzustnde. Durch die grol3e
Zustandsdichte der Grenaflhenzusinde ist das Ferminiveau praktisch un-
abhangig von der Dotierung (pinning des Ferminiveaus).

Im ersten Teilschritt gehen Elektronen aus dem Halbleiter in die Géaleh-Zusindeuber,
wobei diese von unten her bis zu einer gewissen Energiegrenze ilifgrefden. Diese Grenze

ist per definitionem gleich dem Fermi-Niveau im Halbleiter (bei T=0). Nach obiger Vorausset-
zung (weil praktisch alle Elektronen aufgenommen werdamlen), &lit diese Grenze letztend-
lich mit dem NiveauEs zusammen. Eine Vergssserung oder Verkleinerung der Elektronenkon-
zentration im Halbleiter durcAnderung der Dotierung eétint oder verkleinert zwar die Zahl der
Elektronen in den GrenZthen-Zusinden, wegen der grof3en Zustandsdichte bleibt aber die La-
ge des Fermi-Niveaus praktisch urémedert pinning des Fermi-Niveaus).

Im zweiten Teilschritt werden Elektrondiber die Grenzéiche hinweg, zwischen den Grenz-
flachen-Zusinden des Halbleiters und einémshen Randschicht des Metalls, ausgetauscht. Da-
durch entsteht an der Greréathe eine Dipolschicht, die einen Potentialsprdngy, — o)
zwischen Metall und Halbleiter erzeugt, der im Gleichgewicht gerade so grof3 ist, dass das Fermi-
Niveau des Halbleiters angehoben oder abgesenkt wird. Es gilt also

Epy — By = —€[©(+0) - (I)(*O)]
Damit wird die Barrierenbhe
O, =P — x + Epm — Eg (2.1)

Wir beziehen jetzt alle Energien auf die Valenzbandkante des Halbleiters. \Wggep — £, =
Evgwm, WobeiE, die Energielicke des Halbleiters ist, unts = Eypy+A Eg ist (man eliminiere



2.2 Transportdynamik 13

Evpwm)
—X—ES:Eg—EO—AEs,

was nach Einsetzen in Glg. 2.1 auf den Zusammenhang
O, = + Epy + E, — By — AEg = E, — AEg

fuhrt, weil ja® + Epy = Ej ist. &y, ist im Bardeen’schen Modell unadnigig von der Austritt-
arbeit im Metall! Dieses Modell trifftdir Gallium-Arsenid besser zu als das Schottky-Modell.
Verallgemeinertes Modell:

Man kann nun beide Modelle zu einem verallgemeinerten Modell kombinieren. Mit zwei Para-
metern,S und B, schreibt man

O, = S(® — x) + B(E, — AEs).

Der Grenzfall des Schottky-Modells ergibt sich i$#t1 undB=0, da. Der Grenzfall des Bardeen-
Modells ergibt sich mit5=0 und B=1. Aus Abb. 2.5 kann man entnehmen, dass S mit steigender
Elektronegativiatsdifferenz des Halbleitersaghst. Bei den kovalenten Halbleitern (Gallium-
Arsenid) dominieren die Grenathen-Eigenschaften (S sehr klein).

Sio, Al0, / ]
KTa0,

electronegativity difference (eV)

Abbildung 2.5: Parameter S bei der Kombination von Schottky- und Bardeen-Modell [13]

2.2 Transportdynamik

In diesem Abschnitt soll auf die Transportdynamik eines angeregten Elektronengases eingegan-
gen werden. Hierbei muss vor allem zwischen diffusivem und ballistischen Transport unterschie-
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den werden. Beim diffusiven Transport werden Relaxations- und StreumechanisriekshT-

tigt. Diese Streumachnismeitknen die Energie des Elektronengas uamdert lassen (Elektron-
Elektron-Sbsse) oder zu einer Energieabgabe des Elektroneilgeesit(Elektron-Phonon-&se,
Storstellen-Streuung). Ballistischer Transport findet aamgienskalen statt, bei denen Streume-
chanismen noch keine Rolle spielen. Das Elektron hat eine bestimmte freianyegl@hrend

der seine Energie unvéndert bleibt. Br die Ladungstigerinjektion bedeutet dies, dass ein er-
heblich gbsserer Energieeintrag in das Metall bei ballistischem Transport stattfindet. Ist die Po-
tentialbarriere also im Bereich der freien Wégdie, kann der Transport als ballistisch angesehen
werden, was auch seine theoretische Beschreibung wesentlich vereinfagiden Razu soll um
folgenden zuéchst eindJbersicht der theoretischen Beschreibung des diffusiven Transport er-
folgen, um seine Komplext darzustellen. Auf die mathematische Beschreibuingtssich aber

auch die nachfolgende Beschreibung der Relaxationangegin Metallen.

Angeregte Elektronen sollen durch einen Laserpulses entstehen. Die Anfangsverteilung direkt
nach der Anregung s¢ir,v,t = 0). Ignoriert man die Ndglickeit von Interband-Rekombination
(z.B. Elektron-Loch Rekombination), ist die Entwicklung véfr, v, ¢ = 0) mit der Zeit als eine
Funktion der aumlichen Position gegeben durch diésung derBoltzmann Transport Glei-
chung Im einfachsten Fall von parabolischer Dispersiofk) = h*k?/2m* hat die Boltzmann
Gleichung eine physikalisch transparente Form

of af
ht ) . = (=L 2.2
at v VTf+a vvf <8t)5treu ( )
mit den semiklassischen Bewegungsgleichungen
V= hli ; m*a= qE (2.3)
m

wobeiE das elektrische Feldy* die effektive Masse unddie Beschleunigung darstelltiFdie

in dieser Arbeit untersuchte Form des Transports ist das elektrische Feld durch den Potentialgra-
dienten des Schottky-Kontakts gegeben. Der Streuterm auf der rechten Seite von Glg. 2.2 stellt
alle Streuprozesse dar. Beispiele Hiersind Phonon-Emission und -Absorptionp&tellen-
Streuung und die Elektron-Elektron Wechselwirkung. Formal kann der Streuterm definiert wer-
den als das Integral der Streuamplitud&k’, k) zwischen Zustnden mit den Wellenvektoren

k undk’ Uber der ersten Brillouinzone, multipliziert mit der entsprechenden Besetzungswahr-
scheinlichkeit. Eine groRe Vereinfachung resultiert in der Relaxationszdiefdng, die den ge-
samten Streuterm durch(f — fy)/7 ersetzt, wobet die Zeit charakterisiert, die die Verteilung
berbtigt, um in ihren Gleichgewichtszustarfg zurickzukehren. Die Boltzmann Gleichung ist

IFur den Fall einer williirlichen DispersionE(k) sieht die Dispersionsrelation folgendermaRRen aus=
h™'V,E(K) undhok /Ot = ¢F mit den entsprechendéinderungen in Glg. 2.2.
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dann keine Integralgleichung mehr. Diese Vereinfachung ist jedoch meist nichichn da un-
terschiedliche Anteile der Verteilungsfunktion mit unterschiedlichen Raten relaxieren. Deswegen
definiert mariiblicherweise seperat die Impuls- und Energie-Relaxationszeaiind ) in Ter-

men vonW (k', k).

Eine weitere Komplikation ist, dass das Streumatrixeleni®iik’, k) fur verschiedene Streu-
mechanismen verschieden von der Energieaagh Fir Zustinde mit ldherer Energie setzen
weitere Streumechanismen ein, z.B die Emission von optischen Phononen oder die Stol3ionisa-
tion. Schliesslich hngt das Stossintegral von der Zustandsdichte ab,ildidié Streuung zur
Verfiigung steht, also von der expliziten Form véifk). Dies fuhrt zu einer noch @feren
Komplexitat, falls die Energie zunimmt und immerdddere Gebiete der Brillouinzone erreichbar
werden. Es kann auch eine Adotgigkeit von dek-Orientierung vorhanden sein. Aus diesen
Grunden sind die Gleichungen Glg. 2.2 und Glg. 2.3 kaum analytissialr, oft werden nume-
rische Monte-Carlo Techniken [Beispiélrfeine analytische dsung an Halbleiter-Obeéthen:

[15], Beispiele @ir Monte-Carlo Simulationen an einer Metall-Halbleiter Greddile: [16—19]].

Es gibt aber einen Grenzfall, bei dem Streuprozesse niclitkgichtigt werden rirsssen: balli-
stischer Transport. Der kritische Parameter fliieist die Ausdehnung des Bauteilgirflen Fall

einer konstanten Geschwindigkeitist die kritische langeL, UberL; = v.7, mit der Impuls-
relaxationszeit verkimpft. Ist die Ausdehnung des Bauteils kleiner &}s werden die meisten
heissen Elektronen das Bauteil ohne Streuung durchqueren. Im Fall eines Schottky-Kontakts,
wie sie in dieser Arbeit verwendet werden, ist die kritiscliage gegeben durch diéhge der
intrinsischen GaAs-Schicht, auf der das Gesamtpotential aus angelegter Spannung und internen
Potentialgedlle abgllt. Sie betagt bei den hier verwendeten Proben 160

Im folgenden soll auf die Zeitskalen des ballistischen und diffusiven Transports eingegangen
werden. Die Zeitskalerif ballistischen Transpotiber eine lange von 5&im in Metallen wird

in [20] Uber die Fermigeschwindigkeit zu #0abgeschtzt, der diffusive Tranportiber eine
Lange von 5@un uUber die thermische Ledhigkeit zu 60s. Dies ist bei den Pump-Probe-
Messungen von Bedeutung. Die Breite der verwendeten Pulse liegt pei, 50 dass Trans-

port im Metall aus der durch den Probe-Puls-Breite bestimmte Abfragezone bei der Relaxation
der Ladungtager, die auf einer Zeitskala von Ip2 stattfindet, zuachst vernachlssigt wer-

den kann. Zum Tranport im Potentialgradienten des Halbleiters. Die durch Anregung entstande-
nen Locher im Valenzband werden durch das elektrische Feld der Potentialbarriere ins Metall
injiziert. Bei einem rein ballistischen Transport ergibt sich durch die ballistische Bewegungsglei-
chungs = 0.5-a-t? Uber eine [Ange vons = 50 nm eine Zeit von 3%s. Dabei wurde die effektive
Masse iir leichte Locher angenommen [12] und ein Potentialgradient vd1DOnm verwen-

det, was in etwa dem Potentialgradienten bei den duréihgein Pump-Probe-Experimenten
entspricht. Bei bheren Spannungen sollte die ballistische Injektion noch schneller erfolgen.
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Die Zeitskala @r diffusiven Transportdsst sichiber die Beweglichkeit,, = 320 cm*/Vs von
Lochern in GaAs abséltizen [12]. Die Geschwindigkeit ergibt sich zu= p,U/d, wobei als
Spannung/ Uber die 10@im dicke Barriere wieder Y angenommen wird. Daraus ergibt sich
eine Transportzeit von 150 Uiber 50am.

Beide Zeiten liegen also innerhalb der ZeitdnRelaxationmechanismen eines angeregten Elek-
tronengas in Metall [20], die sich von wenigen Femtosekunden bispzaLefistrecken. Deshalb
wurden die Pump-Probe Messungen im Bereich von einigen Pikosekunden vorgenommen.

2.3 Relaxationsdynamik

Die Relaxationsmechanismen eines angeregten Elektronengases in einem Goldfilm sollen hier
erlautert werden. Dies ist wichtigif das Versindnis der durchgahrten Pump-Probe-Messung,

da ja die angeregte Elektronenverteilung in einem Metall als Sdind#id Ladungstigerinjek-

tion dient.

Es wird auf ein Modell der Relaxation einer thermischen Verteilung (Zwei-Temperatur-Modell)
und die Theorie der Fermifssigkeiten als Beschreibunigrfeine athermische Verteilung einge-
gangen. Beide Modelle werden kombiniert und in einer Simulation veranschaulicht.

2.3.1 Zwei-Temperatur-Modell

Da die elektronische \Afmekapazit ein bis zwei Gal3enordnungen kleiner ist als diedvwhe-
kapazitt des Gitters, ist esoglich, die Temperatur des Elektronengasesktirze Zeit sehr stark

zu ertohen, wohingegen das Gitter nur wenig erhitzt wird. Eine quantitative Analyse, die sich
auf dieses Modell §tzt, soll hier vorgestellt werden.

Das Metall wird in zwei getrennte Untersysteme aufgeteilt, eifieslie Elektronen und eines

fur die Phononen. Beide sind jeweils im thermischen Gleichgewicht. Sie werden durch zwei
Temperaturen charakterisiert, die Elektronentempef&tund die Gittertemperatuf,. Die im-

plizite Annahme, die einem lokalen Gleichgewicht unterliegt, besteht darin, dass die Thermali-
sierung im Elektronensystem instantan erfolgt. Die Elektronenverteilung kann dadurch zu jeder
Zeit durch eine Fermi-Dirac Verteilung mit der Temperaiuteschrieben wird. Die Kopplung

der beiden Systeme wird durch die Elektron-Phonon-Kopplung hergestellt. Diese wird durch
einen Energieaustausch beschrieben, der proportiorial zul}, ist. Die zeitliche Entwicklung
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der beiden Untersysteme ist durch folgendes gekoppelte Differentialgleichungssystem gegeben:

C1) 2 = (6, T) — GIT, ~ T,) + Pl
aTg _
G50 = G(T - T,)

C. ist die elektronische \A&fmekapazit, C, die Warmekapazit des Gittersx die Warme-
leitfahigkeit,G die Elektron-Phonon Kopplungskonstante ur(d:, ¢) die Energiedichte pro Zeit,
die im Medium absorbiert wird.

2.3.2 Theorie der Fermifllssigkeiten

Der Name Fermiflssigkeit iihrt daher, dass hier die Wechselwirkung der Elektronen unterein-
ander beiicksichtigt wird, die bei der Beschreibung der Elektronen als Fermigas veasadtl
wird. Die Lebensdauer eines angeregten Elektrons ist durch elastische und inelastifi#he St

Ep\?
=3

mit §F = E — Er. Diese Beziehung gilt streng nur BEBi= 0, da der Phasenraum der Anfangs-
und Endzusinde hier genau durch® gegeben ist, aber sie ist auch eine gutEhdrung fir

gegeben. Sie beigt:

Elektronen mitv £ > kT.,. 7o kann in der sogenannten Random-Phase-Approximation (RPA) zu

128 1
2/3wp

berechnet werden [21], wobeir die Plasmafrequenz ist. Mit, = 8 eV [21] fur Gold ergibt

T0 =

sichty ~ 2fs.

2.3.3 Boltzmann-Transport-Modell der Thermalisierung

Eine vollséindige Modellierung der Energieverteilung kairer die Boltzmann Transport Glei-
chung mit Relaxationszeifimerung erfolgen. Dazu wird die Elektronenfunktion in einen thermi-
schen und athermischen Anteil aufgespalten:

f = fathermisch(Ea t) + fthermisch(Te(t>>- (24)
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Der thermische Anteil wird durch die Fermi-Dirac-Verteilung beschrieben. Der athermische An-
teil ist eine Funktion der Elektronenenergie und der Zeit. Die Relaxation der athermischen Ver-
teilung wird durch folgende Gleichung bestimmt:

afafchermisch o 1 <5E

_7E7F

2
- athermisch - 25
< - ) Futhermisch (25)

Die Losung fir obige Gleichung ist:

fathermisch (5E7 t) = foeXP

SE\® ¢
—|=] — 2.6
()] 28
wobei f, die Anfangsverteilung darstellt. Energie wird aus der athermischen in die thermische

Verteilung transferiert, @hrend die Elektron-Phonon-Kopplung Energie aus der thermischen
Verteilung ins Gitter transferiert.

1=20 fs 130 fs 400 fs 670 fs 1300 fs

T T T T T T T T T \J 1 T ¥ ¥

700 K 640 K 480 K

T T T T T T T T

Te=500 K 700 K

©

0.01

dN/dE [norm. E.]

0.001

l L
i i i i i A L i i 1 'L i 4 i i I} 1 L i 1 I} 1 A
0051152 0051152005115200511520051152
ENERGIE [eV]

Abbildung 2.6: Berechunung der zeitlichen Entwicklung einer Elektronenverteilung im Rahmen
der Boltzmann-Transport-Gleichung in der RelaxationsZéignung [21]. Die
absorbierte Laserfluenz ist 80 /cm?, die Anregung wurde als instantan ange-
nommenG = 4 - 101 Wm3K~1, 7y = 5fs (experimenteller Wert [21]). Die
gestrichelte Linie ist eine Fermi-Dirac-Verteilungrfdie jeweilige Temperatur
(thermische Elektronen). Der Anteil ddver sind athermische Elektronen.
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Die Gleichung @ir die Energianderung der thermischen Verteilung lautet folgendermalR3en:

oT., 0
Ce(Te) at - _G(Te - Tg) + &(fathermisch)<E3/2)dE- (27)

Diese Gleichung ignoriert jedoch den Anteil der Energie, die direkt aus der athermischen Vertei-
lung in das Gitter transferiert wird, da dieser Anteil lange Zeit als klein gdgemnden anderen
beiden Anteilen in Glg. 2.7 angesehen wurde. Hier sei angemerkt, dass bei Arbeiten in unse-
rer Gruppe jedoch bei Messungen an Silbernanoteilchen und Anpassung eines Modells, das den
Energietransfer aus der athermischen Verteilung ins Gittercksrchtigt, gezeigt wurde, dass
dieser Anteil nicht zu vernacassigen ist [22]. Eine Berechnung der Verteilungsfunktion nach
dem Boltzmann Transport Modell der Relaxation ist in Abb. 2.6 gezeigt.



3 Laborbeschreibung

Um Experimente an Obeé&then vornehmen zudknen, beatigt man saubere und definierte
Oberflchen. lEr Messungen von dynamischen Prozessen an Elektronétidgganan aul3erdem
ultrakurze Laserpulse. Deshalb besteht unser Labor aus einem komplexen Aufbau, einem UHV-
System und einem Ultrakurzpuls-Lasersytem. Explizit soll hier nur auf das Flugzeitspektrometer
eingegangen werden, da ein genauere Betrachtung der Messmethode der kinetischen Energie
von Photoelektronen in einem Flugzeitspektrometiignist, um die Photoemissionsspektren
eines Schottky-Kontakts verstehen zinken. Die weiteren Komponenten des umfangreichen
Laboraufbaus werden hier nur kurzaartert, da bereits viele Arbeiten dazu geschrieben wurden
[23-26].

3.1 Laser

Bei dem Lasersystem (Abb. 3.1) handelt es sich um ein Eigenbau-Femtosekunden-Lasersystem.
Das aktive Medium des Oszillators besteht aus einem Ti:Saphir-Kristall, der durch einen kom-
merziellen Argonionenlaser (Modell Coherent Innova 400) gepumpt wird. Im Oszillator werden
Pulse mit einer nachkomprimierten Pulsdauer voifs48iner Pulsenergie von cand und ei-

ner Wiederholrate von 80 Hz erzeugt. Die Weller@inge des Lichts liegt bei rund 82, was

einer Photonenenergie von 1866 entspricht. In einem regenerativen Varger, der mit einem

Teil des Argon-Laserlichtes gepumpt wird, werden diese Pulse dann auf bis zli&Eshrkt.

Dies geht allerdings auf Kosten der Palstje und der Wiederholrate, die dann nur noch 65
fs bei maximal 250 kHz befigt. Daran schlie3en sich bei Bedarf weitere Stufen an, die zur
Frequenzkonvertierung dienen. Mit nichtlinearen Kristallen besteht diglivhkeit, die zwei-

te und/oder dritte Harmonische der Grundwellarge zu erzeugen. Damit stehen&ubch die
Wellenlangen 40@im (3,1eV , 50fs, 100nJ ) und 26 mm (4,8eV , 50fs, 100nJ) zur Verfigung.
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Abbildung 3.1: Ubersichtilber das Labor
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3.2 Ultra-Hoch-Vakuum

Das UHV-System erlaubt es, reproduzierbare Experimente an eindeutig charakterisierten Ober-
flachen durchziifhren. UHV umfasstim Allgemeinen den Druckbereich von™ifis 10! mbar,

in unserem System herrscht ein Druck vorr10is 107*° mbar. Das bedeutet, da die Wieder-
bedeckungszeit von Probenobacthen etwa ein bis zwei Tage L.

Das UHV-System (Abb. 3.1) setzt sich aus mehreren Kammern zusammen, die durch Ventile
voneinander getrennt werdeirknen. Es ist als Ganzes schwingungggeplft gelagert und mit

dem Lasertisch fest verbunden. Das égticht zum einen eine einfache Einkopplung des Lasers.
Der Probentransfer zwischen den Kammern erfolggr magnetisch gekoppelte Manipulatoren.
Als Pumpen iir das UHV-System werden Turbo-Pumpen und lonen-Getter-Pumpen (schwin-
gungsfrei) eingesetzt.

Die einzelnen Kammern haben folgende Bedeutung:

Hauptkammer Die Hauptkammer ist die zentrale Kammer im ganzen UHV-Sytem. Hier wer-
den die meisten Proben aufbewahrt urithiken gegebenenfalls gpariert oder charak-
terisiert werden. Zur Untersuchung von Kristallstruktur und chemischer Zusammenset-
zung der Proben steht ein kombiniertes LEED-Auger-System zuilyeng. Mit einem
Quadrupol-Massenspektrometer kann das Restgas im UHV bestimmt werden. Probenober-
flachen nnen durch lonenbeschul? mit’Atonen gereinigt werden. Im weiteredhnen
die Proben auiiber 800C erhitzt werden.

Praparationskammer In der Paparationskammerdtkinen die Proben mit Gold oder Silber
aus einer Effusionszelle bedampft werden. Eine Quarzwaage dient zum Messen des Flus-
ses des verdampfenden Materials. Die Prob@mlen wvahrend dem Bedampfen geheizt
werden.

STM-Kammer Mit dem Rastertunnelmikroskof@¢anningd unnelingMicroscope) ist es figlich,
Proben mit atomarer Auisung zu untersuchen.

3.3 Flugzeitspektrometer

Hier soll die Messmethode der kinetischen Energie von Photoelektronen in einem Flugzeitspek-
trometer (englischifr Flugzeit: Time-Of- Flight (TOF)) dargestellt werden. Ein Photoelektron
entsteht durch die Absorption eines oder mehrergPhotonen der Energies (Abb. 3.2).
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Abbildung 3.2: Energieschema der Photoemission.

Die Grundgleichung der Photoemission lautet:
Eiin, =n-hv — Epg

Bei bekannter Photonenenerdie und bekanntemn kann durch die Messung der kinetischen
Energie der Elektronen auf die Enerdie i der Elektronen im Festikper geschlossen werden.
Die Bestimmung der kinetischen Energie erfolgt im Flugzeitspektrometer. Der Aufbau ist in
Abb. 3.3 zu sehen.

Nach der Erzeugung werden Elektronen in eine DriftstreckatgefHier werden Teilchen unter-
schiedlicher kinetischer Energie separiert. Durch Messung der Flugzeit kann auf die kinetische
Anfangsenergie geschlossen werden. Der Spannungsverlauf im TOF wird durch die einzelnen
Spannungen an den Elektroden bestimmt. Die Probe liegt auf negativen Potential, die Spitze-
nelektrode mit Eintrittsffnung auf Masse (bei den in dieser Diplomarbeit vorgestellten Mes-
sungen, im Gegensatz zu dem in Abb. 3.4 berechneten Potentialverlauf). Dadurch werden die
Elektronen in das TOF gezogen. Danach schliesst sich eine Elektronenoptik an, die zur Kolli-
mation der Elektronen dient und die Transmission durch das Flugzeitspektrometer verbessert.
Im feldfreien Driftrohr findet die Seperation von Elektronen mit unterschiedlicher kinetischer
Energie statt. Das Gitter dient zur Abschirmung der am Detektor anliegenden Hochspannung.

Die Berechnung des Spannungsverlaufs zwischen den Elektroden geschieht durch das Programm
SIMION (Abb. 3.4). Man erkennt, das das Potential zwischen Probe und Eiffntieg des

TOF stark aldllt. Der Abfall betagt -6,2V. Dadurch werden die Elektronen, deren kinetische
Anfangsenergie an der Probe typischerweisee®-betiagt, zur Eintritt®ffnung des TOF hin
beschleunigt. Zur Messung der kinetischen Anfangsenergie werden simulierte Poteatiédverl
beriitzt, um aus der gemessenen Flugzeit bei gepulster Anregung die kinetische Anfangsenergie
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LA B Driftrohr
:3 mm: 47 mm : 703 mm

K Detektor

Abbildung 3.3: Skizze des Flugzeitspektrometers. A, B und Driftrohr: Feldsektoren des TOF.
Von links: Probe, konusfmige Spitzenelektrode mit Eintriiinung, die drei
Ringelektroden der Elektronenoptik, das Driftrohr und der Detektor.

zu berechnen. Hierzu wird von konstanten Spannungen an den Elektroden und der Probe aus-
gegangen. Eine transiente Obacthenspannung, wie sie sich bei der gepulsten Anregung eines
Au-GaAs Schottky-Kontakt durch Femtosekunden-Laserpulse einstellt, ergibt einen transienten
Potentialverlauf zwischen der Probe und der geerdeten Eidffittsng des TOF. Alle Elektro-
denpotentiale danach sind konstant. Die Flugzeit der Elektronen auf dieser Streéig betr

nige Nanosekunden. Die transiente Olgafflenspannung relaxiert ebenfalls im Nanosekunden-
Bereich. Durch diese Zeitahhgigkeit stellt sich ein Fehler bei der Energiemessung im Flug-
zeitspektrometer ein, der nicht korrigiert werden kann. In Kapitel 5 wird gezeigt, wie es zu einer
transienten Obedktchenspannung unter gepulster Anregung kommt.
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3.3 Flugzeitspektrometer

Simulation der Potentiale im vorderen Teil des TOFs [25]. Links ist der

Abbildung 3.4: SIMION

fur die Aufnahme eines Kupfer(110)-Kristalls adaptierte Probenhalter zu sehen.

Die Potentiale sind von links nach rechts: Prob& 0Spitzenelektrode 6)2,

vordere Elektrode &, mittlere Elektrode 1,5V, hintere Elektrode 4,¥ und

Driftrohr 1,36V



4 Probenpr aparation und
Charakterisierung

In diesem Kapitel soll gezeigt werden, dass eiae die konkreten Voraussetzungen des Ex-
periments geeignete Probe hergestellt wurde. Eine Anregung von Ladigegstim Gebiet
der Bandverbiegung des Halbleiters durch Femtosekunden-Laserpulse mogbkté isein und
nachgewiesen werden. Als zweite Voraussetzung musstiegéiot werden, eine Spannuiber
den Kontakt anzulegen. Dies musste auéhnwend den Experimenten im UHVaglich sein.

In diesem Kapitel wird diestlr unsere Proben gezeigt. Das Kapitel gliedert sich deshalb wie
folgt:

e Probenmaterialen und Probenherstellung

e Anpassung an die vorhandene Vakuumapparatur und elektrische Kontaktierung im UHV
durch Konstruktion eines Probenhalters

e Elektrooptische Charakterisierung. Durch elektrische Messurégsih $ich auf die Eigen-
schaften der Bandverbiegung schliessen. Elektrische Messungen bei Beleuchtung durch
Femtosekunden-Laserpulse zeigen das Auftreten eines Photostroms. Dies bedeutet, das
Ladungstagern in der Bandverbiegung angeregt werden und durch die Bandverbiegung
ein Transport geschieht. Dies ist der Bewéiisdine Ladungs#rgerinjektion aus dem Halb-
leiter in das Metall.

4.1 Probenmaterialien

Hier soll erbutert werden, warum GaAs und Airfdiese Messungen verwendet wurden. Zuerst
zu Gold. Unter den Metallen besitzt es als Edelmetall eine relativ kleine elektronisatmeaka-
pazitt ([21]). Dadurch kann das Elektronengas gédpem dem Gitter effektiv geheitzt werden,



4.1 Probenmaterialien 27

es stellt sich ein groRer Temperaturunterschied ein. Die elektroniséh@&WapaziétC, = 1T

ist proportional zur Temperatdr, der Proportionalétsfaktory wird von Groenevald et al. bei
Gold zu 65J/m*K? angegeben.

Zu GaAs: Seine Bandtke von ca. 1,4V erlaubt die Absorption von Photonen der als Pump-
Puls verwendeten Grundwell@mige einer Ti-Saphir-Lasers (ca. £)6).

i GaAs Si
3+ 3 F
< 2 | < 5
3 /\ S 2
o é o Phonon
21 L 21 L
(1] . [1h]
S v p G hv
0 e 0
N
L I X L I X

Abbildung 4.1: Photonenabsorption im direkten (GaAs) und indirekten (Si) Halbleiter. Die
Bandstruktur ist berechnet [27]

GaAs als direkter Halbleiter besitzt eine éhite Absorptionswahrscheinlichkeit gegéer in-
direkten Halbleitern. Bei direkten Halbleitern liegt das Minimum des Leitungsbandes an der
gleichen Stelle im Impulsraum wie das Maximum des Valenzbandes, beim indirekten Halbleiter
liegen sie an verschiedenen Stellen. Digsrf dazu, dass die Absorptionswahrscheinlichkeit in
GaAs fur Photonen in der &he der Bandicke gbl3er ist als ir indirekte Halbleiter. Bei in-
direkten Halbleitern ist noch die Absorption oder Emission eines Phonitig, mm Energie

und Impulserhaltung zu geéMarleisten. Photonen haben einen sehr geringen Impuls, aber grof3e
Energien, bei Phononen ist es genau umgekehrt [28]). Abb. 4.1 soll diese zwei Prozesse veran-
schaulichen.
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4.2 Probenherstellung

Die verwendeten Halbleiter-Metall Kontakte werden in Kooperation mit A. Leitenstorfer
Tauset und G.Abstreitet hergestellt. Die Probe besitzt einen Schichtaufbau.

4 mm
p - \5nm
L __Im
i-GaoAs (001) 100 nm

n-GaAs(001) N, =2,0-10"® Cr]ns 300 nm

]

n-GaAs(001) N, =2,2-3,4-10"°—
cm

5mm >

Abbildung 4.2: Schottky-Kontakt. Schematischer Schichtaufbau der Probe

Die Grundschicht (450m) bildet Gallium-Arsenid(001), das aus einem Wafer geschnitten wur-
de. Der Wafer ist mit Silizium dotiert. Die Dotierungskonzentrationigs = 2,2 — 3,4 -

10 1/cm3. Obwohl aus der vierten Hauptgruppe, wirkt Silizium bei Gallium-Arsenid als Do-
nator, da es Gallium-Positionen in der Kristallstruktur besetzt[29]. Da Gallium eine Element der
dritten Hauptgruppe ist, bleibt somit ein Elektron des Siliziums bindungsfrei.

Auf diesen Wafer wird in einer Molekularstrahl-Epitaxie-Anlage eine mit Silizium dotiertex300
dicke Schicht GaAs(001)\p = 2,0 - 10'® 1/em?3) aufgebracht. Die zweite Wachstumsschicht
besteht aus undotiertem (intrinsischem) GaAs(001) [Dickenh@j0 Der Wafer wird hach dem
Aufwachsen der zwei GaAs-Schichten an den Bruchkanten des GaAs(00¢binin? groRRe
Stiicke gebrochen. In einer Aufdampfanlage wird Titan durch eine kmeis§e Offnung aufge-
dampft. Anschliel3end wird ohne Brechung des Vakuum Goldi(§ aufgedampft. Durch das
Titan (Dicke 1nm) verbessern sich die Benetzungseigenschaften des Goldes.

Es soll hier noch ein praktischer Aspekt étwmt werden. Bei der Probe S270 wurde der Wafer
durch eine Maske mit einer kre@gimigenOffnung (Durchmesser#m) bedampft, bevor er im
Probenhalter montiert wurde. Bei der Probe S285 wurde das GaAs-Substrat zuerst im Proben-
halter montiert. Nun konnte man direkt durch das kieisfige Loch (Durchmesserdm) in der

IPhysikdepartment E11, Technische Univéusitliinchen, 85748 Garching
2Walter-Schottky-Institut , Technische UniveidiMinchen, 85748 Garching
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Kaptonfolie (Abb. 4.4) aufdampfen. Dies hat den Vorteil, dass keine Besgbng der Proben
bei der Montage im Probenhalter entstehen kann.

Probe
.| Probenhalter
Schraube > mit Ausfrasung
Edelstahlzylinder — ———Teflon
mit Gewinde
UHV-Klebstoff
Edelstahlblech Mutter

Wehnelt-Zylinder

Abbildung 4.3: Seitenansicht des Probenhalters im Schnittbild. Zu sehen ist die elektrische Kon-
taktierung der Rckseite.

Die Proben werden mit Leitgraphit auf der Schraube (Abb. 4.3) befestigt. Leitgraphit besteht aus
kolloidalem Graphit, das in Isopropanol aufgeschwemmt ist. Durch Verdampfentdesmds-
mittels entsteht eine leitende Schicht. Dadurch ist diekReite (GaAs) der Probe elektrisch
kontaktiert. Die Schraube befindet sich in dem Gewinde eines Edelstahlzylinders. Dieser ist im
weiteren gegeitber dem Probenhalter durch einen Teflonzylinder elektrisch isoliert. Die Zylin-
der sind eingepresst und zuzlich durch einen UHV-tauglichem Klebstbfixiert. An der Un-
terseite der Schraube wird ein @y2n dickes, gebogenes Edelstahlblédier eine Mutter an den
Edelstahlzylinder fixiert. Die weitere Kontaktierudper das gebogene Edelstahlblech erfolgt
durch einen Wehnelt-Zylinder, an dessen Innenseiteidlkeles Edelstahlblechs bei Eihfung

der Probe anliegen. Der Wehnelt-Zylinder ist elektrisch mit einem Heizfilament verbunden, das
eine elektrische Durciihrung aus dem UHV besitzt. Hier seien noch einige praktische Aspek-
te ervahnt: Vorgefertigte gebogene Edelstahlbleche lieferten nicht immer eine Kontaktierung an

'Hersteller: Varian, Typ: Torr-Seal



30 Probenpréaparation und Charakterisierung

dieser Stelle. Eine gute Kontaktierung, die auch bei mehrmaligem Einsetzen des Probenhalters in
die Aufnahmevorrichtung noch bestand, liel3 sich nur nach Anpassen der Biegung an die ausge-
baute Probenaufnahme vornehmen. Dies ist jedoch mit einigem Aufwand verbunden, ia hierf
das UHV gebrochen werden musste.

Golddraht

Silber-
leitepoxy

goldbedampfte
Kaptonfolie

Abbildung 4.4: Aufsicht des Probenhalters. Zu sehen ist die elektrische Kontaktierung der Vor-
derseite und die Stelle der Anregung durch einen Laserpuls innerhalb der Kon-
taktierungsstelle

Die Vorderseite (Abb. 4.4) wirdiber den 10@m dicken Golddraht elektrisch kontaktiert. Die-

ser wurde mit Silber-Leitepoxid-Klebstéfbefestigt. Durch Hrten bei 150C (15min) ist die
Festigkeit wesentlich besser als bei Leitgraphit. Au3erdem ist er durch seine Konsistenz f
die Auftragung durch eine Nadelspitze, auf dessen Ende eine kleine Menge gegeben wird, be-
stens geeignet. Diese Nadelspitze konnte durch einen HeBfeldemdurch Schrauben in alle

3 Raumrichtungen beweglich war, exakt positioniert werden. Die Befestigung des Golddrahts
und das Ziehen des quadratischen Leitepoxid-Rings geschahen unter einem Stereo-Mikroskop.
Der Leitepoxid-Ring dient zu einer Reduzierung des Kontaktierungswiderstandes, der durch den
dinnen Au-Film vorgegeben ist. Eindglichst kleiner Widerstand bei der Kontaktierung der
unter Laserpuls-Beleuchtung stehenden Stelle des Au-Films bei Photo-Emissions-Messungenist

2zZwei-Komponenten-Klebstoff, Hersteller: Polytec, Typ: EpoTek E4110
3Hersteller: Karl Suss
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von immenser Bedeutung, da es ansonsten unter gepulster Anregung zu einer transienten Ober-
flachenspannungen kommt, die eine korrekte Messung der Elektronenverteilung idrpestk
verhindert (Kapitel 5. Die goldbedampfte (20) Kaptonfolie dient zur Verdeckung freiliegen-

der Halbleiteroberéichen, dieiickseitigt kontaktiert sind. Dadurch ist ein gut definiertes Poten-

tial unter statischen Bedingungen auf der Oberseite des Probenhalters sichergestellt. ies ist f
Messungen im TOF wichtig, um hier definierte Potentiale zur Flugzeitmessung (Abschnitt 3.3)
herzustellen. Die goldbedamfte Kaptonfolie wuttdteer Leit-Epoxid-Klebstoff elektrisch mit der
Aussenseite des Probenhalters verbunden. Die weitere elektrische Kontaktierung bis hin zu den
Durchfuhrungen in das UHV erfolgte durch bereits vorhandene Elemente der UHV-Apparatur,
da an den Probenhalter bei Photoemissionsmessungen im TOF eine Spannung angelegt wird.

4.3 Elektrische Charakterisierung

4.3.1 Strom-Spannungs-Kennlinien

In Abb. 4.5 ist das Potentialschema der Probe schematisch dargestellt. Es handelt sich hierbei
um eine sogenannte Mottbarriere [14]. Der Schichtaufbau der Mottbarriere ist folgendermassen:
Metall-intrinsicher Halbleiter-dotierter Halbleiter. Im weiteren wird aber auch der Oberbegriff
Schottkybarriere verwendet werden, dér Halbleiter-Metall Kontakte allgemein benutzt wird.

Die Potentialbarriere wird dabei durch das Potentigtefgebildet, das zwischen den 2 Raum-
ladungszonen Q+ und Q- entsteht, und in der intrinsischen Schicht linear ansteigt, da hier keine
Raumladung vorhanden ist. Q- entsteht durch die Besetzung von Gareilzuginden an der
GaAs-Au Grenzfiche, Q+ ist die ziirchkleibende positive Ladung der Donatoratome.

An dieser Struktur werden nun Strom-Spannungs-Kennlinien aufgenommen. Alle weiteren Mes-
sungen werden mit dem eingesetzten Probenhalter im TOF vorgenommen. Die Sp&inung
wird dabei von einer ADC-Karte geliefert, der Straiber einen Messwiderstarfl,; (1002)

gegen Erde als Spannung;,,; eingelesen. & die tat&chlich an der Probe anliegende Span-
nung gilt dannUgaas—aw = Ua — Urps. Der Strom | ist gegeben durdh= Ugy;/ Ry
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.................. e --- Vakuumniveau
T TE T R T -- Fermienergie
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300nm : 100nm i 5nm

Abbildung 4.5: Potentialschema der verwendeten ProbEnz,; ist das Valenzbandmaximum,
E1 gy das Leitungsbandminimum

U > 0: Bestimmung des ohmschen Widerstand, der Barrierenh Ohe und des
Idealit atsfaktors

Fur U > O ist die Diode in Durchlassrichtung geschaltet. Der Strom wird hier haaplsh

durch die Diffusionstheorie beschrieben [14]. Eine exakte Berechnurigigeaber die detail-

lierte Kenntnis der Elektronenverteilung in einem grof3en Bereich angelegter Spannungen, als
auch genaue Informationeiber die Stolimechanismen beim Transport und Dotierungsprofile.
Deshalb ist die Analyse realer Schottkybarrieren normalerweise auf semi-empirische Gleichun-
gen geditzt. Der Ausgangspunkt ist folgende Gleichung [12].

I = Ifexp(———
U

Der Serienwiderstanf; ist bei dieser Messung haupthlich durch den Messwiderstand gege-
ben. Der ohmsche Widerstatt) der Probe ist dagegen viel kleiner. Mit = p%, wobeip der
spezifische Widertstand die Lange und4 die Querschnittsfiche des Widerstands ist, kann man
die Widersinde der Au- und GaAs-Schichten berechném.dte dinne Goldschicht ergibt sich
ein Widerstand von der Mitte der Probe zur Kontaktierungsstelle<vari). Der Widerstand der
intrinsischen GaAs-Schicht bagt wegen des hohen spezifischen Widerstand06f cm ca.



4.3 Elektrische Charakterisierung 33

1000 —4——————+—F——F——+—FJ7+—1——

L . i
® %e ®
500 —

| [WA]

-500 |-

-1000

UAu-GaAs [V]

Abbildung 4.6: I1(U)-Kennlinie der Probe S285. Die Inlets zeigen den Potentialverlauf der
Schottkybarriereifr den jeweiligen Spannungsbereich, die Stromrichtung und
einen von mehreren Mechanismén Eadungstagertransport. fr die Durch-
lassrichtung ist der Elektronentranspdiber die Barriere der wichtigste Me-
chanismus bei einer Mottbarriere.UF die Sperrichtung ist der Tunneleffekt
durch die Bandicke des Halbleiters nur einer von mehreretgichen.

1092. Der spezifische Widerstand von n-GaAs mit einer Dotierungdh—L; ist < 1072 Q cm

[14], so dass der Widerstand des Substrats wemige betragt. Die Schottkybarriere an der
Grenzfiche des hochdotierten n-GaAs-Substrat bildet, da die KontaktierungleetLeitgra-

phit, also einem Halbmetall, vorgenommen wurde, einen ohmschen Kontakt mit geringem Wi-
derstand. Bei hohen Dotierungen des Halbleiters ist die Barriéngelso klein, dass hier sogar
Elektronen nahe der Fermikante tunnetimken. In GaAs wurden spezifische Widarste bis
zu10-7 Q cm festgestellt [12]. Insgesamt sollte der mit der Diode in Serie geschaltene ohmsche
WiderstandRp < 122 sein. Der ohmsche Gesamtwiderstdiy= Rp + R), kann bei grof3en
Durchlassspannungen abgelesen werden, bei denen der Widerstand durch das Diodenverhalten
gegeriiber dem Serienwiderstand vernagdigbar wird. In Abb. 4.7 wurde eine exponentielle
Funktion an die Daten zwischen 0 und ¥,2ngepasst. Die Abweichung vom idealen exponen-
tiellen Diodenverhalten und désbergang in eine lineare ohmsche Kennlinie & > 0,2V

ist deutlich zu sehen. Bei 0Y6 ergibt sich ein Widerstand der Probe von 1B8%lso ein sehr
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viel groRerer Widerstan® » als oben abgesélrt. Entweder kann man das Diodenverhalten hier
noch nicht ganz vernacigsigen oder man hat noch atadiche Widersinde im Gesamtsystem.
Die Bedeutung dieses Widerstandésdie Messung von Photoemissionsspektren an diesem Sy-
stem wird in Kapitel 5 edutert. Seine Minimierungdante Pump-Probe Messungen mit dem
TOF und deren Interpretation erheblich erleichtern.

5000 ; , ; , ; , ; , . ,

® Daten
Fit (0,0-0,2 V) i

4000

3000

I [uA]

2000

1000

0,0 0,6

U

Au-GaAs [V]

Abbildung 4.7: Bestimmung des ohmschen Widerstand der Probe S283JB&gang von ei-
nem exponentiellen Verlauf zu einem linearen zeigtidlsergang vom Dioden-
zum ohmschen Verhalten.

Idealit atsfaktor

Der sogenannte ldedditsfaktoryn ist ein Mal3 fir das Abweichen der Kennlinie vom idealen
Diodencharakter. Idealerweise ist= 1. In der Praxis ergeben sich aber immer Westé.

Im folgenden soll der Ideahtsfaktor fir die vorliegenden Schottky-Kontakte bestimmt werden.
Der SttigungsstronTs kann folgendermaf3en ausgédkt werden.

Ig = A*T?exp(—+—) (4.1)

A* ist die Richardson-Konstantel{ ~ 8.2 A/cm? K? fur n-GaAs [12]),q®, ist die effektive
Barrierenldhe. Durch Bestimmung vofy kann man also auf die Barrierreiine zuiickschlies-
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sen. Aus der Anpassung von Glg. 4.2 mit den freien Paraméteund ¢ an die Messkurve im
Bereich 0,0-0,2V erhalt manIg.

U
I= Isexp(—?) (4.2)
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Abbildung 4.8: Anpassung einer Exponentialfunktion an die Kennlinie des Schottky-Kontakts
S285. Den Fitbereich stellt die durchgezogene Kurve dar. Der positive Strom bei
Spannunger: 0V kdnnte evtl. einen Photostrom darstellen, der durch Raum-
licht entsteht.

Der Radius des kreigfmigen Goldfilms betigt 2mm. Somit ergibt sich eine Stromdichte von
Is = 16 uA/cm?. Die Barrierenibhe somit aus Glg. 4.1 zu 0,61 eV bestimmen. In der Literaur
findet man Werte um 08V [14, 30], allerdingsiir Dioden ohne intrinsische GaAs-Schicht.

Aus dem Fitparameter &$st sich der Ideatitsfaktor bestimmen.

_ o _
1= = 50mV/25mV =2

In Abschnitt 4.4 wird auf die physikalische Bedeutung des |d&aliaktors eingegangen.

U < 0: Mechanismen des Stromtrnsports

Eine genaue Beschreibung der verschiedenéglichen Effekte die zu Stromfluss bei Sperr-
spannungiihren ist in,Physics of Semiconductor Devices* von Sze [14] badalbleiterbau-
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elemente - Physikalische Grundlagen und Simulation“ von Schenk [13] zu finden. Hier sei eine
Ubersicht gegeben.

e ,Edge-leakage current*,d.h. Strom, der durch den Einfluss der scharfen Kante um die Me-
tallelektrode entsteht. Dessen Einfluss kann durch Messungen an Dioden mit unterschied-
lichen Durchmesser bestimmt werden. Zur Eliminierung dieses Effekts verwendet man
Dioden mit einem,diffused guard-ring®.

e Eine SpannungsaBhgigkeit resultiert aus der sogenannten statischen Erniedrigung der
Barriere. Wenn die Metall-Halbleiter Grenzschicht frei ist von Zwischenschichten aus Oxi-
den oder anderen Verschmutzungen, haben die Elektronen im Metall Wellenfunktionen,
die in die Bandlicke des Halbleiters hineinreichen. Daraus resultiert eine statische Dipol-
Schicht. Durch diese variiert die Barriergiite leicht mit dem Feld.

e Tunneln der Elektronen aus dem Metall in freie Zuste des Leitungsbandes (Inlet in
Abb. 4.6). Dieser Effekt kann durch seine Temperatuéalgigkeit isoliert werden. Die
Hohe der Tunnelbarrieréndert sich dabei durch den negativen Temperaturkoeffizienten
der Bandlicke in GaAs.

e Avalanche-Breakdown. Wenn das elektrische Feld an der Barriere grol3 genug ist, so dass
Elektron-Loch Paare durch Stossionisation entstehen, kommt es zu einem lawinenartigen
Ansteigen des Stroms. Die Kennlirda@dert dabei abrupt ihre Steigung.

4.4 Temperaturbest andigkeit

Wahrend des Probentransfers wurde die Probe zeitweilig hohen Temperaturen ausgesetzt. Da
die P@paration der Proben nicht in-situ geschehen kann, ist die Probe nach dem Einschleusen in
die UHV-Apparatur hohen Temperaturen ausgesetzt, da die Einschleuskammer (Loaddtock) f
mindestens & bei 120°C ausgeheizt werden muss, nachdem siéfbetl wurde, um das UHV

im System nicht zu brechen. Um den Effekt des Heizens zu bestimmen, wurde die Probe im
Vakuum fir 60min auf 130°C erhitzt. Kennlinien wurden vor und nach dem Heizen, nachdem

die Probe wieder abgéklt war, gemessen (Abb. 4.9).

In Sperrrichtung ist ein deutliches Ansteigen des Stroms nach dem Heizvorgang zu sehen. Auch
in Durchgangsrichtung ist ein Abweichen vom Verlauf vor dem Heizen zu erkennen. Es wurde,
wie in Abschnitt 4.3 beschrieben, die Barrieréhbk und der Idealittsfaktor bestimmt. Die ef-
fektive Barrierenbhe wird kleiner, der Ideakitsfaktor steigt um das Doppelte an. Die effektive



4.4 Temperaturbestandigkeit

37

500 vor Heizen
---e---nach Heizen

oo

-500 - .

I [uA]

-1000

I
-e.

-1500 ¢

U

Abbildung 4.9: Kennlinien des Schottky-Kontakts S270 vor und nach Heizer? (1,380min)

Tabelle 4.1:Barrierenidhe ®, und Idealititsfaktorn vor und nach dem Heizen

Au-GaAs [

V]

oleV] | n
vor Heizen | 0,60 | 2,0
nach Heizen 0,54 | 3,6

Barrierenldohe wird fur einen goRReren ldealétsfaktor immer kleiner [31]. Der Ideaditfaktor

ist mit 3,6 nach dem Heizen relativ hoch, in der Literatur sind meist Werte zwischen 1 und 2

angegeben [30—-34]. Nienhaus et al. gibt als Grimeinen hohen Idealitsfaktor von; = 2 bei
grossfachigen Dioden Lecksime am Rand des Metallfilms und eine lateral nicht gleéiomi-

ge Verteilung der Barriererine an [31, 33]. Atomare Kraft-Mikroskopie an von Nienhaus et.al.
hergetellten grossithigen Si-Dioden mit einem Ideddisfaktor bis 1,5 zeigten zusammenwach-

sende Metall-Inseln [32].
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4.5 Photostrom

4.5.1 Messmethode

Um die Erzeugung von Photoladungsger zu zeigen, wurden I(U)-Kennlininen unter Laserbe-
schuss aufgenommen. Dazu wurden Pulse der Walgel 78@m verwendet. Dies sind auch

die Pulse, die bei den Pump-Probe-Messungen als Pump-Puls dienen, also Ladgengsuler
i-GaAs Schicht erzeugen sollen. Die Probe (S285) befand sich dabei im TOF. Es wurde eine
moglichst gleichnaBige Ausleuchtung des Kontakts vorgenommen, da die Deckelektrode nicht
notwendigerweise homogen ist. Der Fokus lag daleei bberhalb der Probenobextihe.

4.5.2 Kennlinie unter Beleuchtung

In Abb. 4.10 sind Kennlinien ohne und mit Beleuchtung als Inlet zu sehen. Man erkennt in
Sperrichtung einen deutlichoheren Strom bei Beleuchtung. Der Photostrom ist die Differenz
dieser beiden Sbme. Abb. 4.10 zeigt den Mechanismus der Photostromentstehung. Durch Pho-
tonenabsorption werden Elektron-Loch-Paare werden in der Schottky-Barriere erzeugt. Durch
den Potentialgradienten werden diese Ladu@agstr getrennt und als Photostrom nachgewiesen.
Dies gilt jedoch nur solangelUa, _c.as < Py iSt, die angelegte Spannung also die Potential-
barriere des Schottky-Kontaki$,) nicht kompensiert. Misst man also einen Photostrom, findet
Ladungstagerinjektion in das Metall statt. Die @sse des Photostrom nimmt mit zunehemender
Sperrspannung leicht zu, d.h. es werden mehr Laduiggstbei zunehmender Sperrspannung in-
duziert. Wichtiger ist jedoch hier, dass bei ballistischen Transport deinér in die Deckschicht

die injizierte energetische Lage dedd¢her durch die Sperrspannung steuerbar igteEF = ¢,

ist kein Photostrom messbar. Das Potential der Schottky-Barriere wird hier durch die angelegte
Spannung kompensiert (flat-band). Die angeregten Ladaggtim Halbleiter werden nicht in

das Metall injiziert, sondern rekombinieren im Halbleiter.
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Abbildung 4.10: Photostrom und Ladungsigerinjektion.
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4.5.3 Abhangigkeit von der Fokussierung

Bei dieser Messung wurde died€he des Laserspots auf der Probe variiert. Dazu wurde die Lin-
se, die den Laserpuls auf die Probe fokussiert, in Richtung das Laserstrahls bewegt. Der Punkt
maximaler Fokussierung wurde dabei durch déhlfate der Photoemission eingestellt. Im Fo-

kus ist die Ahlrate tir Photoemission bei nichtlinearen Mehr-Photonenprozesseroansten.

Der gemessene Photostrom bei unterschiedlichen Linsenstellungen ist auf den Photostrom bei
Fokussierung auf die Probe normiert worden.

2,0 |

18 - .

14 -

IPhoto normiert

12 .

10 _——n

-

d [mm]

Fokus-Probe

Abbildung 4.11: Sattigungsverhalten des Photostroms. Normierter Photostrom iaAdilgkeit
des Fokusabstandes von der Probe. Normiert wurdel gy, (0 mm). Span-
nung: OV, Laserleistung: 6nWW/

Es ist zu sehen, dass der Photostrom b@fdgrer Spotliche, also dgif3ierem Abstand des Fokus

von der Probe, anachst. Dies ist ein &tigungsverhalten des Photostroms b#héren Inten-
sitaten. Die &ttigung kann durch das Auftreten einer transienten Ciagréinphotospannung
verstanden werden. Bei gepulster Anregung stellt sich auf der Probe eine Spannung ein, die ent-
gegengesetzt ist zum Gradienten der Potentialbarriere (Kapitel 5). Dadurch wird das Potential-
gefalle im Halbleiter verringert. Bei eineratkeren Fokussierung, also einer lokahleren Intan-

sitat, werden die Ladungstger in einem kleineren Querschnittsbereich des Metalls injiziert. Es
werden also mehr Ladungater pro Fhche injiziert. Daraus resultiert in der Querschniistie
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der Laseranregung eine lokadlmere Oberfichenphotospannung. Die angeregten Laduagstr
im Halbleiter werden weniger effektiv voneinander getrennt, d.h. die Rekombination im Halblei-
ter selbst nimmt zu.

4.5.4 Quanteneffizienz

Die Quanteneffizienz des Photostroms gibt an, welcher Anteil der eingestrahlten Photonen ein
Elektron-Loch-Paar erzeugt, das zum PhotostromdugtitiDie AnzahlV, der pro Sekunde ein-

gestrahlten Photonen ergibt sich aus der Leistinmd der Photonenergiev zu
P-
"
Die Anzahl der zum Photostrom beitragenden Elektron-Loch-Psiamo Sekunde ergibt sich
aus dem Photostroity,,,;, und der Elementarladungzu

[Pho o
N, = p !
Berticksichtigt man noch die Reflektidift der ProbeR, so betagt die Quanteneffizien2 £
N,
QE =

q

N,(1-R)

In Abb. 4.12 ist die Quanteneffizienz bei verschiedenen Spannuiligender eingestrahlten
Laserleistung aufgetragen. Es sind hier 2 Effekte zu beobachten:

e Bei hoheren Sperrspannungen ist eirighére Quanteneffizienz zu sehen. Dieser Effekt
ist fur die Pump-Probe-Messungen zur Laduriggtrinjektion ginstig, bei denen man ja
die Heizleistung der erzeugten Photoladurigggtr sehen will. Die Energie, die pro ballisi-
schem Ladungshger in die Deckelektrode transferiert wird, sollte mitl@eren Sperrspan-
nungen zunehmen. Zalich ist auch die Anzahl der induzierten Ladunggér durch die
erhdhte Quanteneffizienz gRer.

e Die Quanteneffizienz wirdiir hdhere Leistungen kleiner. Es tritt also wieder ektts
gungsverhalten ein, das durch eine induziert O&elnénphotospannung verstanden wer-
den kann. Bei einer Efihung der Laserleistung wird wiederum die lokale Intexistioht
(vgl. Abschnitt 4.5.3). Dies bedeutet, dass die Anzahl der injizierten Lad@ugstnicht
notwendigerweise proportional zur eingestrahlten Laserintdrs&tn muss, da durch Ober-
flachenphotospannungen der Potentialgradient im Halbleiter verringert wird und die La-
dungstéger-Rekombination im Halbleiter a@ehst.

“Die Reflektivitat der Probe wurde im TOF unter dem gleichen Bedingungen (Winkel zur Normalen der Pfobe 55
und s-Polarisation) wie der Photostrom gemessen. Siadiet0%
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Probenpréaparation und Charakterisierung
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Abbildung 4.12: Quanteneffizienz
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5 Multi-Photonen-Photoemission von
Au-GaAs-Schottky Kontakten

Bei der Photoemissionsspektroskopie an Au-GaAs-Schottky-Kontakten mit Femtosekunden-Laserpt
tritt durch die gepulste Anregung eitransiente Oberflachens@nnungauf (transient=ve&mder-

lich). Sie ist sowohlaumlich als auch zeitlichicht konstant . Die zeitliche Relaxationszeit liegt

im Bereich von Nanosekunden. Didessung der kinetischen Energieder Photoelektronen in

einem Flugzeitspektrometerfordert jedoch einerkonstanten Potentialverlaufinnerhalb der
Flugstrecke der Elektronen.

Das Kapitel gliedert sich wie folgt, um die Auswirkungen der transienten Globdhspannung

bei Photoemissionsmessungen an Schottky-Kontakten darzustellen:

e Multiphoton-Photoemissionspektren von Au-GaAs-Schottky Kontakten
e Modell zur transienten Obeéthenspannung

e Simulation der Flugzeit von Photoelektronen in einem Flugzeitspektrometer unter transi-
enten Oberfichenspannungen

o Zeitaufgebste Messungen zum Modell der transienten Oaelnitnspannungen

5.1 Multi-Photonen-Photoemissionsspektren

5.1.1 Ohne Spannung Uber den Kontakt

In diesem Abschnitt sollen die Photoemissionsspektren einer Au-Schight)(&uf GaAs mit
Photoemissionsspektren von polykristallinem Au verglichen und diskutiert werden. In Abb. 5.1
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ist das Photoemissionsspektrum der Probe S270 unter Beleuchtung mit Licht der Energie 3,2
eV zu sehen. Die Austrittsarbeit des Au-Films isbgger als die Photonenenergie, so dass
hier Photoemission mit der Beteiligung von zwei oder mehr Photonen auftritt. Die Emissions-
wahrscheinlichkeitidr einen Mehrphotonenprozess, bei denPhotonen beteiligt sind, ist im
storungstheoretischen Limit proportional zti, wobeil die Intensiat darstellt. Dadurch ist der

im Spektrum zu sehende 3-Photonenanteil (graaeltd) in seiner Intensit deutlich vom 2-
Photonenanteil abgesetzt. An den 3-Photonenanteil wurde eine Exponentialfunktion angepasst
(graue Linie). Man beachte die logarithmische Darstellung.

1074 E [
i E —M@
T |
S
1 0—3 _ 'S L o |
E g 8 L OCSDmoodmoo
2 ‘ -1 0 1 2 3
Q E. kinetische Energie [eV]
"(-U' " kin EV
< 1 0 hu ak
i ] D, (4-4,5eV)
1 ho y E o
| u2 v 0°0000
10°4 d-Band 3-Photonen ©00° .
] Prozesse 00
1,5 | 2,0 | 2,5

kinetische Energie [eV]

Abbildung 5.1: Photoemissionsspektrum eines Schottky-Kontakis & 3,2¢V). An der
Vorder- und Rickseite des Kontakts liegt die gleiche Spannung (-3/)%n,
die als Abzugsspannunigrfdas TOF dient. Das untere Inlet zeigt das Spektrum
Uber einen gblReren Energiebereich. Die niederenergetische Abbruchkante ist
erkennbar. Das rechte Inlet zeigt das Schema der 2-Photonen-Photo-Emission
(2PPE) bei Au (grau: schematische Zustandsdichte).

Das untere Inlet in Abb. 5.1 zeigt das Spektriibver einen dgifderen Energiebereich. Bei einer
Energie von @V ist die niederenergetische Abbruchkante zu sehen. Sie wird bestimmt durch die
Photonenenergie und die Austrittsarbeit des Goldfilms. Energetisch tieferliegende Elektronen im
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Festlorper kKonnen nicht mehr ausgidt werden. Also besitzen Photoelektronen an dieser Kan-
te eine kinetische Energie von €&V, weshalb sie weiterhin als 0OeV-Abbruchkante bezeichnet
werden soll. Hier sei noch edtnt, dass die energetische Breite dieser Kantetv@deV eine
Abschatzung tir das Aufbsungsverriagen des TOFs liefert. Der Untergrund, der sich zu kleine-
ren Energien ab der OeV-Abbruchkante erkenrdesst, wird durch Sekui@delektronen gebildet,

die im TOF-Spektrometer entstehen. Zur quantitativen Ermittlung der Lage der OeV-Kante wurde
Glg. 5.14 verwendet (ZR=ahlrate).

Z R(Streuuntergrund) + Z R(Mazximum)

ZR(0eV) = 5

(5.1)

Die Energie bei ZR(0eV) ist also im weiteren angegeben als die energetische Lage der OeV-
Kante.

Der Abfall bei einer Energie von 2 eV stellt ein Abbild der Fermikante im Au-Film dar. Der
exponentielle Verlauf oberhalb und unterhalb dieses Abfalls ergibt sich u.a. durch die Transmis-
sionsfunktions des TOF-Spektrometers [20].

Die Spektren Bnnen im Bereich<2eV durch eine Fermifunktion angepasst werden, die mit
einer Exponentialfunktion multipliziert wird:

1

A . efBEknn .
Ekin—EF
kT

1+e

(5.2)

Diese Funktion wird durch die vier FitparametérB,E und kT an das Spektrum angepasst.

Die durchgezogene Kurve im Bereiet2 eV stellt einen solchen Fit dar.

Die Zustandsdichte von Gold kann in dem Energiebereich dieses Spektrums als konstant angese-
hen werden. Dies liegt daran, dass das d-Band-Metall Gold an der Fermikante nur eine niedrige,
plateaudrmige Zustandsdichte hat. Die vollbesetztenah@er liegen erst zwischen 2 und\3
unterhalb des Ferminiveaus. Diéghft dort zu einem abrupten Anstieg der Zustandsdichte, was

in dem UV-Photoelektronen-Spekroskopie (UPS) Spektrum (Abb. 5.2b) zu sehen ist. Das Zwei-
Photonen-Photo-Emissions (2PPE) Spektrum von Aeschliemann et al. (Abb. 5.2a), welches bei
einer Photonenenergie von 32 gemessen wurde, zeigt nur einen leichten Anstieg zu niedrige-

ren kinetischen Energien hin. Dies bedeutet, dass die Zustandsdichte des Zwischenzustandes in
diesem Energiebereich wenig Einflul3 auf die Spektrenform hat. Der Anstieg zu niedrigeren Ener-
gien bei unseren Spektrefasist sich auf die Transmissionsfunktion des TORigkiihren. Eine
berechnete Tansmissionsfunktion zeigte eine biexponentiellawgipkeit von der kinetischen
Energie der Photoelektronen [20].
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Abbildung 5.2: a) 2PPE-Energiespektrum einer polykristallinen Goldprobe bei einer Photonen-
energiehv = 3,2¢V [2]. b) UPS-SpektrumAv = 40,82¢V (He ll-Linie)) einer
polykristallinen Goldprobe [35]F, = Er — E; ist der Abstand des besetzten
Ausgangsniveaus vom Ferminiveau

5.1.2 Spannungsabh angigkeit

Bei diesen Messungen wurden Spektren bei unterschiedlicher Spatiguaga. Uber den Kon-

takt aufgenommen. Die Spannung an der Probenoberseite (Au), wurde dabei konstant auf -5,15
gehalten. Dies ist wichtig, um das Potentialkf im Flugzeitspektrometer nicht zu adern.

Bei OV Spannungiber den Kontakt wurde also an digiékseite der Probe (GaAs) ebenfalls
eine Spannung von -5,36angelegt.

Spektren bei negativen Spannungen sind@wenen Energien gegéber dem Spektrum bei\d
verschoben, Spektren bei positiven Spannungen zu niedrigeren Energien. Die Spektren wirken
gestaucht, d.h. die Fermikante verschiebt um einéaggren Betrag als die OeV-Kante. Betrach-

tet man z.B. das Spektrum bei 2/0 so sieht man, dass sich kein exponentieller abfallendes
Plateau mehr ergibt, wie beil0 Das Abbild der Fermikante scheint sich direkt an die nie-
derenergetische Abbruchkante anzuschliessen. Das Spektrum wirkt insgesamt sehr deformiert,
d.h die Kanten sinchicht mehr eindeutig zu identifizieren. Um qualitative Aussagéer die
Verschiebung geben zwhknen, wurde die Lage der OeV-Kante (Glg. 5.14) und der Fermikante
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Abbildung 5.3: Spannungsalitngige Spektrenhy =3,2¢V, Leistung: 0,50, Pulsenergie:
4nlJ)

bestimmt. far die Ermittlung der Fermienergie wurde die Funktion Glg. 5.2 in einem Bereich
von -0,5eV bis +0,2eV um die Fermikante angepasst. An das Spektrum bewar ein Anpas-

sen dieser Funktion nichtaglich. Die Lage der Fermienergie und der OeV-Kante istin Abb. 5.4
dargestellt.

Im nachsten Abschnitt soll ein Modell vorgestellt werden, dass diesmdigkeit der Spektren
von der angelegten Spannung durch das Auftreten einer transientea®benitpannung unter
gepulster Anregung qualitativ eét.

5.2 Modell der transienten Oberfl achenspannungen

Bis jetzt wurde beim Bild der Photoemission nur die Anregung von Elektronen in der Au-Schicht
(5nm) bericksichtigt. Um das Enstehen einer transienten Cigr@nspannung zu verstehen,
muss man die Anregung im Halbleiter GaAs mitlbeksichtigen. Licht mit den bei unseren Ex-
perimenten verwendeten Zenralwell@mjen der Pulse wird nicht voléstdig in der Au-Schicht
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Abbildung 5.4: Fermienergie und OeV-Kante in A#hgigkeit von der Spannungber den
Schottky. Als Nullpunkif die Verschiebung wurde dabei die Lage der Kan-
ten bei dem SpektruriifO V' verwendet. Die Fermikante (in eV) verschidlnt f
positive Spannungen nahezu proportional zur angelegten Spannung (in V). Die
OeV-Kante zeigt eine viel kleinere Spannungsgaigigkeit.

absorbiert. Die Absorptionghgel, ist gegeben durch

Dabei ist/(0) die Strahlungsleistung einer ebenen homogenen Welle im Metall am Anfang
die Strahlungsleistung am Ende der durchlaufenen Schicht der Rické folgende Tabelle
gibt die Absorptionsingen und die relative Intenatt/ (5nm)/I(0nm) fur die in dieser Arbeit
verwendeten Welledhgen an [36].

Anm] | I, [nm] | I(5nm)/I(0nm) [%]
790 11,4 64
390 19,9 78
260 17,1 75

Ein erheblicher Teil der Intensit des Lichts wird also nicht in der Au-Schicht absorbiert. Ver-
nachhssigt man die Reflexion an der Metall-Halbleiter Grenzschicht, dringt dieses Licht also
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in den Halbleiter ein und kann hier absorbiert werden. Ein Mechanismus der Absorption ist
die Anregung von Elektronen vom Leitungsband in das Valenzband. Dids isli¢ drei ange-
sprochenen Welleahgen ndglich, da die Energiéicke in GaAs mit 1,4V kleiner ist als das
Energiequant der Welle@hgen (790um: 1,6eV, 390nm: 3,2eV, 260nm: 4,8eV). Elektronen,

die im Bereich der Bandverbiegung in das Leitungsband angeregt wurden, werden durch das Po-
tentialgedlle beschleunigt. Ebenso gilt didgs fdie durch Anregung eines Elektron entstandenen
Locher im Valenzband. Auf Grund ihrer entgegengesetzten Ladung folgen sie dem Potentialgra-
dienten in entgegengesetzte Richtungen.

n-GaAs i-GaAs Au
: 100nm ©7nm

J

S,

L

Valenzband

Abbildung 5.5: Erzeugung beweglicher Ladungigrer in der Potentialbarriere des Schottky-
Kontakts durch einen Laserpuls

In der Potentialbarriere fliel3t also ein Strom bei Lichteinfall. Der gleiche Mechanisihudei
Solarzellen zur Stromerzeugung. Die Elektronen im Leitungsbé@nadniber die Kontaktie-

rung der n-GaAs Schicht abfliel3en, diédher im Valenzbandber die Kontaktierung der Au-
Schicht. Beide Kontaktierungen sititber Masse verbunden, es existiert also eine geschlossener
Stromkreis. lar die nachfolgende Betrachtung soll dieser Stromkréisen analysiert werden.

Wir gehen hier nur auf die Schottky-Diode ein, der weitere Stromkreis soll hier nitterrbe-
trachtet werden, da eiif die Entwicklung des Modells unerheblich ist. Die Schottky-Diode kann
durch ein Ersatzschaltbild beschrieben werden.

Die Kapazitit kann man sich als Plattenkondensator vorstellen. Die linke Platte wird durch die n-
GaAs-Schicht gebildet, die rechte Platte durch die Au-Schicht. [Zieltd der Kondenatorplatten
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Abbildung 5.6: Ersatzschaltbildiir eine Schottky-Diode bei Induzierung eines Photostroms.

wird durch die FacheA der kreisbrmigen Au-Schicht bestimmt. Die i-GaAs-Schicht bildet das
Dielektrikum mit der relativen Dielektriziitskonstanteng.,,=13,1 [14]. Der Plattenabstand
ist durch die Dicke dieser Schicht (1661) gegeben. Daher giltif die Kapaziat C:

Aegg
d

Dabei istz, die Dielektrizitatskonstante im Vakuum. Nimmt man eine quadratischeltdA der

C = (5.3)

Kondensatorplatten vah- 2 mm? an (Fache innerhalb der Kontaktierung, siehe Abschnitt 4.2),

So ergibt sich eine KapaaitC' ~ 5nF.

Bei Erzeugung eines Photostroms wird die linke Platte durch die Elektronen im Leitungsband ne-
gativ augeladen, die rechte Platte durch dieler im Valenzband positiv . Auf Grund der Poten-
tialbarriere khbnnen die Photoladungatyer nicht im Schottky-Kontakt selbst rekombinieren, son-

dern werderuber die Zuleitungen, also démsseren Stromkreis abgéft. Geht man von einer
instantanen Aufladung des Kondenators durch den Photostrom, der durch einen Femtosekunden-
Laserpuls erzeugt wird aus, so stellt sich acimst eine Spannurig, iber den Kondensator ein.

Der zeitablngige Verlauf der Kondensatorspannuh@) ist gegeben durch

U=U, e r

7 berechnet sich aus der Kapai€' und dem Widerstand, Gber den sich der Kondensator,
entiadt zu
T=CR
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Der WiderstandkR = R4, ist im wesentlichen durch dietidne Au-Schicht vorgegeben. Der
Strom muss zuerstber eine bestimmtednge der extremichnen Schicht (tm) bis zur Kon-
taktierung der Au-Schicht abflie3en (vergleiche Abschnitt 4.2). Der Widerstand dieser Schicht
kann durch

Raa = pgt (5.4)
berechnet werden, wobgei, der spezifische Widerstand von Au bei Raumtemperatuf)2cm
[28]), Ar die Querschnittsiche undy die Lange des Widerstands ist. Als Ab&tihung soll der
Widerstand eines fom dicken,lmm breiten und Inm langen Quader in &ngsrichtung die-
nen. Danach ergibt sich ein Widerstand vBg,=4! Die exponentielle Relaxationszeitder
Spannung ergibt sich mit der oben abgeégeten Kapazét C = 5nF und dem Widerstand
Raw =4Q) zu

7 = 20ns.

Eineahnliche Abschtzung wurde auctuf Monte-Carlo Simulationen verwendet, bei denen der
zeitliche Verlauf der Spannung an einem Schottky-Kontakt unter gepulster Anregung simuliert
wird [37].

Die Grundidee des Modells soll hier zusammengefasst werden.

e Durch einen Photostrom wird die Kapatitdes Schottky-Kontakts aufgeladen.

e Die Entladung findetiber denauf3eren Stromkreis statt. Die Entladezeist durch die
Kapazifit des Schottky-Kontakts und dem Widerstand der Zuleitungen gegeben.

e Der Zuleitungswiderstand ist im wesentlichen durch diere Au-Schicht gegeben.

Um zu erfassen, ob das entwickelte Modéilt Einen Schottky-Kontakt die Veaktnisse rich-

tig wiedergibt, wurde eine Simulation mit dem Programm Microcaps durcihgeDies ist ein
kommerzielles Simulationsprogramrarfelektrische Schaltkreise. Der Schaltkreis wird dabei
mit seinen Elementen (Kapazien, Widersinde, Spulen, Dioden, Stromquellen, usw.) graphisch
eingegeben. Das Programiyst numerisch das zugrunde liegende Differentialgleichungssystem
und man erhlt an allen Stellen des Schaltkreises die Werte von Spannung und Strom.

Der spezifische Widerstand von n-GaAs mit einer Dotierung Mdfi 15 ist < 1072 Qcm [14], so dass der

cm

Widerstand der n-GaAs Schicht wenige) betiag. Er kann also gegéhber dem Widerstand der Au-Schicht
vernachhssigt werden.
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Abbildung 5.7: Aufteilung des Kontaktsif die Simulation der transienten Obérthenspan-

nung.
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Abbildung 5.8: Schaltbild tir die Simulation eines ausgedehnten Schottky-Kontakt.
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Der Schottky-Kontakt wurde als kre@@imig betrachtet und in 10 Einheiten unterteilt, die jeweils
aus den gleichen Bauelementen (3 Widamsie und einem Kondensator) bestehen. Diese Ein-
heiten bilden konzentrische Kreisringe ,die sich nach unten als Zylinder fortsetzen (Abb. 5.8).
Die Rickseite ist gleichrassig kontaktiert, die Vorderseite wird nur amssersten Kreisring
kontaktiert. Die ganze Anordnung ist rorationssymmetrisch. Die einzelnen Einheiten werden
durch eine Kapazit und Widersinde simuliert, der Photostrom durch eine gepulste Stromquelle
(Abb. 5.7). Der Goldfilm istiber den Widerstan®x,,:.., mit Masse verbunden, der den Wider-
stand der Goldschicht auf der Kaptonfolie darstellt (als rotationssysmmtetrisch angenommen).
Die Rickseite ist thchig kontaktiert (Masseanschluss an jedemdswiderstan®q,as—iaengs)-

Die einzelnen Bngsabschnitte (Zylinder in Abb. 5.7) sind durch die Querwidexd elektrisch
verbunden. MitJ 1, U2 usw. sind die Punkte gekennzeichnet, deren Potential in Abb. 5.9 gezeigt
wird.

Mit dieser Modellierung werden die realen Vaitmisse bei der Probe S285 bieksichtigt, da die
Kontaktierung hieriiber einen quadratischen Silberleitepoxy-Ring erfolgt, der eine Saigal

von 1mm hat. Die Kontaktierung der GaAs-Schicht erfoldfer die gesamte &the. Dies wurde

hier durch die Quer- undangswidersinde @ir die Simulierung bercksichtigt, wodurch auch

eine Unterteilung der GaAs-Schicht in Querrichtung in &hBrung erreicht wird.

Ein Fehler ergibt sich durch die Annahme nur eines Quer- umswiderstandif die 450nm

dicke n-GaAs-Schicht gegaher der nur mm dicken Au-Schicht. Da die Wideftde der GaAs-
Schicht (u£2) aber um drei Gissenordnungen kleiner sind als die Widénske der Au-Schicht
(m€?) ist dieser Fehler nicht wichtig. Die Kapaaien werden durch Glg. 5.3 berechnet, wobei A
die jeweilige Fche des Kreiselementes darstellt. Die Widerde werdefiber Glg. 5.4 berech-
net.p ist der spezifische Widerstand von Au beziehungsweise GaAs. Bei den Queranderst
(kein rechtecksirmiger Querschnitt) wurdéber [ integriert. Der Widerstand? o, Wird

durch den Widerstand des 20t dicken Goldfilm auf der Kaptonfolie gebildet.

Als Simulationselementit den Photostrom wurde eine Stromquelle verwendet, die einen ge-
pulsten Strom konstanter&ke liefert. Die Dauer und Strongske des Strompuls kann aus dem
gemessenen Photostrom wie folgt abgészihwerden: Die Ladung pro Laserpuls ergibt sich aus
einem Photostrom von 28\ und der Laserrepetitionsrate von 1%z zu 0,2nC. Die Dauer
ergibt sich nun durch die Annahme, dass die Spannung an der innersten Kapiahit gbl3er
werden kann als der Potentialabfaber die i-GaAs-Schicht im nicht angeregten Zustand. An-
sonsten wirde der Photostrom die Kapa#itwieder entladen, wodurch eine Artiékkopplung
eintritt, die die Spannung an der Kapétibegrenzt [37]. EineUberladung “der Kapazit durch

einen sogenannterelocity overshoot‘[17] soll hier nicht béacksichtigt werden. Die &nge des
Strompulses bei konstanter Ladungsmenge wurde so angepasst, dass die maximale Spannung an
der innersten Kapat 1,7V nichtlberschreitet. Béichsichtigt man noch die Schottky-Barriere
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von ca. 0,@V, ware dies eine Simulatioruf ca. 1,1V externe Spannung. Die Dauer des Puls
ergibt sich zu 0,1ns, die Stromsirke wahrend des Puls zu&.

Der Spannungsverlauf an den einzelnen Kapéeit ist in Abb. 5.9. Das graue Rechteck symbo-
lisiert den Strompuls.
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Abbildung 5.9: Simulation einer photoinduzierten Ob@dhenspannung. Die einzelnen Linien
geben die Spannungen an den Punkienl,, usw. an. fir Punkte von innen
nach aul3en auf der Obeitthe des Schottky-Kontakts nimmt das Maximum der
einzelnen Kurven ab, und es verschiebt zZif3gren Zeiten.

Man sieht, wie das System auf einer Zeitskala von aa.r&laxiert. Die Maxima der einzelnen
Spannungen nehmen aul3eren Kapazten hin ab und verschieben zw8eren Zeiteniir wei-

ter auen liegende Kapaaten.

Insgesamt bedeutet dies, dass sich auf der Oberseite des Schottky-Kontakts (Au) unter Lichtein-
wirkung eine Oberfichenspannung auf einer ns-Zeitskala einstellt. Sie ist sowahtlich als

auch zeitlich nicht konstant. Die Auswirkungen einer photoinduzierten @iseghspannung auf

die Energieeichung des Flugzeitspektrometers solleréiohsten Abschnitt dargestellt werden.
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5.3 Simulation der Flugzeit

Um die Auswirkungen des transienten Obacfienpotentials unter Femtosekunden-Laserpulsanregung
auf die Energieeichungamer zu verstehen, wurde die Flugzeit der Elektrofieaxialen Durch-

flug im TOF unter einem transienten Potential simuliert. Hiervangdt die Energieeichung ab.

Das Modell und obige Ergebnisse der Simulation legen als erdbeming @ir das photoindu-

zierte Oberfhichenpotential auf der Probe eine exponentiell abklingende Form nahe:

Utrans =A- e%t (55)

Dabei wird die aumliche Ablangigkeit des Potentials auf der Obacthe vernacllssigt und eine
instantane Aufladung der Kapa#itdurch den Photostrom angenommen. Das Potential im TOF
wird durch SIMION-Rechnungen (Abschnitt 3.3) aus den konstanten Potentialen der Elektroden
sowie dem zeitakdimgigen Potential der Probenobacthe berechnet.

Zum Algorithmus: Es wird ein axialer Flug angenommen. Die Strecke wigdjindistante Ab-
schnitte Az eingeteilt. Auf diesen Abschnitten wird die kinetische Energie der Elektronen als
konstant angenommen. Die Flugzeit bis zum ©rt; ergibt sich dann zu:

Ax
wobei die Geschwindigkeit gegeben ist durch
o(z;) = 2Epin(2:) (5.7)
me

Die kinetische Energié’;;,, am Ortz;,, ergibt sich durch eine Energiebetrachtung:

Dabei istU das zeit- und ortsal@imgige Potential im TOF uneldie Ladung des Elektrons. Als
Schrittweite wurde eid\z von 0,5mm angenommen. Bei Elektronen kleiner kinetischer Energie
ergibt sich dadurch aber ein Fehler, da bei ihnen die Zedsufig fir das Oberéichenpotential

zu schlecht ist. Durch ihre kleine kinetische Anfangsenergiétigen sie @r die ersten Teil-
schritte Ax eine Bngere ZeitAt = t(x;11) — t(x;). Im Bereich des zeitaldimgigen Potentials
(Probe bis zur geerdeten Spitzenelektrode des TOF (Abb. 3.4)) wurde deshalb eine feinere Un-
terteilung (0,5¢m) vorgenommen.
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Abbildung 5.10: Einfluss des transienten Obédhenpotential auf die Energieeichung. Die

Pfeile geben die Abweichung der Energieeichundeektronen von 2V kine-

tischer Anfangsenergie an (Elektronen nahe der Fermikante) sowie von Elek-

tronen mit 0,2V kinetischer Anfangsenergie. Elektronen mil2werden also

nach der Energieeichung als Elektronen mit dy4gemessen, was der Verlauf
der Pfeile zeigt. Bei 0,6V ist der Fehler nur noch 0,3V.

Die Flugzeit im TOF in Ablngigkeit der kinetischen Anfangsenergie der Photoelektronen unter
Einfluss dieses Potentials sowie ohne Photopotential ist in Abb. 5.10 dargestellit.

Die Flugzeitberechnung ohne Photopotential dient bei den in dieser Arbeit vorgestellten Spek-
tren zur Energieeichung. Die Werte van(2V) undr (1 ns) wurden aus (Abb. 5.9) entnommen

(U1).

Bei transienten Obegéthenspannungen ist die Energieeichung des Flugzeitspektrometers, die
sich aus Berechnungen mit konstanten Elektrodenpotentialen und einer konstante Probenspan-
nung ergibt, nicht mehr korrekt. Bei Messungen mit Metall-Halbleiter Prolba@nén erhebliche

Fehler auftreten, da sich die Verschiebungen nach diesen Simulationen im Bereich von mehreren
100meV bewegen knnen. Aul3erdem treteiifunterschiedliche Energien unterschiedliche Ver-
schiebungen auf, bei diesen Simulationeicist der Fehlelii Elektronen gbRerer kinetischer
Energie.
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5.4 Messungen zum Modell

In diesem Kapitel werden zeitabhgige Messungen vorgestellt, die den zeitlichen Verlauf der
Oberfchenspannung, wie er simuliert wurde, belegen sollen. Hierzu wurden Pump-Probe Mes-
sungen vorgenommen. Das System wurde mit einem Pump-Pulsufy)88ngeregt, also ein
Photostrom erzeugt. Mit einem Puls von (260) wurde das System abgefragt. Der Pump-Puls
wird durch eine Veragerungsstrecke geg@mer dem Probe-Puls zeitlich verschoben. Beide Pul-

se erzeugen Photoelektronen, allerdings ist @dieltate bei Einzelpuls-Spektren mit 786 we-
sentlich geringer als bei 260n (Abb. 5.11). Demgegéiber ist die Leistung des Probe-Puls (im
1W-Bereich) wesentlich geringer als die des Pump-Pulsi{iW-Bereich), so dass der erzeugte
Photostrom durch den Pump-Puls wesentliohdr ist.
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Abbildung 5.11: Einzelspektren zur Pump-Probe Messung. Pump: 3-Photonenemission, Probe:
1-Photonenemission. Spektren bei 26@ haben eine wesentlictohere ZAhl-
rate im Bereich der Fermikante und niederenergetischen Abbruchkante (mind.
2 GrolRenordnungen).

Die Messung wurdeiir 2 unterschiedliche Pump-Puls-Energien vorgenommen. Es wurde keine
Spannungiber den Kontakt angelegt. Aus den Spektren wurde die Lage der OeV-Kante und
Fermienergie durch Anpassung von Glg. 5.14 bzw. Glg. 5.2 bestimmt. Diese \hedelen
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zeitlichen Abstand der beiden Pulse aufgetragen (Pump-Probégéetmgszeit). In Abb. 5.12
ist die Verschiebung der Fermikante im ps-Bereich zu sehen.
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Abbildung 5.12: Verschiebung der Fermikante im ps-Bereich. Es wurde auf das Minimum der
Kurve bei Ops normiert. Energie des Pump-PulsnZ. Spannung: ¢/

Die Verschiebung bei negativen Végerungszeiten zeigt, dass bereits alisgjelPhotoelektro-

nen durch den Pump-Puls beeinflusst werden. Dies ist nur durch eiaiedézung des Potentials
wahrend der Flugzeit im TOF aglich, die durch den Pump-Puls induziert wird (transienten
Oberfchenspannung). Wde man die Verschiebung nur bei positiven \dgrerungszeiten se-
hen, lonnte auch die Anregung der Elektronen im Fégpler fir die Verschiebung verantwortlich
sein.

In Abb. 5.13 ist die Verschiebung der Fermikante im ns-Bereich zu sehen. Hier soll nun diskutiert
werden, inwieweit dieses zeitliche Verhalten quantitativ mit den SimulatiGbereinstimmt.

Beide gemessenen Kurven zeigen einen Abfall im ns-BereichiDieh Abfall der Oberfichen-
spannung im RC-System Schottky-Kontakt in ersté@hdrung ein exponentieller Abfall ange-
nommen werden kann, wurden die Kurven exponentiell gefittet. Dies efgiliteide Kurven
eine Relaxationszeit von 0,3ns. Um diesen Wert mit den Simulationen vergleichen darken,
wurde der Spannungsverlauf an dem Puriki{Abb. 5.8) ebenfalls exponentiell gefittet. Dabei
wird natirlich nicht beiicksichtigt, dass das Potential auf der Probendhs@ aumlich va-



5.4 Messungen zum Modell 59

T T T T T
0
-100 -
>
()
E
£ -200
LIJLL
-300 Energie Pump-Puls |
®m 33nJ
o 66nJ
-400 - .
| 1 | 1 | 1 |
0,0 0,5 1,0 15

Pump-Probe Verzégerung [ns]

Abbildung 5.13: Verschiebung der Fermikante im ns-Bereich. Der Nullpunkt der Energie wird
durch die Lage der Fermienergie bei einem Spektrum ohne Pump-Puls festge-

legt. Die durchgezogenen Kurven stellen einen exponentielled Fiti(p(t /)
dar.

riiert. Da sich aber zu @f3eren Zeiten eine homogenes Potential auf der Globel einstellt,
liefert dieser Fit eine Abs@tzung der effektiven RC-Zeit des Gesamtsytems. Auch diese liegt
bei 0,3 ns. Der Abfall bei den Messungen ist also mit der Relaxation der Gidrinspannung
verknipft.

Es gibt zwei weitere qualitative Punkte, die diagprechen, dass die Verschiebung durch photo-
strominduzierte Obedkchenspannungen zustande kommen.

e Die Verschiebung ist bei der @i8eren Pump-Energied@?er. Der Photostrom ist in diesem
Leistungsbereich ung&iir proportional zur Pump-Leistung (Abb. 4.12). Dadurch stellt
sich eine gbRere Oberfichenspannung ein.

e Die maximale Verschiebung der Fermienergie (¢0/4 ist vom Betrag her nicht gfer
als die Schottky-Barriere (0¢6/). Dies kann man so verstehen: Die Photoladubgsir
werden durch das E-Feld, das durch die Schottky-Barriere gebildet wird, getrennt. Durch
den RC-Effekt entsteht eine Raumladung, die ein Gegenfeld aufbaut. Ist dieses so groR3
wie das intrinsische Feld der Schottky-Barriere, findet keine Laduiggstirennung mehr
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statt. Durch diesen Effekt kann die Obadhenspannung nicht weiter ansteigen.
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Abbildung 5.14: Verschiebung der OeV-Kante im ns-Bereich.Der Nullpunkt der Energie wird
durch die Lage der OeV-Kante bei einem Spektrum ohne Pump-Puls festgelegt.
Die durchgezogene Kurven stellt einen exponentiellen&ritdxp(t/7)] dar.

Zur weiteren Diskussion soll Abb. 5.14 herangezogen werden.

e Vergleich mit der Simulation der Obeifthenspannung:
Die Kurve bei 661J zeigt grol3e Abweichungen von einem exponentiellen Verhalten. Die
abolute Gol3e der Abweichung vom exponentiellen Verlauf ist aber bei der Fermienergie
in der gleichen Gil3enordnung, so dass dieses Vehalten auf Unsicherheiten in der Messung
zuruckzufihren ist. Die Kurve bei 38J zeigt ein exponentielles Verhalten der OeV-Kante
mit der gleichen Relaxationszeit wie die Fermienergie. Daduishktlsich auch hier die
Einwirkung einer in 1. herung exponentiell abklingendeapmlich homogenen Ober-
flachenspannung feststellen.

¢ Qualitativer Vergleich mit der Simulation der Flugzeit im TOF (Energieeichung):
Hierzu muss man die Verschiebung von Fermienergie und OeV-Kante vergleichen. Die ki-
netische Anfangsenergie der Elektronen um die Fermikante liegt beVQde kinetische
Anfangsenergie der Elektronen bei der OeV-Kante b&V ODadurch erwartet man, wie
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5.5

bei der Simulation gezeigt, ein@Bere Verschiebung der Fermiekante gédpen der OeV-
Kante. Bei einer Pump-Energie von 3Btritt dies nicht auf, die maximale Verschiebung
und der zeitliche Verlauf sind nahezu identisclir [eine so geringe Verschiebung von
0,1meV ist jedoch auch keine nennenswerte Energi@agtgkeit zu erwarten.

Bei einer gbsseren Pump-Energie vonbist die Fermienergidir Pump-Probe Veime-
rungen< 0, 3 ns starker verschoben als die OeV-Kante. Dies entspricht bei der Flugzeitsi-
mulation den kleineren Verschiebungen bei kleineren Energien.

Qualitativer Vergleich mit der

Spannungsali@mgigkeit von Photoemissionsspektren (Abschnitt 5.1.2):

Die Verschiebung bei den Spektren in Abb. 5.3 wird ebenso auf Photostromerzeugung
zuriickgefihrt. Das verwendete Licht (39n; 0,5mW) induziert einen Photostrom. Da-
durch bildet sich, wie in der finite-Elemente Simulation dargestellt, eine transiente Ober-
flachenspannung aus. Durch die angelegte Spannung wird deren transienter Verlauf beein-
flusst, wodurch sich die spannungsabbige Verschiebung egdt. Die unterschiedliche
GroflRe der Verschiebungif Fermi- und OeV-Kante lassen sich durch die Flugzeitsimula-
tionen erkaren, wonach kleinere Energien weniger verschieben.

Ergebnisse

In diesem Kapitel wurde ausgehend von der Beobachtung einer Spannuinygigkbit der
Spektren (Abb. 5.3) ein Modell aufgestellt, dass dieseaeekl sollte. Die wesentlichen Punk-
te des Modells und die Ergebnisse sollen hier aufgelistet werden.

Der Schottky-Kontakt wird als RC-Glied betrachtet, dessen Kagaditrch einen Photo-
strom aufgeladen wird

Es stellt sich eineaumlich und zeitlich veinderliche Oberfichenspannung ein

Zeitablangigkeit und Giasse der Obedkchenspannung liegen quantitativ in einem Be-
reich, der die Energieeichung des Flugzeitspektrometers wesentliéthsebitt

Das Modell liefert eine qualititative Er&tung fir die beobachtete Spannungsahgigkeit
der Photoemissionsspektren, die durch Pump-Probe-Messungen belegt wurde.

Es wurde gezeigt, das sich bei gepulster Anregung eine transiente &herfspannung ein-
stellt. Diese ist@umlich und zeitlich gesehen nicht konstant. Die zeitliche Relaxation findet im
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Bereich von Ins statt. Durch diese Obeéthenspannung ist eine korrekte Messung der Energien
von Photoelektronen in einem Flugzeitspektrometer nigiglioh, was in den Pump-Probe Mes-
sungen und der Simulation der Flugzeit unter einem zeitlich nicht konstantem Potential gezeigt
wurde.

Im weiteren soll auf die Bedeutung der Ergebnissedie Methodik der Pump-Probe Experi-
mente zur Untersuchung der Dynamik in einem Metall-Halbleiter-System unter Laseranregung
eingegangen werden.

e Probe-Puls:
Es wurden Pump-Probe-Experimente mit zwei verschiedenen Waligah als Probe-Puls
durchgetihrt: 390nm und 260nm. Dies ist die 2. bzw. 3 Harmonische der Welkemyje des
Titan-Saphir-Lasers. Bei der 2. Harmonischen tritt Photoemission durch Zwei-Photonen-
Prozessen auf, bei der 3.Harmonischen durch Ein-Photonen-Prozesse. Die Wahrschein-
lichkeit W fur Photoemission ist im 8tungstheroretischen Limit proportional Z{ ist,
wobei! die Lichtintensiait undn die Anzahl der beteiligten Photonen angibt. Deshalb kann
fur Ein-Photonen-Emission eine wesentliche geringere Leistung verwendet werden als bei
Zwei-Photonen-Emission, ohne die Emissionswahrscheinlichkeit zu verkleinern. Die ge-
ringere Leistung (bei unseren Experimenten typischerwgldg fuhrt zu einem wesent-
lich geringeren Photostrom, wodurch auch die transienten @bbaghspannungen wesent-
lich kleiner sind als bei vergleichbaren Messungen mit Zwei-Photonen-Emission (typische
LaserleistungenmW). Dies wurde auch bei Messungen mit Ein-Photonen-Emission fest-
gestellt. Es zeigten sich keine Verschiebungen bis zu einer SpannungWaei3einer
Wellenlange von 26@m und Leistungen bis 20W.

e Pump-Puls:
Die Starke des Photostroms, der vom Pump-Puls induziert wird, ist ahgefoportional
zur eingestrahlten Laserleistung. Deshalb darf die Leistung des Pump-Puls nicht zu hoch
gewahlt werden, um die Energieeichung nicht zu sehr zualschen.

e Spannung:
Es wurde auch eine Aldimgigkeit der Verschiebung von der Spannung gesehen. Die Ver-
schiebung der Fermienergie ist dabei uiddpefproportional zur Spannung (Abb. 5.4). Des-
halb kann auch eine Spannungsabdigkeit der Verschiebung durch das transiente Ober-
flachenpotential, das durch den Pump-Puls induziert wird, erwartet werden.



6 Elektronendynamik eines
Schottky-Kontakts

6.1 Messmethode

In diesem Kapitel soll es um die Pump-Probe-Messungen zum Transport vom GaAs-Substrat ei-
nes Schottky-Kontakts in die Au-Deckelektrode gehen. Hierzu wird die transiente Entwicklung
der Elektronenverteilung in der Deckelektrode gemessen. Die experimentelle Metthode, die hier
zum Einsatz kommt, ist die zeitauf@gste Mehr-Photonen-Emission. Hier sollen die wesentli-
chen Abkufe der Pump-Probe-Messung kurz dargestellt werden. Durch die Einwirkung eines
Pump-Puls (78@m) wird das Elektronengas angeregt. Es befindet sich nach der Anregung nicht
im thermischen Gleichgewicht, es stellt sich aahst eine athermische Verteilung ein. Diese
thermalisiert durch Elektron-Elektron&se. Durch Elektron-PhononéSse findet gleichzei-

tig ein Energietransfer aus dem Elektronengas in das Gitter statt. Der Einfluss des Transport
von heissen Elektronen soll durch die Anregung einer heissen Elektronenverteilung im Halblei-
ter beobachtet werden. Im Halbleiter werden Elektronen aus dem Valenzband in das Leitungs-
band angeregt. Geschieht diese Anregung innerhalb des elektrischen Feldes der Bandverbiegung,
kommt es zu einem gerichteten Transport der erzeugten Elektronen-Verteilung im Halbleiter. Ef-
fektiv folgen die Elektronen dem Potentialg#é, sowohl im Leitungs- als auch Valenzband.

Im Valenzband beschreibt man dies durch das Bild disher. Die effektive positive Ladung

fuhrt zu einem Transport defdcher durch das Potential@de in die Deckelektrode. Die zeit-

liche Entwicklung in der Deckelektrode wird durch einen Probe-Puls bestimmt, der relativ zum
Pump-Puls zeitlich versetzt eingestrahlt witther Photoemission kann man den zeitlichen Ver-
lauf der Verteilungsfunktion beobachten. Ein Hauptaugenmerk dieses Kapitels soll der Transport
sein. Durch Veindern des Potentialgdfes kann man auf den Transport Einfluss nehmen.

Im weiteren soll nun der verwendete Aufbau (Abb. 6.1) dargestellt werden. NacinkéedPulse
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eines Titan-Saphir-Lasers werden frequenzverdoppelt (Second Harmonic Generation) bzw. fre-
guenzverdreifacht (Third Harmonic Generation). Durch einen Beam-Splitter werden der Pump-
Puls und der Probe-Puls voneinander getrennt und der Pump-Puls durch eine computergesteuerte
Verzobgerungsstrecke geleitet. Vor Eintrittin das TOF-Spektrometer werden die Pulse durch einen
Prismenkompressor auf minimale zeitliche Breite im TOF optimiert.

SHG
ozw. 800 nm
) THG € 125kH:
Verzogerung ' 390 nm 3ud, 75fs
:I: ' bzw.
260nm
: ?
- .
... Prismen Kompressoren
UHV TOF
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Abbildung 6.1: Aufbau zur Pump-Probe-Messung.

Als Pump-Puls wurde die Grundwellé@mige des Titan-Saphir Lasers bei 7@ verwendet. Die-

se Wellendnge entspricht einer Energie von 2\6und liegt somit deutlicliber der Bandlcke

von GaAs bei Zimmertemperatur mit ¥ [14]. Als Probe-Pulse wurden die Frequenzverviel-
fachten dieser Welleahge verwendet. Die verschiedenen Prozesse der Photoemission mit der
2. Harmonischen bzw. der 3. Harmonischen sind in Abb. 6.2 dargestellt. Bei der 3. Harmoni-
schen (26@:m; 4,8eV) kdnnen die Elektronen vom Ferminiveau in einem 1-Photonen-Prozel
photoemitiert werden. Bei der 2. Harmonischen (880 3,2¢V) wird das Elektrorilber einen
2-Photonenprozess emittiert, da die Austrittsarbeit des verwendeten Goldfiiy gdsser ist

als die Photonenenergie.

Warum wurden nun Messungen mit verschiedenen Welieggn des Probe-Puls durchigjaft
? Beide Arten haben gewisse Vorteile. Bei der 3. HarmonischereY3,ird die Elektronen-
verteilung bis 0,8V unterhalb des Ferminiveaus durch Ein-Photonen-Prozesse abgebildet, wo-
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Abbildung 6.2: Photoemissiotiiber 1-Photonen- bzw. 2-Photonen-Prozesse.

durch Einflsse von Zwischenzustden auf die Spektren (z.B. eine nicht konstante, also ener-
gieablangige Zustandsdichte der Zwischenanste) ausgeschlossen werden. Bei der 2. Harmo-
nischen (3,2V) ist der niedrigste Prozess der Photoemission ein Zwei-Photonen-Prozess. Mit
diesem kann die Besetzungsfunktion bisé4unterhalb des Ferminiveaus abgebildet werden,
alsoliber einen gifReren Energiebeich als bei Ein-Photonen-Prozessen mit der 3. Harmonischen
(4,8¢V). Ein weiterer wichtiger Punkt ist der Photostrom, der durch die Probe-Pulse induziert
wird. Wie in Kapitel 5 dargestellt, wird bei den typischen Leistungen der 2. Harmonischen (bis
zu 1mW) ein Photostrom erzeugt, durch den sich eine transiente @bleeihspannung durch die
gepulste Anregung einstellt. Dadurch ist keine korrekte Energieeichung des Flugzeitspektrome-
ter mehr ndglich, da diese auf statischen Potentialen innerhalb des Flugzeitspektrometer beruht,
die durch die transiente Ob&trfihenspannung nennenswert beeinflusst werden. Bei den verwen-
deten Leistungen der 3. Harmonischen (bis zu 0 ist dieser Effekt wesentlich geringer.

Zum Ablauf der Pump-Probe-Messung: Um bei unseren Pump-Probe Messungen eimé-vern
tige Statistik zu erhalten, bétigt man mindestens eine Messzeit vonhlHierbei wird die
Verzogerungstrecke mehrere hundertmal nacheinander durchgefahrébeugeitliche Schwan-
kungen, z.B. in der Laserintengit fur alle Verdgerungszeiten zu mitteln. Dieses Prinzip wurde

fur die spannungsaBhgigen Messungdibernommen, d.h. die Spannung wechselte nach jedem
Durchlauf des computergesteuerten \dgerungstisches.

Das Kapital gliedert sich wie folgt:

e Methodische Aspekte:

— Bestimmung der zeitlichebberlagerung der Pulse. Bei der Verwendung der 3.Har-
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monischen als Probe-Pulg@Hhrte dieuibliche Methode zur Bestimmung der zeitli-
chenUberlagerung (Kreuzkorellation) zu keinem Ergebnis. Hier soll ein Effekt der
transienten Obedkchenspannung gezeigt werden, der die Ermittelung der zeitlichen
Uberlagerung eriglichte.

— Enge Begrenzung des Parameterraums der Messung (Spaiibenglontakt und
Energie des Pump-Puls) durch die transienten Clagrénspannungen.

— Auswertung der transienten Temperatur des Elektronengas

e Ergebnisse zur Transportdynamik: Vergleich der Messungen bei zwei verschiedenen Span-
nungeniber den Kontakt.

e Reproduzierbarkeit der Messungen

6.2 Bestimmung der zeitlichen Uberlagerung des
Pump- und Probe-Pulses

Als ein Problem bei den Messungen mit 1-Photonen-Photo-Emission stellte sich die Bestimmung
der zeitlichenUberlagerung der beiden Pulse heraus. Als erste Eiaskbing kann man durch
Langenmessung der verschiedenen Wégdtimp- und Probe-Puls die Position des Verschie-
betisches auf 2n genau bestimmen. Dies entspricht einer \dgierungszeit von 13@. Die
letztendliche Bestimmung der zeitlichétberlagerung erfolgt durch die Kreuzkorellation. Bei
zeitlicher Koinzidenz der beiden Pulse ergibt sich durch diélnLeistung eine eiinte Zhl-

rate durch nichtlineare Prozesse. Hier nutzt man die Nichtlirieat@r ZAhlrateZ des Photoe-
missionssignal in Abaingigkeit der Intensiit / fir Mehrphotonenprozesse aus{ ™). Bei der
Verwendung der 2. Harmonischen als Probe-Puls ist dies ggtich, da der Probe-Puls alleine
Photoelektronen durch nichtlineare Prozesse (Mehr-Photonen-Photoemission) erzeugt. Dadurch
ist der sindige Untergrund von der gleichendBenordnung wie die nichtlinearen Prozesse der
Kreuzkorellation der beiden Pulse. Bei der Verwendung der 3. Harmonischen als Probe-Puls
Uberwiegt stark der in der lineare Anteil (Ein-Photonen-Emission) des Probe-Pulses, was eine
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Suche der Kreuzkorellation ohne weitere Eingetkung des rglichen Bereichs der zeitlichen
Uberlappung erheblich erschwert. Als hilfreich erwies sich hierbei die Beinflussungitizaie

durch das transiente Obérthenpotential. Dies ist in Abb. 6.3 dargestellt.
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Abbildung 6.3: Integral der Photoemission bei Vé@gerungszeiten vor:30 ps. Leistung des
Pump-Puls: 0,2n V.

Durch den Pump-Puls wird ein transientes Olgetienpotential induziert. Anhand des Extre-
mums der Ahlrate kann man das Maximum der Oh@cfienspannung bestimmen. Eine Kreu-
korellation, die durch diese weitere Einsghkung des zeitlichen Bereichs déberlapp der
beiden Pulse fglich wurde, besttigte dies. Der nicht konstante Verlauf deitirate &sst sich

auf eine Veanderung der Transmissionsfunktion des Flugzeitspektrometers durch dieses tran-
siente Oberfichenpotential ziickfuhren. Dass die integraledBlrate nicht durch Voi@nge im
Festlorper, sondern durch eine \&@rderung des Potentialverlaufs im TOF zustande kommt, er-
kennt man an dem Verlauf bei negativen Pump-Probe-Zeiten, bei denen der Probe-Puls vor dem
Pump-Puls liegt, also bereits ausigte Photoelektronen eine Adohgigkeit vom zeitlichen Ab-

stand zum Pump-Puls zeigen. Das diggtith ist, soll folgendes Bild erren: Bei negativen
Pump-Probe-Zeiten werden die Photolektronen bereits emittiert, bevor sich eine transiente Ober-
flachenspannung einstellt. Sie werden dann von der Abzugsspannung, die an der Probe anliegt,
in die Eintrittffnung des TOF abgesogen, die auf Masse liegt. Ihre Flugzeit bis zur Eiffritts

nung liegt im ns-Bereich. Die transiente Ob&cthenspannung tritt auf einer Zeitskala biss1
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auf. Bis zum Eintritt in das TOFadnnen sie also durch transiente Olimfienspannungen der
Probe in ihrer Geschwindigkeit beeinflusst werden.

6.3 Wahl der Spannungen und Leistungen

Die Leistung des Laserpulses bestimt die Anzahl der im Halbleiter erzeugten freien Ladungs-
trager. Die Spannung regelt di@he der Potentialbarriere im Halbleiter. Beide Paramaided

nicht zu hoch geahlt werden, da ansonsten die Spekinert fir die weitergehende Tempera-
turauswertung verwendbar sind (Abb. 6.4) !
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Abbildung 6.4: Spektren bei zwei Spannungen/{@ind +3V) und einer Veragerungszeit von
5ps zwischen Pump- und Probe-Puls. Pump-Puls212’, Probe-Puls:hy =
4,8¢eV.

Ohne Pump-Puls ist die Fermikante sehr gut erkennbar, jedoch nicht mit Pump-Puls. Grund
hierfur konnte wiederum die transiente Obadhenspannung sein, die durch den Pump-Puls
induziert wird. Sie verhindert eine korrekte Energieeichung.&sstlsich also keine Tempera-
turauswertungiber die Anpassung einer Fermifunktion vornehmen, falls man diese beiden Pa-
rameter (Spannungper den Kontakt und Leistung des Pump-Pulses) zu gadfitwDie beiden
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Parameter Spannung und Leistung sind dabei gekoppelt, dihtertan die Spannung, muss
man die Leistung geringeratlen, um noch auswertbare Spektren zu erhalten, d.h. Spektren, bei
denen die Anpassung einer Fermi-Dirac-Verteilunggiich ist. Im rachsten Abschnitt soll auf

die Bestimmung einer Temperatur aus den Photoemissionsspektren eingegangen werden.

6.4 Temperaturauswertung

Durch die Temperaturbestimmung kann der zeitliche Verlauf der thermischen Elektronenvertei-
lung bestimmt werden [20]. Unmittelbar nach der Anregung durch den Pump-Puls stellt sich eine
athermische Verteilung der angeregten Elektronen ein. Durch Elektron-ElekiiBe-8terma-
lisieren die Elektronen auf einer Zeitskala von ¥QMie Temperatur der Elektronen, die sich

im thermischen Gleichgewicht befinden, @l sich also. Durch die Wechselwirkung mit dem
Gitter (Elektron-Phonon-88e) relaxiert die Temperatur des Elektronengas im ps-Bereich.

Fur die Temperaturauswertung wurde eine Fermifunktion, die mit einer Exponentialfunktion
multiplizert ist, an die Spektren angepasst (Abschnitt 5.1 und [20]).

1

A . G—B*Ekm X
Erin—EFp
kT

1+e

(6.1)

mit den Fitparameteral,B,Er undT. Er ist die Fermienergiet die Boltzmannkonstante. In
Abb. 6.5 ist ein Einzelpuls-Spektrum, an dass diese Funktion angepasst wurde, zu sehen.

Die Temperatuf’ wird jedoch systematisaiberschtzt, d.h. die Fermikante ist verbreitert. Hier-
bei spielen verschiedene Eiidise eine Rolle, die bereits aus Messungen an Silbernanoteilchen
[20] bekannt sind :

¢ Die spektrale Breite des gaussiigen Pulses

o die zeitliche Aufbsung des TOF-Spektrometers

Bei einem Schottky-Kontakt wird die Temperatur nochauabch durch die transiente Ober-
flachenspannungen (Abb. 6.6. Dies erkennt man, wenn man Glg. 6.1 an die Spékwen f

schiedene Vekmerungszeitentf30 ps) anpasst. Der Fitparametéi der die Breite der Fermi-

verteilung angibt, istiber der Veridgerungszeit in Abb. 6.6 aufgetragen.

Das Maximum voril” liegt bei einer Pump-Probe-Vaigerung von ®s. Es liegt deutlichiiber
Raumtemperatur (30Q). Die Temperatur wird alsiiberschtzt. Der nahezu symmetrische Ab-
fall fir negative und positive Zeiten zeigt wiederum, dass der nicht konstante Verlauf durch



70 Elektronendynamik eines Schottky-Kontakts

0.1k

0,01 E

1E-3 |

Zahlrate [w.E.]

1E-4 |

1 . 1 .
0 1 2

Ekin [eV]

Abbildung 6.5: Photoemissionsspektrum (26,0 V). Die exponentielle Kurvex 1 eV') wur-
de an den Zwei-Photonen-Anteil angepasst. Die durchgezogene kirliel()
ist die angepasste Gleichung Glg. 6.1.

die transiente Obeéthenspannung induziert wird. Die durch den Pump-Puls induzierte Ober-
flachenspannung verbreitert also die Spektren im Bereich der Fermikante, da das Maximum der
Temperatur mit dem Maximum der Ob&dhenspannung beip@ zusammerdllt. Wie ein auf
Raumtemperatur geeichter Weiir fden Parametél’ aus den Spektren gewonnen wird, ist im
weiteren dargestellt. Dazu wird eine Faltung aus Glg. 6.1 und einer Gaul3funktion an ein Spek-
trum bei Raumtemperatur angepasst. Die Breite der Gaul3funktion wird sahijedass der
Fitparametefl’ 300K erreicht. Bei Messungen an Silbernanoteilchen wurde gezeigt, dass diese
Eichung auch bei#heren Temperaturen gilt [38].

Es wurde im Folgenden die hier dargestellte Prozedur angewandt, um diese Faltung an die Spek-
tren anzupassen :

1. An den Zwei-Photonenanteil im gemittelten kalten Bereich wurde eine exponentiell ab-
klingende Funktion angepasst.

2. Diese Funktion wurde von allen Pump-Probe-Spektren abgezogen, um den Einfluss des
Zwei-Photonenanteils auf die Spektren zu minimieren.
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Abbildung 6.6: Fitparameter T bei einer Pump-Probe-Messung im Bereich480ps. Span-
nung: OV, Leistung Pump-Puls: 0,2W

3. Im gemittelten kalten Bereich (negative Pump-Probe-Zeiten) wurde die Faltung aus Glg. 6.1
und einer Gaul3funktion an die Daten angepasst. Dadurch wird die Brdge Gaussfunk-
tion bestimmmt.

4. Die so erhaltenen Parametar flen exponentiellen Abfalb und die Breite der Gaul3funk-
tion F werden festgesetzt.

5. Der Vorfaktor A, die FermienergigZr und die Temperatuf’ werden fir alle Verdge-
rungszeiten an die Spektren angefittet. FitbereiGh:— 0,3 eV bis Er + 0,2¢eV

In Abb. 6.7 sind Spektreruf verschiedene Pump-Probe-\@gerungszeiten und die angepasste
Glg. 6.1 zu sehen.

Bei dem Spektrumifr -1ps kommt der Pump-Puls nach dem Probe-Puls, das Elektronengas ist
nicht angeregt. Nach der Anregung wird Steigung der Fitkurve in logarithmischer Darstellung
kleiner, was einer eidhten Temperatur entspricht. Mit@seren Veragerungszeitenahert sich

die Steigung wieder dem Grundzustand an, die Temperatur des Elektronengases nimmt ab.
Tragt man die ermittelte Temperatiiber der Pump-Probe-Vdigerungszeit auf, eéit man den
transienten Temperaturverlauf im Elektronengas (Abb. 6.8).
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Abbildung 6.7: Pump-Probe-Spektren bei verschiedenen dgerungszeiten (Punkte) und Fit-
kurven (Linien). Spannung:10. Der Zwei-Photonenanteil wurde abgezogen.

Die grau eingezeichnete &lhe ist die Kreuzkorrelation der beiden Pulse. Nach dem Anstieg
der Temperatur, der praktisch innerhalb der Breite der Kreuzkorrelation, liegt stellt sich eine
Maximaltemperatur von 458 ein. Danach ist ein Abfall der Temperatur zu sehen, bis sich
wieder ein Gleichgewicht im System einstellt. An den Abfall der Temperatur wurde folgende
Funktion mit den Fitparameteff,O undT; angepasst

To—l—O't—FTle_%.

Der lineare Anteil beicksichtigt hier den Einfluss der transienten Olgetienspannung (Abb. 6.6).
Deren Einfluss auf den Temperaturverlauf im ps-Bereich spielt aber nur eine untergeordnete Rol-
le (O = —1K/ps).
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Abbildung 6.8: Zeitlicher Temperaturverlauf eines Elektronengas bei Anregung mit einem
Pump-Puls. Spannung:10

6.5 Spannungsabh angigkeit

Um den Einfluss der angelegten Spanniibgr den Kontakt auf die gemessene Elektronenver-
teilung festzustellen, wurde eine Pump-Probe Messung bei zwei verschiedenen Spannungen am
Kontakt S270 durchgéhrt. Sie wurde bei geringen Pump-Probe-\dgrerungen<2 ps) durch-

gefuhrt, um eine bessere Statistik in diesem Bereich zu bekommen. Durch das Messen mit meh-
reren angelegten Spannungen verschlechtert sich die Statistik um den entsprechenden Faktor ge-
geriiber Messungen mit einer Spannung, was nur durch amgere Messzeit oder einérkzere
Verzogerungszeit (wie bei dieser Messung) ausgeglichen werden kann. Die Spannurigen (-0
und +0,5V) und die Leistung des Pump-Pulses (@,W) sind dabei so niedrig gehalten worden,

dass eine Temperaturauswertung bei beiden Spannungglicmist.
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Gesamte Verteilungsfunktion

In Abbildung Abb. 6.9 ist die relative Pump-Probisertbhung zu sehen. Die#hlrate wur-

de dazu auf die Zhlrate bei negativen Pump-Probe-\agerungszeiten normiert. Elektronen

mit einer Anregungsenergie bis £8 uUber der Fermikante sind beip® zu sehen. Dies ent-

spricht dem Energiequant des Pump-Pulses. Die Lebensdauer der angeregten Elektronen nimmt
mit der Anregungsenergigber dem Ferminiveau ab, was in qualitatitéisereinstimmung mit

der Fermi-Liquid-Theorie ist. Es sind aber keine signifikanten Unterschiede bei den zwei ver-
schiedenen Spannungen zu sehen. Dadurch ist der Transport, der durch die Erzeugung angereg-
ten Ladungstiger im Potentialgélle des Halbleiters entsteht, durch zeitaubgéd Messungen

der Elektronenverteilung, wie sie hier vorgenommen wurden, nicht bestimmbar.

Thermische Verteilung

Im weiteren soll anhand der Temperaturauswertung gezeigt werden, dass auch bei Betrachtung
des thermalisierten Anteils keine signifikanten Unterschiede bei den beiden Spannungen zu sehen
sind Abb. 6.10.
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Abbildung 6.10: Temperaturvedufe bei 2 Spannungen
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Die Auswertung des Temperaturverlaufs des Elektronengases wurde analog zu den Messungen
mit 260nm als Probe-Puls durchggirt. Der erhaltene Temperaturverlauf ist in dargestellt. Der
grol3e Rauschante#s$st sich auf eine schlechte Statistikimkfuihren, da diese Messung wegen
Computerproblemen vorzeitig abgebrochen wurde. In diesen Messungen ist eine prateauf

ge Struktur bis zu ca. ds zu sehen. Bei Messungen an Silbernanoteilchen wurde gezeigt, dass
die Maximaltemperatur sich erst nach ca. 108instellt. Grund hiedr ist der Energiébertrag

aus dem athermischen Elektronenanteil in den thermischen [22]. Ein Energieeintrag von injizier-
ten Ladungstigern niisste sich in einerdheren Temperatur bemerkbar machen. Sollte dies der
Fall, misste man bei einer Bshung der Potentialbarriere (+0V5 eine Veanderung des Tem-
peraturverlaufs bemerken. Dies ist jedoch nicht der Fall, die Kurueawei unterschiedliche
Spannungen stimmeiberein.

6.6 Reproduzierbarkeit der Messungen

Es wurde eine weitere Messung an der Probe S285 mih26Wellenlange des Probe-Puls
durchgeiihrt. Die Leistung des Pump-Puls betrugm®/'. Die Spannugen (U und +2V) wur-

den so niedrig ge@hlt, dass eine Fermikante bei den Pump-Probe-Spektren noch deutlich zu
erkennen war (Abb. 6.11).

Man erkennt hier wiederum den Einfluss der transienten Glofdinspannung, die die Pump-
Probe-Spektrum bei negativen und positiven Zeiten gégendem Spektrum ohne Pump-Puls

um eine Energie von ca. -0,2¥ verschieben. Deutlich zu erkennen ist derddrie Zwei-
Photonenanteil oberhalb der Fermienergie. Ein Konturplot soll den zeitlichen Verlauf dieses
Zwei-Photonenanteils verdeutlichen (Abb. 6.12). Zu sehen ist die absdiieae nach Sub-
traktion eines Referenzspektrums, déer negative Pump-Probe-Zeiten (-pPsdis -4,5ps) ge-

mittelt wurde. Die ZAhlrate ist als unterschiedliche Graustutentngtiber der Energie als Ab-
szisse und der Pump-Probe-Zeit als Ordinate dargestellt. Als Nullpunkt der Energieachse wurde
die Fermienergie des gemittelten kalten Bereichs verwendet. Als zeitlicher Nullpunkt vimrde f
beide Spannungen das Maximum bei einer Energie voa\0f&ei OV herangezogen. Zachst

zur Diskussion der Pump-Protiébertbhung bei 0V: Normalerweise wird einéJbertbhung
oberhalb der Fermikante als angeregte Elektronenverteilung interpretiert, d.h. als Elektronen, die
durch den Pump-Puls aus der Fermiverteiliibgr die Fermikante angeregt wurden. Bei dieser
Messung gilt diese Interpretation jedoch nicht:

1. Nach der Fermi-Liquid-Theorie [28] besitzen angeregte Elektronen eine Lebensheit
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Abbildung 6.11: Pump-Probe- und Einzelpuls-Spektren beil#2E - ist die Fermienergie bei
den Spektren mit Pump- und Probe-Puls

von ihrer Energie aldngig ist:
1

T X 7(E — EF)2
Dies ist in den Konturplots nicht zu erkennen, das zeitliche Verhalteiiristiie Energien
nahezu gleich.

2. Die Ubertbhung erstreckt sich bis zu einer Energie varV3oberhalb der Fermienergie.
Ist die Ubertbhung durch angeregte Elektronen enstanden , die durch den Pump-Puls im
Gold direkt angeregt worden sind, sollte diese nur bis zu einer Energie veiW la6so
dem Lichtquant des Pump-Puls, zu sehen sein.

3. Es dirfte fur jede Energie nur ein zeitliches Maximum geben.

Zum Vergleich der beiden Spannungen: Oberhalb der Fermikante isfibeirie Ubertbhung
erkennbar, bei +¥ jedoch nicht. Genau umgekehrt vathes sich unterhalb der Fermikante.
Dieses Messung ist also in keinster Weise mit der Messung an dem Kontakt S270 (Abb. 6.9) zu
vergleichen.



78

Elektronendynamik eines Schottky-Kontakts

E-E. [ps]

E-E, [ps]

T u T
34 ov 00
B >6+10"
B >4+107] |
>2+10™
2 >1*10™| _|
<1*10™
1_ -
O_> - s = . N - o
A - Lj ' 4
I .
AL, #. - TS . = -- . ™
. T r T - I.
-0,5 0,0 0,5 1,0
Pump-Probe-Verzégerung [ps]
T T T
3 . +2 V - >10‘3 -
I >6+107 | |
B >4+10*
24 >2%10"|
>1*10™
<1410*| |
1_ -
O_ -
' : ' & N
>< ' s -
-1 c - P - - : s
— T - " ;I - T
-0,5 0,0 0,5 1,0

Pump-Probe-Verzdgerung [ps]

Abbildung 6.12: Pump-Probedbertbhung



6.7 Ergebnisse 79

6.7 Ergebnisse

Es wurde gezeigt, dass bei Pump-Probe Messungen an einem Au-Film auf GaAs die zeitauf-
geloste Messung der Elektronenverteilunggtch ist. Die Messung wird jedoch durch transien-

te Oberfichenspannungen erheblich erschwert. Die Laduagstinjektion aus dem Halbleiter
konnte nicht beobachtet werden. Um eine quantitative Spektreninterpetation nochagli-erm
chen, durfte die Sperrspannung nicht zu hochdgdtwerden. Zuatzlich war dieses Maximum

noch an die Leistung des eingestrahlten Laserlichts gekoppelt. Die Messmethode der zeitauf-
gelosten Mehr-Photonen-Photoemissiasdt sich also auf das System Metall-Halbleiter zur Un-
tersuchung der Ladungaterinjektion nur eingescainkt anwenden.



/7 Zusammenfassung und Ausblick

Ziel dieser Arbeit war die zeitaufg@éste Messung der Elektronenverteilung in einem semitrans-
parenten Au-Film auf GaAs/n-GaAs unter Anregung mit Femtosekundenlaserpulsen. Motivati-
on hierfir war die Bestimmung einer Ladungsgerinjektion aus dem Halbleiter in das Metall.
Durch diese Ladungstgerinjektion knnte man Einfluss gewinnen auf chemische Prozesse an
Oberfchen. Nach dem DIET/DIMET Modell wird die Desorption von Adsorbaten auf Metallo-
berflachen durch angeregte Elektronen im Fégtler bestimmt.

Zunachst wurde anhand der Gleichgewichtsdynamik gezeigt, wie sich eine Bandverbiegung
bei den in dieser Arbeit verwendeten Metall-Halbleiter Kontakten einstellt. Durch diese Band-
verbiegung ist der gerichtete Transport im Halbleiter unter Anlegen einer Spannagigim

Bei den hier verwendeten Schottky-Kontakten stellt sich eine Bandverbiegung ein, die unter
Femtosekunden-Laseranregung die Injektion vooHern aus dem Valenzband des Halbleiters

in das Metall ermglicht. Anhand der Theorie der Transport- und Relaxationsdynamik eines
Elektrongases wurde gezeigt, auf welchen Zeitskalen sich die Prozesse bei der Anregung eines
Metall-Halbleiter Kontakts bewegen

Zur Durchihrung der Experimente wurde ein Probenhalter entwickelt, der das Anlegen einer
variablen Spannungber den Kontakt im UHV erlaubt. Durch die Variation der Spannung sollte

es ernbglicht werden, bei Pump-Probe-Experimenten die Laduagstinjektion aus dem Halb-

leiter von der direkten Anregung im Metall zu trennen. Durch die Messung des Photostroms
wurde gezeigt, dass in den Proben unter Femtosekunden-Laserpuls-Anregung eine Injektion von
Lochern aus dem Halbleiter in das Metall stattfindet.

Bei der Multi-Photonen-Photoemission an Schottky-Kontakten wurde gezeigt, dass eine quanti-
tave Abbildung der Elektronenverteilung in einem Schottky-Kontakt durch Photoemissglitm

ist. Durch das Auftreten einer photoinduzierten Olgetiienspannung bei gepulster Anregung
wird die Auswertung der Photoemissionsspektren jedoch erheblich erschwert. Die Zeitskala der
Relaxation der transienten Obé@dhenspannung bei der gegebenen Proben-Geometrie wurde
durch Simulationen und Pump-Probe Messungen auf einen Bereich useirgegrenzt. Durch
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die Simulation wurde auch die ortsaufgsie Dynamik der Obeg&thenspannung gezeigt. Die
Auwirkungen der Oberfichenspannung auf die Photoemission bei gepulster Anregung wurden
gezeigt. Qualitativ wurde dies durch die Simulation der Flugzeit des Photoelektrons im Flugzeit-
spektrometer unter transienten Potentialen belegt, quantitativ durch die Pump-Probe Messungen
zum Modell der transienten Obexflhenspannung. Eine korrekte Messung der Elektronenvertei-
lung im Metall einer Schottky-Diode ist bei Auftreten einer solchen Oaeinitnspannung nicht
moglich.

Dadurch wurde die Durciihrung der Pump-Probe-Messungen zur Laduagstdynamik in ei-

nem Schottky-Kontakt erheblich erschwert. Es konnte jedoch qualitativ gezeigt werden, dass die
zeitaugebste Messung der angeregten Elektronenverteilung in einem semitransparenten Metall-
Film eines Schottky-Kontakts aglich ist. Das Auftreten einer athermischen und thermischen
Verteilung konnte beobachtet werden. Das Relaxationsverhalten der thermischen Verteilung kann
qualitativ durch eine Fermi-Dirac-Verteilung beschrieben werden, wobei eine genaue Tempera-
tureichung auf Grund der transienten Olsaflenspannung nichtaglich ist. Durch das Anlegen

einer Spannung sollte eine Beobachtung der Transporteffekizgéam werden. Dies wurde je-

doch in der dazu durchgdfrten Pump-Probe-Messung mit Spannungear den Kontakt von

0,0V und 0,5V nicht festgestellt.

Fur weitere Photoemissions-Messungen an einem Metall-Halbleiter-Kontiags$ten zuachst

das Problem der transienten Ob&ctienspannungen behoben werden. Der wichtigste Schritt
hierzu ist die Verringerung des Kontaktwiderstandes. Dieser ist vor allen Dingen durdmdie d
Au-Schicht gegeben. Um diesen Widerstand zu verringern, wurde bereits ein Schottky-Kontakt
mit einer zu&tzlichen Schicht aus Au bedampft. Allerdings wird dadurch vermehrt Licht im
Metall absorbiert und das Veitinis von angeregten Elektronen im Metall zu angeregeten Elek-
tronen im Halbleiter wird kleiner. Dadurch wird der Anteil der Anregung im Metall durch La-
dungstagerinjektion reduziert. Eine weitereddlichkeit, den Kontaktwiderstand zu verringern,
ware eine direkte Kontaktierung der durch den Laserpuls angeregten Stelle des Metalls.

Eine weitere Vereinfachung der Beobachtung von Laduégstinjektion Knnte durch die Ver-
wendung von p-GaAs anstatt n-GaAs als Halbleiter erfolgen. Bei einem Schottky-Kontakt aus
p-GaAs und Au werden unter Laseranregung Elektronen aus dem Leitungsband in das Metall
injiziert. Diese Injektion findet oberhalb der Fermienergie des Metalls statt, wodurch der Nach-
weis der injizierten Ladungstger nicht indirektiber Relaxationsmechanismen im Metall erfol-

gen nusste.
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