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1 Einleitung

Die Entwicklung immer k̈urzerer Laserpulse bis in den unteren Femtosekundenbereich erlaubt

die Untersuchung der Dynamik eines angeregten Elektronengases. Auf kurzen Zeitskalen exi-

stiert an Metallgrenzfl̈achen nach einer Anregung mit ultrakurzen Lichtimpulsen ein Nichtgleich-

gewicht zwischen elektronischen Anregungen und Anregungen des Gitters. Dieses Nichtgleich-

gewicht hat einen starken Einfluß auf Grenzflächenreaktionen. So konnte z.B. gezeigt werde,

dass auf einer Ruthenium-Oberfläche 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]. Ein m̈oglicher Mechanimsus für eine photoinduzierte Oberflächenreak-

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

[2]. Durch Licht angeregte Elektronen im Substrat können durch die Potentialbarriere zwischen

Oberfl̈ache und Adsorbat tunneln, wodurch das Adsorbat ein negatives Molekül-Ion bildet. Das

angeregte Elektron wird inelastisch in einen unbesetzten elektronischen Zustand des Metallsub-

strats zur̈uckgestreut, wodurch das Adsorbat mit Energie angereichert zurückbleibt. Wenn das

Elektron gen̈ugend lange in der Resonanz bleibt, kann das angeregte Molekül gen̈ugend Energie

aufnehmen, um zu desorbieren oder die Energiebarriereüberwinden, die zur Brechung von che-

mischen Bindungen n̈otig ist. Man kann also die Bildung einer negativen Ionen-Formation als

den Startpunkt f̈ur viele lichtinduzierte dynamische Oberflächenprozesse 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) Oberfl̈ache. Dazu f̈uhrten sie semiklassische Wellenpaket-Rechnungen auf einer Poten-

tialfläche aus [5, 6]. Harris und Holloway berechneten die Desorptionsrate als eine Funktion der

Lebenszeit der Resonanz und der Grösse der Elektronen-Barriere, die das ionisierte Molekül

(NO−) von der Pt-Oberfl̈ache trennt [7].

Eine andere theoretische Behandlungsweise der Adsorbat-Antwort auf optisch induzierte Ober-
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flächen-Transienten wurde bei IBM entwickelt. Dies wurde entwickelt, da im Experimente eine

starke Nichtlineariẗat für die Intensiẗatsabḧangigkeit beobachtet wurde. Das Modell beschreibt

die induzierte Desorption durch mehrere Elektronenüberg̈ange (DIMET: Desorption Induced by

Multiple Electronic Transitions). Hierbei sammelt das Adsorbat die notwendige Energie durch

mehrere Anregungs- und Relaxationsvorgänge auf, bei denen jeweils ein Photon absorbiert wird.

[2].

Chemische Reaktionen an Oberflächen k̈onnen also durch angeregte Elektronen fernab des Gleich-

gewichts induziert werden (Abb. 1.1).

Adsorbat 
DIET

DIMET
E Vakuum

E Fermi

Ort

Energie

Relaxation

angeregte Elektronen

Transport

HOMO

LUMO

Oberfläche

Abbildung 1.1: Elektronendynamik an adsorbatbedeckten Oberflächen. HOMO bezeichnet das

energetisch ḧochste besetzte Molekülorbital (engl.: Highest Occupied Molecule

Orbital), LUMO das energetisch niedrigste unbesetzte Molekülorbital (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. DieDynamik 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 k̈onnen Elektronen, die im Potentialgefälle 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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p-Halbleiter Metall Adsorbat

E Fermi

Transport
Leitungsband

Valenzband

HOMO

LUMO

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.

 

2.) Anregung 3.) Transport1.) Grundzustand

LB

VB EF

p-GaAs Au
-

hn
-

+ +

5.) Thermalisierung 6.) Abkühlung

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

troninjektion

Da die Laseranregung duch den dünnen, 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 eineüber 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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hn

-

+

p-GaAs Au hn
-

+

Ubias Ubias

Abbildung 1.4: Spannungsgesteuertes Heizen durch induzierte Elektronen

Links ist das Potentialgefälle 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 vergr̈ossert. 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 ḧohere Temperatur. Eine weitere Möglichkeit der Steuerung der injizierten Elektronenüber

eine Spannung ẅurde sich bei ballistischen Transport der Elektronen im Halbleiter ergeben. Bal-

listischer Transport bedeutet, dass die Elektronen während ihres Transports in das Metall nicht an

Phononen oder Gitterstörstellen gestreut werden, also keine Energie an das Gitter abgeben. Wird

der Potentialgradient im Halbleiter nun erhöht, wird auch die energetische Lage der ballistisch

injizierten Elektronen verändert. Bei einem erḧohten 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 Festkörper rein statistischer Natur sind. Um einen Einfluss der Spannung auf den

Transport zu sehen, werden die Messungen zur Elektronendynamik bei unterschiedlichen Span-

nungen durchgeführt.

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 Bandverbiegung Löcher

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

Die Dynamik von Elektronen in einem Schottky-Kontakt wurde mit der zeitaufgelösten Multi-

Photonen-Photoemission, auch Pump-Probe-Spektroskopie genannt, untersucht. Mit dieser ist es

möglich, die Dynamik einer angeregten Elektronenverteilung im Metall energie- und zeitauf-

gelöst 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 zeitlichen Verzöge-

rung eingestrahlt. Durch den Probe-Puls werden die angeregte Elektronen aus dem Metall emit-

tiert. Man erḧalt eine Momentaufnahme der Elektronenpopulation im Metall, die durch den

Transport aus dem Halbleiter beeinflusst wird. Aus vielen solchen Momentaufnahmen bei un-

terschiedlichen Verz̈ogerungszeiten erhält man die Elektronendynamik, falls die Laserpulsdauer

kürzer oder zumindest in der Grössenordnung der Zeitskala der untersuchten Prozesse ist.
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Gliederung

Im Kapitel 2 werden die theoretischen Modelle zum weiteren Verständnis 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 Festkörpern vorgestellt und ihre Beziehung zu dem hier untersuchten

Au-GaAs Schottky-Kontakten hergestellt. Im Methodenteil (Kapitel 3) wird auf das Labor und

die verwendeten Messgeräte eingegangen. Die Pobenpräparation und -charakterisierung wird in

Kapitel 4 erl̈autert. Durch elektrooptische Messungen wird gezeigt, dass die hergestellten Proben

die notwendigen Eigenschaften für die 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 hierf̈ur ist das Auftreten einer zeit- und ortsabhängigen Oberfl̈achenspannung.

Zeitaufgel̈oste 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 ägerdynamik

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 dagegen Löcher aus dem Valenzband in das Metall injiziert.

Im ersten Abschnitt soll auf die thermodynamischen Mechanismen eingegangen werden, die zu

einem Potentialgradienten im Bereich des Halbleiter führen. Dadurch kann man auf die Art der

Ladungstr̈agerinjektion schliessen.

Der zweite Teil soll einen̈Uberblick über 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 Ladungsträger.

Im dritte Teil wird auf die Relaxationsmechanismen eines angeregten Elektronengas in einem

Metall eingegangen. Dies ist für das Versẗandnis der durchgeführten zeitaufgelösten 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 Metall zunächst im thermodynami-

schen Nichtgleichgewicht. Durch Ladungsträgerdiffusion bringt sich das System in den Gleich-

gewichtszustand. Dies soll hier beschrieben werden. Dabei muss man verschiedene Fälle unter-

scheiden, erstens zwischen n- und p-Halbleiter und zwischen der energetischen Lage der Fer-

miniveaus im HalbleiterEFH und MetallEFM, wobei es darauf ankommt, welches energetisch

höher liegt. Insgesamt ergiebt dies vier Fälle. Je nach Kombination stellt sich ein positiver oder
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negativer Potentialgradient ein. Eine Darstellung von allen vier Fällen findet man im Buch von

Sze [12] oder in der Vorlesung von Schenk [13]. Hier sei nur der Fall eines n-dotiertem Halb-

leiters mitEFH > EFM 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-Halbleiter̈Ubergang ohne Wechselwirkung im thermodynamischen

Nichtgleichgewicht gezeigt. Das Nichtgleichgewicht ergibt sich ausEFM 6= EFH Bei einer Tem-

peratur T=0 sind die Zustände im Metall bis zur FermienergieEFM besetzt.E0 ist das Vakuum-

niveau,Φ bezeichnet die Austrittsarbeit. Im Halbleiter trennt die Bandlücke das Valenz-Band-

MaximumEV BM vom Leitungs-Band-MinimumELBM . Die FermienergieEFH liegt bei nicht

zu hohen Dotierungen in der Bandlücke. Als Elektronenaffinität χ wird der Abstand des Lei-

tungsbandminimum vom Vakuumniveau bezeichnet.

EFM

FH
E

E LBM

E VBM

E 0

F
F b

c

0 x

Metall Halbleiter

Abbildung 2.1: Räumlicher Verlauf der Fermi-Niveaus von Metall und Halbleiter sowie der

Bandkanten des Halbleiters in einem Metall-Halbleiter-Übergang unmittelbar

nach seiner Herstellung, also vor der Einstellung des Gleichgewichts. Hier für

den Fall eines n-Halbleiters mitEFH > EFM . Φ ist die Austrittsarbeit des

Metalls,χ die Elektronenaffiniẗat des Halbleiters.Φb = Φ − χ heisst Schottky-

Barriere.
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2.1.2 Metall-Halbleiter Kontakt im thermodynamischen

Gleichgewicht

Zur Einstellung des thermodynamischen Gleichgewichts müssen Elektronen aus dem Halbleiter

ins Metall diffundieren, bis die Lage des Feminiveau im Kontakt ausgeglichen ist:EFH = EFM .

An der Grenzfl̈ache entsteht eine Raumladungρ(x) (Abb. 2.2).

x

r (x)

Metall 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 Abschätzung der Gr̈oße der Raumladungsschichte im Metall liefert die

sogenannte AbschirmlängeLS [13]:

LS =

√
π

2

√
aB,eff

kF

≈ 0.05 nm

Hierbei istaB,eff der effektive Bohrradius undkF der Fermi-Impuls im Metall. Die Eindringtiefe

der Raumladung ins Metall ist also extrem klein, so dass man das Potentialϕ(x) im 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 Donators zurück. F̈ur den Fall einer kon-

stanten Ladungsträgerdichte ist diese also durch die DotierungsdichteN+
D vorgegeben. Der Po-

tentialverlauf kann dadurch leicht berechnet werden. Für einen n-Halbleiter lautet die zu lösende

Poisson-Gleichung (n = p = 0 in der Verarmungsschicht, d.h. im Intervallx = [0, xB] mit xB als

Rand der Barriere)

ε0εH
d2ϕ

dx2
= −eN+

D



10 Theorie der Ladungsträgerdynamik

Mit der Dielektriziẗatskonstantenε0, der relativen Dielektriziẗatskonstanten des Halbleitermate-

rial εH und der RaumladungsdichteN+
D , die gleich der Dotierungsdichte der Donatoratome ist,

lautet die L̈osung :

ϕ(x) =
e

2ε0εH

N+
D x2 + C1x + C2.

Die Randbedingungen im unendlichen lautenϕ(∞) = 0 unddϕ(x)/dx|x=∞ = 0. Weil UK =

ϕ(∞)− ϕ(0) ist, folgt ϕ(0) = C2 = −UK. UK = EFH − EFM/e ist die Kontaktspannung. Das

Verschwinden der ersten Ableitung vonϕ am Rand der Barriere ergibt die zweite Integrations-

konstante :C1 = eN+
D xB/ε0εH. Führt man eine quadratische Ergänzung durch, so folgt für das

Potential im Intervallx = [0, xB]:

ϕ(x) = −UK +
e

2ε0εH

N+
D x2

B −
e

2ε0εS

N+
D (x− xB)2

0 x

F
E

F
Fb

E0 - e j( x )

E
LBM

- e j( x )

E
VBM

- e j( x )

Metall Halbleiter

Abbildung 2.3: Räumlicher Verlauf der Bandkanten des Halbleiters und des Vakuum-Niveaus

in einem Metall-HalbleiterÜbergang nach Einstellung des thermodynamischen

Gleichgewichts. Dieser̈Ubergang wird als Schottky-Kontakt bezeichnet.

Das Verschwinden des Potentials am Rand der Barriere ergibt den Zusammenhang zwischen

Kontaktpotential und Barrierenweite:

UK =
e

2ε0εH

N+
D x2

B

Zu den in dieser Arbei verwendeten Proben. Die Dotierung betrug ungefähr (ND = 1018 1
cm3 )

und die Kontaktspannung ungefährUK = 0, 5 eV . Bei Schottky-Kontakten aus n-GaAs in direk-

ten Kontakt mit Au ergibt eine Abschätzung der Barrierenweite von mehrerennm. Die Länge

der Barriere ist wichtig f̈ur die Anzahl der erzeugten Ladungsträger in der Barriere. Je länger
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diese ist, umso mehr Ladungsträger k̈onnen in ihr durch Absorption erzeugt werden und werden

in das Metall injiziert. Deshalb wurden in dieser Arbei ein Schottky-Kontakt mit einer Zwi-

schenschicht der L̈ange 100nm aus verwendet. Diese Zwischenschicht besteht aus nichtdotier-

tem (=intrinsichen) Ga-As. Das Potential fällt nun nicht mehr nur̈uber die Raumladungsschicht,

sondern hauptsächlichüber diese Zwischenschicht ab. Da hier keine Raumladung vorliegt, fällt

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 PotentialbarriereΦb = Φ − χ alleine durch den Unter-

schied von Elektronenaffinitätχ des Halbleiters und AustrittsarbeitΦ des Metalls gegeben. Nach

diesemSchottky-Modell sollte die Barrierenḧohe f̈ur Metalle mit verschiedenen Austrittsarbei-

ten nach

Φb = Φ− χ

von der Austrittsarbeit des Metalls abhängen. Dies ist aber nicht für alle Halbleiter erf̈ullt. Für das

in dieser Arbeit verwendete n-dotierte GaAs liegen die Barrierenhöhen f̈ur verschiedene Metall-

GaAs Kontakte bei 0,8-0,9eV [14]. Das Schottky-Modell des Metall-Halbleiter Kontakts ist also

so gut wie nicht erf̈ullt. Φb ist nahezu unabḧangig vonΦ.

Dieses Verhalten wird imBardeen-Modellbeschrieben. Grundlage dieses Modell ist die Berück-

sichtigung geladenen Grenzflächenzusẗanden. Dadurch entsteht eine Dipolschicht. Dies bedeutet,

dass an der Grenzfläche ein Potentialsprung entsteht. Die Barrierenhöheändert sich um diesen

Sprung, d.h.Φb = Φ − χ − e[ϕ(+0) − ϕ(−0)]. Die ZustandsdichteDGZ dieser Grenzfl̈achen-

Zusẗande ist so groß ist, dass praktisch alle Elektronen aufgenommen werden können. Als Mo-

dell wird deshalb eineδ-Funktion benutzt.

DGZ(E) = D0
GZδ(E − ES)

Die Zusẗande sind also bei der EnergieE = EH in der Energiel̈ucke konzentriert. F̈ur die Elek-

tronendichte in diesen Zuständen folgt dann

n(+0) =
∫ ∞

−∞
dEDGZ(E)f(E) = D0

GZf(ES)

In Wirklichkeit ist die δ-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 glockenförmi-

ge Grenzfl̈achen-Zustandsdichte
”
eingeschaltet “ wurde, zweitens die Einstellung des Gleichge-

wichtsüber die Grenzfl̈ache hinweg zwischen Metall und Halbleiter, nachdem beide in Kontakt

gebracht wurden.
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Abbildung 2.4: Festlegung der Barrierenḧohe durch Grenzfl̈achenzusẗande. Durch die große

Zustandsdichte der Grenzflächenzusẗande ist das Ferminiveau praktisch un-

abḧangig von der Dotierung (pinning des Ferminiveaus).

Im ersten Teilschritt gehen Elektronen aus dem Halbleiter in die Grenzflächen-Zusẗandeüber,

wobei diese von unten her bis zu einer gewissen Energiegrenze aufgefüllt werden. Diese Grenze

ist per definitionem gleich dem Fermi-Niveau im Halbleiter (bei T=0). Nach obiger Vorausset-

zung (weil praktisch alle Elektronen aufgenommen werden können), f̈allt diese Grenze letztend-

lich mit dem NiveauES zusammen. Eine Vergrössserung oder Verkleinerung der Elektronenkon-

zentration im Halbleiter durcḧAnderung der Dotierung erhöht oder verkleinert zwar die Zahl der

Elektronen in den Grenzflächen-Zusẗanden, wegen der großen Zustandsdichte bleibt aber die La-

ge des Fermi-Niveaus praktisch unverändert (pinning des Fermi-Niveaus).

Im zweiten Teilschritt werden Elektronen̈uber die Grenzfl̈ache hinweg, zwischen den Grenz-

flächen-Zusẗanden des Halbleiters und einer dünnen Randschicht des Metalls, ausgetauscht. Da-

durch entsteht an der Grenzfläche eine Dipolschicht, die einen PotentialsprungΦ(+0) − Φ(−0)

zwischen Metall und Halbleiter erzeugt, der im Gleichgewicht gerade so groß ist, dass das Fermi-

Niveau des Halbleiters angehoben oder abgesenkt wird. Es gilt also

EFM − ES = −e[Φ(+0) − Φ(−0)]

Damit wird die Barrierenḧohe

Φb = Φ− χ + EFM − ES (2.1)

Wir beziehen jetzt alle Energien auf die Valenzbandkante des Halbleiters. WegenE0−χ−Eg =

EVBM, wobeiEg die Energiel̈ucke des Halbleiters ist, undES = EVBM+∆ES ist (man eliminiere
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EVBM)

−χ− ES = Eg − E0 −∆ES,

was nach Einsetzen in Glg. 2.1 auf den Zusammenhang

Φb = Φ + EFM + Eg − E0 −∆ES
!
= Eg −∆ES

führt, weil jaΦ + EFM = E0 ist. Φb ist im Bardeen´schen Modell unabhängig von der Austritt-

arbeit im Metall! Dieses Modell trifft f̈ur 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 undB, schreibt man

Φb = S(Φ− χ) + B(Eg −∆ES).

Der Grenzfall des Schottky-Modells ergibt sich mitS=1 undB=0, da. Der Grenzfall des Bardeen-

Modells ergibt sich mitS=0 undB=1. Aus Abb. 2.5 kann man entnehmen, dass S mit steigender

Elektronegativiẗatsdifferenz des Halbleiters wächst. Bei den kovalenten Halbleitern (Gallium-

Arsenid) dominieren die Grenzflächen-Eigenschaften (S sehr klein).

SvsAff.ID.epsi
77 67 mm

0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5
electronegativity difference (eV)

0.0
0.1
0.2
0.3
0.4
0.5
0.6
0.7
0.8
0.9
1.0
1.1

S

Si

Ge

InSb

GaAs
InP

CdTe GaP

GaTe CdSe
SiC

ZnSe
GaSe
CdS

GaS

ZnS
AlN

SiO2

ZnO

Al2O3

SrTiO3

KTaO3

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 Streumechanismen berücksich-

tigt. Diese Streumachnismen können die Energie des Elektronengas unverändert lassen (Elektron-

Elektron-Sẗosse) oder zu einer Energieabgabe des Elektronengas führen (Elektron-Phonon-Stösse,

Störstellen-Streuung). Ballistischer Transport findet auf Längenskalen statt, bei denen Streume-

chanismen noch keine Rolle spielen. Das Elektron hat eine bestimmte freie Weglänge, ẅahrend

der seine Energie unverändert bleibt. F̈ur die Ladungstr̈agerinjektion bedeutet dies, dass ein er-

heblich gr̈osserer Energieeintrag in das Metall bei ballistischem Transport stattfindet. Ist die Po-

tentialbarriere also im Bereich der freien Weglänge, kann der Transport als ballistisch angesehen

werden, was auch seine theoretische Beschreibung wesentlich vereinfachen würde. Dazu soll um

folgenden zun̈achst eineÜbersicht der theoretischen Beschreibung des diffusiven Transport er-

folgen, um seine Komplexität darzustellen. Auf die mathematische Beschreibung stützt sich aber

auch die nachfolgende Beschreibung der Relaxationsvorgänge in Metallen.

Angeregte Elektronen sollen durch einen Laserpulses entstehen. Die Anfangsverteilung direkt

nach der Anregung seif(r , v, t = 0). Ignoriert man die M̈oglickeit von Interband-Rekombination

(z.B. Elektron-Loch Rekombination), ist die Entwicklung vonf(r , v, t = 0) mit der Zeit als eine

Funktion der r̈aumlichen Position gegeben durch die Lösung derBoltzmann Transport Glei-

chung. Im einfachsten Fall von parabolischer DispersionE(k) = h̄2k2/2m∗ hat die Boltzmann

Gleichung eine physikalisch transparente Form1:

∂f

∂t
+ v · ∇rf + a · ∇vf =

(
∂f

∂t

)
Streu

(2.2)

mit den semiklassischen Bewegungsgleichungen

v =
h̄k
m∗ ; m∗a = qE (2.3)

wobeiE das elektrische Feld,m∗ die effektive Masse unda die Beschleunigung darstellt. Für die

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 hierfür sind Phonon-Emission und -Absorption, Störstellen-

Streuung und die Elektron-Elektron Wechselwirkung. Formal kann der Streuterm definiert wer-

den als das Integral der StreuamplitudeW (k′, k) zwischen Zusẗanden mit den Wellenvektoren

k und k′ über der ersten Brillouinzone, multipliziert mit der entsprechenden Besetzungswahr-

scheinlichkeit. Eine große Vereinfachung resultiert in der Relaxationszeit-Näherung, die den ge-

samten Streuterm durch−(f − f0)/τ ersetzt, wobeiτ die Zeit charakterisiert, die die Verteilung

ben̈otigt, um in ihren Gleichgewichtszustandf0 zurückzukehren. Die Boltzmann Gleichung ist

1Für den Fall einer willk̈urlichen DispersionE(k) sieht die Dispersionsrelation folgendermaßen aus:v =

h̄−1∇kE(k) undh̄∂k/∂t = qE mit den entsprechenden̈Anderungen in Glg. 2.2.
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dann keine Integralgleichung mehr. Diese Vereinfachung ist jedoch meist nicht möglich, da un-

terschiedliche Anteile der Verteilungsfunktion mit unterschiedlichen Raten relaxieren. Deswegen

definiert man̈ublicherweise seperat die Impuls- und Energie-Relaxationszeit (τk undτE) in Ter-

men vonW (k′, k).

Eine weitere Komplikation ist, dass das StreumatrixelementW (k′, k) für verschiedene Streu-

mechanismen verschieden von der Energie abhängt. F̈ur Zusẗande mit ḧoherer Energie setzen

weitere Streumechanismen ein, z.B die Emission von optischen Phononen oder die Stoßionisa-

tion. Schliesslich ḧangt das Stossintegral von der Zustandsdichte ab, die für die Streuung zur

Verfügung steht, also von der expliziten Form vonE(k). Dies f̈uhrt zu einer noch größeren

Komplexiẗat, falls die Energie zunimmt und immer größere Gebiete der Brillouinzone erreichbar

werden. Es kann auch eine Abhängigkeit von derk-Orientierung vorhanden sein. Aus diesen

Gründen sind die Gleichungen Glg. 2.2 und Glg. 2.3 kaum analytisch lösbar, oft werden nume-

rische Monte-Carlo Techniken [Beispiel für eine analytische L̈osung an Halbleiter-Oberflächen:

[15], Beispiele f̈ur Monte-Carlo Simulationen an einer Metall-Halbleiter Grenzfläche: [16–19]].

Es gibt aber einen Grenzfall, bei dem Streuprozesse nicht berücksichtigt werden m̈ussen: balli-

stischer Transport. Der kritische Parameter hierfür ist die Ausdehnung des Bauteils. Für den Fall

einer konstanten Geschwindigkeitvz ist die kritische L̈angeLk überLk = vzτk mit der Impuls-

relaxationszeit verkn̈upft. Ist die Ausdehnung des Bauteils kleiner alsLk, werden die meisten

heissen Elektronen das Bauteil ohne Streuung durchqueren. Im Fall eines Schottky-Kontakts,

wie sie in dieser Arbeit verwendet werden, ist die kritische Länge gegeben durch die Länge der

intrinsischen GaAs-Schicht, auf der das Gesamtpotential aus angelegter Spannung und internen

Potentialgef̈alle abf̈allt. Sie betr̈agt bei den hier verwendeten Proben 100nm.

Im folgenden soll auf die Zeitskalen des ballistischen und diffusiven Transports eingegangen

werden. Die Zeitskalen für ballistischen Transporẗuber eine L̈ange von 50nm in Metallen wird

in [20] über die Fermigeschwindigkeit zu 40fs abgescḧatzt, der diffusive Tranporẗuber eine

Länge von 50nm über die thermische Leitfähigkeit zu 60fs. Dies ist bei den Pump-Probe-

Messungen von Bedeutung. Die Breite der verwendeten Pulse liegt bei 50µm, so dass Trans-

port im Metall aus der durch den Probe-Puls-Breite bestimmte Abfragezone bei der Relaxation

der Ladungtr̈ager, die auf einer Zeitskala von 1-2ps stattfindet, zun̈achst vernachlässigt wer-

den kann. Zum Tranport im Potentialgradienten des Halbleiters. Die durch Anregung entstande-

nen L̈ocher 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·t2 über eine L̈ange vons = 50 nm eine Zeit von 35fs. Dabei wurde die effektive

Masse f̈ur leichte L̈ocher angenommen [12] und ein Potentialgradient von 1V/100nm verwen-

det, was in etwa dem Potentialgradienten bei den durchgeführten Pump-Probe-Experimenten

entspricht. Bei ḧoheren Spannungen sollte die ballistische Injektion noch schneller erfolgen.
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Die Zeitskala f̈ur diffusiven Transport l̈asst sicḧuber die Beweglichkeitµp = 320 cm2/Vs von

Löchern in GaAs abschätzen [12]. Die Geschwindigkeit ergibt sich zuv = µpU/d, wobei als

SpannungU über die 100nm dicke Barriere wieder 1V angenommen wird. Daraus ergibt sich

eine Transportzeit von 150fs über 50nm.

Beide Zeiten liegen also innerhalb der Zeiten für Relaxationmechanismen eines angeregten Elek-

tronengas in Metall [20], die sich von wenigen Femtosekunden bis zu 1ps erstrecken. 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

erläutert werden. Dies ist wichtig für das Versẗandnis der durchgeführten Pump-Probe-Messung,

da ja die angeregte Elektronenverteilung in einem Metall als Sonde für die Ladungstr̈agerinjek-

tion dient.

Es wird auf ein Modell der Relaxation einer thermischen Verteilung (Zwei-Temperatur-Modell)

und die Theorie der Fermifl̈ussigkeiten als Beschreibung für eine athermische Verteilung einge-

gangen. Beide Modelle werden kombiniert und in einer Simulation veranschaulicht.

2.3.1 Zwei-Temperatur-Modell

Da die elektronische Ẅarmekapaziẗat ein bis zwei Gr̈oßenordnungen kleiner ist als die Wärme-

kapaziẗat des Gitters, ist es m̈oglich, die Temperatur des Elektronengases für kurze Zeit sehr stark

zu erḧohen, wohingegen das Gitter nur wenig erhitzt wird. Eine quantitative Analyse, die sich

auf dieses Modell stützt, soll hier vorgestellt werden.

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

für die Phononen. Beide sind jeweils im thermischen Gleichgewicht. Sie werden durch zwei

Temperaturen charakterisiert, die ElektronentemperaturTe und die GittertemperaturTg. 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 TemperaturTe beschrieben wird. Die Kopplung

der beiden Systeme wird durch die Elektron-Phonon-Kopplung hergestellt. Diese wird durch

einen Energieaustausch beschrieben, der proportional zuTe − Tg ist. Die zeitliche Entwicklung
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der beiden Untersysteme ist durch folgendes gekoppelte Differentialgleichungssystem gegeben:

Ce(Te)
∂Te

∂t
= ∇x(κ∇xTe)−G(Te − Tg) + P (x, t)

Cl
∂Tg

∂t
= G(Te − Tg)

Ce ist die elektronische Ẅarmekapaziẗat, Cg die Wärmekapaziẗat des Gitters,κ die Wärme-

leitfähigkeit,G die Elektron-Phonon Kopplungskonstante undP (x, t) die Energiedichte pro Zeit,

die im Medium absorbiert wird.

2.3.2 Theorie der Fermiflüssigkeiten

Der Name Fermifl̈ussigkeit r̈uhrt daher, dass hier die Wechselwirkung der Elektronen unterein-

ander ber̈ucksichtigt wird, die bei der Beschreibung der Elektronen als Fermigas vernachlässigt

wird. Die Lebensdauer eines angeregten Elektrons ist durch elastische und inelastische Stöße

gegeben. Sie beträgt:

τ = τ0

(
EF

δE

)2

mit δE = E −EF . Diese Beziehung gilt streng nur beiT = 0, da der Phasenraum der Anfangs-

und Endzusẗande hier genau durchδE gegeben ist, aber sie ist auch eine gute Näherung f̈ur

Elektronen mitδE � kTe. τ0 kann in der sogenannten Random-Phase-Approximation (RPA) zu

τ0 =
128

π2
√

3

1

ωP

berechnet werden [21], wobeiωP die Plasmafrequenz ist. MitωP = 8 eV [21] für Gold ergibt

sichτ0 ≈ 2 fs.

2.3.3 Boltzmann-Transport-Modell der Thermalisierung

Eine vollsẗandige Modellierung der Energieverteilung kannüber die Boltzmann Transport Glei-

chung mit Relaxationszeitnäherung erfolgen. Dazu wird die Elektronenfunktion in einen thermi-

schen und athermischen Anteil aufgespalten:

f = fathermisch(E, t) + fthermisch(Te(t)). (2.4)
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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:

∂fathermisch

δt
= − 1

τ0

(
δE

EF

)2

fathermisch. (2.5)

Die Lösung f̈ur obige Gleichung ist:

fathermisch(δE, t) = f0exp

−(δE

EF

)2
t

τ0

 (2.6)

wobeif0 die Anfangsverteilung darstellt. Energie wird aus der athermischen in die thermische

Verteilung transferiert, ẅahrend die Elektron-Phonon-Kopplung Energie aus der thermischen

Verteilung ins Gitter transferiert.

Te=500 K 700 K 640 K 480 K700 K

t=20 fs         130 fs          400 fs          670 fs        1300 fs
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Abbildung 2.6: Berechunung der zeitlichen Entwicklung einer Elektronenverteilung im Rahmen

der Boltzmann-Transport-Gleichung in der Relaxationszeitnäherung [21]. Die

absorbierte Laserfluenz ist 80µJ/cm2, die Anregung wurde als instantan ange-

nommen.G = 4 · 1016 Wm−3K−1, τ0 = 5fs (experimenteller Wert [21]). Die

gestrichelte Linie ist eine Fermi-Dirac-Verteilung für die jeweilige Temperatur

(thermische Elektronen). Der Anteil darüber sind athermische Elektronen.
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.

Die Gleichung f̈ur die Energiëanderung der thermischen Verteilung lautet folgendermaßen:

Ce(Te)
∂Te

∂t
= −G(Te − Tg) +

∂

∂t
(fathermisch)(E

3/2)dE. (2.7)

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 gegenüber den 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 Gitter berücksichtigt, gezeigt wurde, dass

dieser Anteil nicht zu vernachlässigen ist [22]. Eine Berechnung der Verteilungsfunktion nach

dem Boltzmann Transport Modell der Relaxation ist in Abb. 2.6 gezeigt.



3 Laborbeschreibung

Um Experimente an Oberflächen vornehmen zu können, ben̈otigt man saubere und definierte

Oberfl̈achen. F̈ur Messungen von dynamischen Prozessen an Elektronen benötigt man außerdem

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 Flugzeitspektrometer nötig ist, um die Photoemissionsspektren

eines Schottky-Kontakts verstehen zu können. Die weiteren Komponenten des umfangreichen

Laboraufbaus werden hier nur kurz erläutert, 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 von 45fs, einer Pulsenergie von ca. 4nJ und ei-

ner Wiederholrate von 80MHz erzeugt. Die Wellenlänge des Lichts liegt bei rund 800nm, was

einer Photonenenergie von 1,55eV entspricht. In einem regenerativen Verstärker, der mit einem

Teil des Argon-Laserlichtes gepumpt wird, werden diese Pulse dann auf bis zu 2,5µJ versẗarkt.

Dies geht allerdings auf Kosten der Pulslänge und der Wiederholrate, die dann nur noch 65

fs bei maximal 250 kHz beträgt. Daran schließen sich bei Bedarf weitere Stufen an, die zur

Frequenzkonvertierung dienen. Mit nichtlinearen Kristallen besteht die Möglichkeit, die zwei-

te und/oder dritte Harmonische der Grundwellenlänge zu erzeugen. Damit stehen zusätzlich die

Wellenl̈angen 400nm (3,1eV , 50fs , 100nJ ) und 267nm (4,8eV , 50fs, 100nJ) zur Verfügung.
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Abbildung 3.1: Übersichtüber das Labor
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3.2 Ultra-Hoch-Vakuum

Das UHV-System erlaubt es, reproduzierbare Experimente an eindeutig charakterisierten Ober-

flächen durchzuführen. UHV umfasst im Allgemeinen den Druckbereich von 10−7 bis 10−11 mbar,

in unserem System herrscht ein Druck von 10−9 bis 10−10 mbar. Das bedeutet, daß die Wieder-

bedeckungszeit von Probenoberflächen etwa ein bis zwei Tage beträgt.

Das UHV-System (Abb. 3.1) setzt sich aus mehreren Kammern zusammen, die durch Ventile

voneinander getrennt werden können. Es ist als Ganzes schwingungsgedämpft gelagert und mit

dem Lasertisch fest verbunden. Das ermöglicht zum einen eine einfache Einkopplung des Lasers.

Der Probentransfer zwischen den Kammern erfolgtüber magnetisch gekoppelte Manipulatoren.

Als Pumpen f̈ur das UHV-System werden Turbo-Pumpen und Ionen-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 und können gegebenenfalls präpariert oder charak-

terisiert werden. Zur Untersuchung von Kristallstruktur und chemischer Zusammenset-

zung der Proben steht ein kombiniertes LEED-Auger-System zur Verfügung. Mit einem

Quadrupol-Massenspektrometer kann das Restgas im UHV bestimmt werden. Probenober-

flächen k̈onnen durch Ionenbeschuß mit Ar+-Ionen gereinigt werden. Im weiteren können

die Proben auf̈uber 800◦C erhitzt werden.

Präparationskammer In der Pr̈aparationskammer können die Proben mit Gold oder Silber

aus einer Effusionszelle bedampft werden. Eine Quarzwaage dient zum Messen des Flus-

ses des verdampfenden Materials. Die Proben können ẅahrend dem Bedampfen geheizt

werden.

STM-Kammer Mit dem Rastertunnelmikroskop (Scanning-Tunneling-M icroscope) ist es m̈oglich,

Proben mit atomarer Aufl̈osung zu untersuchen.

3.3 Flugzeitspektrometer

Hier soll die Messmethode der kinetischen Energie von Photoelektronen in einem Flugzeitspek-

trometer (englisch f̈ur Flugzeit:Time-Of- Flight (TOF)) dargestellt werden. Ein Photoelektron

entsteht durch die Absorption eines oder mehrerer (n) Photonen der Energiehν (Abb. 3.2).
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Fermienergie 
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Abbildung 3.2: Energieschema der Photoemission.

Die Grundgleichung der Photoemission lautet:

Ekin = n · hν − EFK

Bei bekannter Photonenenergiehν und bekanntemn kann durch die Messung der kinetischen

Energie der Elektronen auf die EnergieEFK der Elektronen im Festk̈orper 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 Driftstrecke geführt. Hier 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 Eintritts̈offnung 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 Eintrittsöffnung des

TOF stark abf̈allt. Der Abfall betr̈agt -6,2V. Dadurch werden die Elektronen, deren kinetische

Anfangsenergie an der Probe typischerweise 0-4eV betr̈agt, zur Eintritts̈offnung des TOF hin

beschleunigt. Zur Messung der kinetischen Anfangsenergie werden simulierte Potentialverläufe

ben̈utzt, um aus der gemessenen Flugzeit bei gepulster Anregung die kinetische Anfangsenergie
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Probe
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Abbildung 3.3: Skizze des Flugzeitspektrometers. A, B und Driftrohr: Feldsektoren des TOF.

Von links: Probe, konusförmige Spitzenelektrode mit Eintrittsöffnung, 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 Oberflächenspannung, 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 Eintrittsöffnung des TOF. Alle Elektro-

denpotentiale danach sind konstant. Die Flugzeit der Elektronen auf dieser Strecke beträgt ei-

nige Nanosekunden. Die transiente Oberflächenspannung relaxiert ebenfalls im Nanosekunden-

Bereich. Durch diese Zeitabhängigkeit 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 Oberfl̈achenspannung unter gepulster Anregung kommt.
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Abbildung 3.4: SIMION-Simulation der Potentiale im vorderen Teil des TOFs [25]. Links ist der

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

Die Potentiale sind von links nach rechts: Probe 0V , Spitzenelektrode 6,2V ,

vordere Elektrode 8V , mittlere Elektrode 1,5V , hintere Elektrode 4,7V und

Driftrohr 1,36V



4 Probenpr äparation und

Charakterisierung

In diesem Kapitel soll gezeigt werden, dass eine für die konkreten Voraussetzungen des Ex-

periments geeignete Probe hergestellt wurde. Eine Anregung von Ladungsträgern im Gebiet

der Bandverbiegung des Halbleiters durch Femtosekunden-Laserpulse musste möglich sein und

nachgewiesen werden. Als zweite Voraussetzung musste ermöglicht werden, eine Spannungüber

den Kontakt anzulegen. Dies musste auch während den Experimenten im UHV möglich sein.

In diesem Kapitel wird dies für unsere Proben gezeigt. Das Kapitel gliedert sich deshalb wie

folgt:

• Probenmaterialen und Probenherstellung

• Anpassung an die vorhandene Vakuumapparatur und elektrische Kontaktierung im UHV

durch Konstruktion eines Probenhalters

• Elektrooptische Charakterisierung. Durch elektrische Messungen lässt sich auf die Eigen-

schaften der Bandverbiegung schliessen. Elektrische Messungen bei Beleuchtung durch

Femtosekunden-Laserpulse zeigen das Auftreten eines Photostroms. Dies bedeutet, das

Ladungstr̈agern in der Bandverbiegung angeregt werden und durch die Bandverbiegung

ein Transport geschieht. Dies ist der Beweis für eine Ladungsträgerinjektion aus dem Halb-

leiter in das Metall.

4.1 Probenmaterialien

Hier soll erl̈autert werden, warum GaAs und Au für diese Messungen verwendet wurden. Zuerst

zu Gold. Unter den Metallen besitzt es als Edelmetall eine relativ kleine elektronische Wärmeka-

paziẗat ([21]). Dadurch kann das Elektronengas gegenüber dem Gitter effektiv geheitzt werden,
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es stellt sich ein großer Temperaturunterschied ein. Die elektronische WärmekapaziẗatCe = γT

ist proportional zur TemperaturT , der Proportionaliẗatsfaktorγ wird von Groenevald et al. bei

Gold zu 65J/m3K2 angegeben.

Zu GaAs: Seine Bandlücke von ca. 1,4eV erlaubt die Absorption von Photonen der als Pump-

Puls verwendeten Grundwellenlänge einer Ti-Saphir-Lasers (ca. 1,6eV).

Abbildung 4.1: Photonenabsorption im direkten (GaAs) und indirekten (Si) Halbleiter. Die

Bandstruktur ist berechnet [27]

GaAs als direkter Halbleiter besitzt eine erhöhte Absorptionswahrscheinlichkeit gegenüber 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. Dies führt dazu, dass die Absorptionswahrscheinlichkeit in

GaAs f̈ur Photonen in der N̈ahe der Bandlücke gr̈oßer ist als f̈ur indirekte Halbleiter. Bei in-

direkten Halbleitern ist noch die Absorption oder Emission eines Phonons nötig, um Energie

und Impulserhaltung zu gewährleisten. Photonen haben einen sehr geringen Impuls, aber große

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. Leitenstorfer1, F.

Tauser1 und G.Abstreiter2 hergestellt. Die Probe besitzt einen Schichtaufbau.

5 mm

4 mm

5 nm

1nm

100 nm

300 nm

450 mm

Au

Ti

i-GaAs (001)

n-GaAs(001)

n-GaAs(001)
3

18
D

cm

1
103,42,2N ×-=

3

18
D

cm

1
102,0N ×=

Abbildung 4.2: Schottky-Kontakt. Schematischer Schichtaufbau der Probe

Die Grundschicht (450µm) bildet Gallium-Arsenid(001), das aus einem Wafer geschnitten wur-

de. Der Wafer ist mit Silizium dotiert. Die Dotierungskonzentration istND = 2, 2 − 3, 4 ·
1018 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 dotierte 300nm

dicke Schicht GaAs(001) (ND = 2, 0 · 1018 1/cm3) aufgebracht. Die zweite Wachstumsschicht

besteht aus undotiertem (intrinsischem) GaAs(001) [Dicke 100nm]. Der Wafer wird nach dem

Aufwachsen der zwei GaAs-Schichten an den Bruchkanten des GaAs(001) in 5×5mm2 große

Stücke gebrochen. In einer Aufdampfanlage wird Titan durch eine kreisförmigeÖffnung aufge-

dampft. Anschließend wird ohne Brechung des Vakuum Gold (5nm) aufgedampft. Durch das

Titan (Dicke 1nm) verbessern sich die Benetzungseigenschaften des Goldes.

Es soll hier noch ein praktischer Aspekt erwähnt werden. Bei der Probe S270 wurde der Wafer

durch eine Maske mit einer kreisförmigenÖffnung (Durchmesser 4mm) 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 kreisförmige Loch (Durchmesser 4mm) in der

1Physikdepartment E11,Technische Universität München, 85748 Garching
2Walter-Schottky-Institut ,Technische Universität München, 85748 Garching
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Kaptonfolie (Abb. 4.4) aufdampfen. Dies hat den Vorteil, dass keine Beschädigung der Proben

bei der Montage im Probenhalter entstehen kann.

Schraube

Probe

Teflon

UHV-Klebstoff

Edelstahlblech Mutter

Probenhalter
mit Ausfräsung

Edelstahlzylinder
mit Gewinde

Schraube

Wehnelt-Zylinder

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

taktierung der R̈uckseite.

Die Proben werden mit Leitgraphit auf der Schraube (Abb. 4.3) befestigt. Leitgraphit besteht aus

kolloidalem Graphit, das in Isopropanol aufgeschwemmt ist. Durch Verdampfen des Lösungs-

mittels entsteht eine leitende Schicht. Dadurch ist die Rückseite (GaAs) der Probe elektrisch

kontaktiert. Die Schraube befindet sich in dem Gewinde eines Edelstahlzylinders. Dieser ist im

weiteren gegen̈uber dem Probenhalter durch einen Teflonzylinder elektrisch isoliert. Die Zylin-

der sind eingepresst und zusätzlich durch einen UHV-tauglichem Klebstoff1 fixiert. An der Un-

terseite der Schraube wird ein 0,2mm dickes, gebogenes Edelstahlblechüber eine Mutter an den

Edelstahlzylinder fixiert. Die weitere Kontaktierungüber das gebogene Edelstahlblech erfolgt

durch einen Wehnelt-Zylinder, an dessen Innenseite die Füße des Edelstahlblechs bei Einführung

der Probe anliegen. Der Wehnelt-Zylinder ist elektrisch mit einem Heizfilament verbunden, das

eine elektrische Durchführung aus dem UHV besitzt. Hier seien noch einige praktische Aspek-

te erẅahnt: Vorgefertigte gebogene Edelstahlbleche lieferten nicht immer eine Kontaktierung an

1Hersteller: Varian, Typ: Torr-Seal



30 Probenpräparation und Charakterisierung

dieser Stelle. Eine gute Kontaktierung, die auch bei mehrmaligem Einsetzen des Probenhalters in

die Aufnahmevorrichtung noch bestand, ließ sich nur nach Anpassen der Biegung an die ausge-

baute Probenaufnahme vornehmen. Dies ist jedoch mit einigem Aufwand verbunden, da hierfür

das UHV gebrochen werden musste.

goldbedampfte

Kaptonfolie

Silber-

leitepoxy

Golddraht

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) wird̈uber den 100µm dicken Golddraht elektrisch kontaktiert. Die-

ser wurde mit Silber-Leitepoxid-Klebstoff2 befestigt. Durch Ḧarten bei 150◦C (15min) ist die

Festigkeit wesentlich besser als bei Leitgraphit. Außerdem ist er durch seine Konsistenz für

die Auftragung durch eine Nadelspitze, auf dessen Ende eine kleine Menge gegeben wird, be-

stens geeignet. Diese Nadelspitze konnte durch einen Hebelarm3, der durch 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

dünnen Au-Film vorgegeben ist. Ein möglichst kleiner Widerstand bei der Kontaktierung der

unter Laserpuls-Beleuchtung stehenden Stelle des Au-Films bei Photo-Emissions-Messungenist

2Zwei-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-

flächenspannungen kommt, die eine korrekte Messung der Elektronenverteilung im Festkörper

verhindert (Kapitel 5. Die goldbedampfte (200nm) Kaptonfolie dient zur Verdeckung freiliegen-

der Halbleiteroberfl̈achen, die r̈uckseitigt kontaktiert sind. Dadurch ist ein gut definiertes Poten-

tial unter statischen Bedingungen auf der Oberseite des Probenhalters sichergestellt. Dies ist für

Messungen im TOF wichtig, um hier definierte Potentiale zur Flugzeitmessung (Abschnitt 3.3)

herzustellen. Die goldbedamfte Kaptonfolie wurdeüber Leit-Epoxid-Klebstoff elektrisch mit der

Aussenseite des Probenhalters verbunden. Die weitere elektrische Kontaktierung bis hin zu den

Durchführungen 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, der für Halbleiter-Metall Kontakte allgemein benutzt wird.

Die Potentialbarriere wird dabei durch das Potentialgefälle gebildet, 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 Grenzflächenzusẗanden an der

GaAs-Au Grenzfl̈ache, Q+ ist die zurüchkleibende 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 SpannungUA

wird dabei von einer ADC-Karte geliefert, der Strom̈uber einen MesswiderstandRM (100Ω)

gegen Erde als SpannungURM eingelesen. F̈ur die tats̈achlich an der Probe anliegende Span-

nung gilt dann:UGaAs−Au = UA − URM . Der Strom I ist gegeben durchI = URM/RM .
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Abbildung 4.5: Potentialschema der verwendeten Proben.EV BM ist das Valenzbandmaximum,

ELBM das Leitungsbandminimum

U > 0: Bestimmung des ohmschen Widerstand, der Barrierenh öhe und des

Idealit ätsfaktors

Für U > O ist die Diode in Durchlassrichtung geschaltet. Der Strom wird hier hauptsächlich

durch die Diffusionstheorie beschrieben [14]. Eine exakte Berechnung benötigt aber die detail-

lierte Kenntnis der Elektronenverteilung in einem großen Bereich angelegter Spannungen, als

auch genaue Informationen̈uber die Stoßmechanismen beim Transport und Dotierungsprofile.

Deshalb ist die Analyse realer Schottkybarrieren normalerweise auf semi-empirische Gleichun-

gen gesẗutzt. Der Ausgangspunkt ist folgende Gleichung [12].

I = Is[exp(
U − IRS

η kT
)− 1]

Der SerienwiderstandRS ist bei dieser Messung hauptsächlich durch den Messwiderstand gege-

ben. Der ohmsche WiderstandRP der Probe ist dagegen viel kleiner. MitR = ρ d
A

, wobeiρ der

spezifische Widertstand,d die Länge undA die Querschnittsfl̈ache des Widerstands ist, kann man

die Widersẗande der Au- und GaAs-Schichten berechnen. Für die d̈unne Goldschicht ergibt sich

ein Widerstand von der Mitte der Probe zur Kontaktierungsstelle von< 2 Ω. Der Widerstand der

intrinsischen GaAs-Schicht beträgt wegen des hohen spezifischen Widerstand von108 Ω cm ca.
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Abbildung 4.6: I(U)-Kennlinie der Probe S285. Die Inlets zeigen den Potentialverlauf der

Schottkybarriere f̈ur den jeweiligen Spannungsbereich, die Stromrichtung und

einen von mehreren Mechanismen für Ladungstr̈agertransport. F̈ur die Durch-

lassrichtung ist der Elektronentransportüber die Barriere der wichtigste Me-

chanismus bei einer Mottbarriere. Für die Sperrichtung ist der Tunneleffekt

durch die Bandl̈ucke des Halbleiters nur einer von mehreren möglichen.

10Ω. Der spezifische Widerstand von n-GaAs mit einer Dotierung von1018 1
cm3 ist < 10−2 Ω cm

[14], so dass der Widerstand des Substrats wenigemΩ betr̈agt. Die Schottkybarriere an der

Grenzfl̈ache des hochdotierten n-GaAs-Substrat bildet, da die Kontaktierung hierüber Leitgra-

phit, also einem Halbmetall, vorgenommen wurde, einen ohmschen Kontakt mit geringem Wi-

derstand. Bei hohen Dotierungen des Halbleiters ist die Barrierenlänge so klein, dass hier sogar

Elektronen nahe der Fermikante tunneln können. In GaAs wurden spezifische Widerstände bis

zu 10−7 Ω cm festgestellt [12]. Insgesamt sollte der mit der Diode in Serie geschaltene ohmsche

WiderstandRP < 12 Ω sein. Der ohmsche GesamtwiderstandRS = RP + RM kann bei großen

Durchlassspannungen abgelesen werden, bei denen der Widerstand durch das Diodenverhalten

gegen̈uber dem Serienwiderstand vernachlässigbar wird. In Abb. 4.7 wurde eine exponentielle

Funktion an die Daten zwischen 0 und 0,2V angepasst. Die Abweichung vom idealen exponen-

tiellen Diodenverhalten und der̈Ubergang in eine lineare ohmsche Kennlinie für U > 0, 2 V

ist deutlich zu sehen. Bei 0,5V ergibt sich ein Widerstand der Probe von 135Ω, also ein sehr
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viel größerer WiderstandRP als oben abgeschätzt. Entweder kann man das Diodenverhalten hier

noch nicht ganz vernachlässigen oder man hat noch zusätzliche Widersẗande im Gesamtsystem.

Die Bedeutung dieses Widerstandes für die Messung von Photoemissionsspektren an diesem Sy-

stem wird in Kapitel 5 erl̈autert. Seine Minimierung k̈onnte Pump-Probe Messungen mit dem

TOF und deren Interpretation erheblich erleichtern.
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Abbildung 4.7: Bestimmung des ohmschen Widerstand der Probe S285. DerÜbergang von ei-

nem exponentiellen Verlauf zu einem linearen zeigt denÜbergang vom Dioden-

zum ohmschen Verhalten.

Idealit ätsfaktor

Der sogenannte Idealitätsfaktorη ist ein Maß f̈ur das Abweichen der Kennlinie vom idealen

Diodencharakter. Idealerweise istη = 1. In der Praxis ergeben sich aber immer Werte> 1.

Im folgenden soll der Idealitätsfaktor f̈ur die vorliegenden Schottky-Kontakte bestimmt werden.

Der S̈attigungsstromIS kann folgendermaßen ausgedrückt werden.

IS = A?T 2exp(−qΦb

kT
) (4.1)

A? ist die Richardson-Konstante (A? ≈ 8.2 A/cm2 K2 für n-GaAs [12]),qΦb ist die effektive

Barrierenḧohe. Durch Bestimmung vonIS kann man also auf die Barrierrenhöhe zur̈uckschlies-
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sen. Aus der Anpassung von Glg. 4.2 mit den freien ParameternIS und t an die Messkurve im

Bereich 0,0-0,2V erḧalt manIS.

I = ISexp(−U

t
) (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

Spannungen< 0 V könnte evtl. einen Photostrom darstellen, der durch Raum-

licht entsteht.

Der Radius des kreisförmigen Goldfilms betr̈agt 2mm. Somit ergibt sich eine Stromdichte von

IS = 16 µA/cm2. Die Barrierenḧohe somit aus Glg. 4.1 zu 0,61 eV bestimmen. In der Literaur

findet man Werte um 0,9eV [14, 30], allerdings f̈ur Dioden ohne intrinsische GaAs-Schicht.

Aus dem Fitparameter t lässt sich der Idealitätsfaktor bestimmen.

η =
qt

kT
∼= 50 mV/25 mV = 2

In Abschnitt 4.4 wird auf die physikalische Bedeutung des Idealitätsfaktors eingegangen.

U < 0: Mechanismen des Stromtrnsports

Eine genaue Beschreibung der verschiedenen möglichen Effekte die zu Stromfluss bei Sperr-

spannung f̈uhren ist in
”
Physics of Semiconductor Devices “ von Sze [14] bzw.

”
Halbleiterbau-
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elemente - Physikalische Grundlagen und Simulation “ von Schenk [13] zu finden. Hier sei eine

Übersicht gegeben.

•
”
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“.

• Eine Spannungsabhängigkeit 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 Bandl̈ucke des Halbleiters hineinreichen. Daraus resultiert eine statische Dipol-

Schicht. Durch diese variiert die Barrierenhöhe leicht mit dem Feld.

• Tunneln der Elektronen aus dem Metall in freie Zustände des Leitungsbandes (Inlet in

Abb. 4.6). Dieser Effekt kann durch seine Temperaturabhängigkeit isoliert werden. Die

Höhe der Tunnelbarrierëandert sich dabei durch den negativen Temperaturkoeffizienten

der Bandl̈ucke in GaAs.

• Avalanche-Breakdown. Wenn das elektrische Feld an der Barriere groß genug ist, so dass

Elektron-Loch Paare durch Stossionisation entstehen, kommt es zu einem lawinenartigen

Ansteigen des Stroms. Die Kennlinieändert dabei abrupt ihre Steigung.

4.4 Temperaturbest ändigkeit

Während des Probentransfers wurde die Probe zeitweilig hohen Temperaturen ausgesetzt. Da

die Pr̈aparation der Proben nicht in-situ geschehen kann, ist die Probe nach dem Einschleusen in

die UHV-Apparatur hohen Temperaturen ausgesetzt, da die Einschleuskammer (Load-Lock) für

mindestens 6h bei 120◦C ausgeheizt werden muss, nachdem sie belüftet wurde, um das UHV

im System nicht zu brechen. Um den Effekt des Heizens zu bestimmen, wurde die Probe im

Vakuum f̈ur 60min auf 130◦C erhitzt. Kennlinien wurden vor und nach dem Heizen, nachdem

die Probe wieder abgekühlt 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 Barrierenhöhe und der Idealitätsfaktor bestimmt. Die ef-

fektive Barrierenḧohe wird kleiner, der Idealitätsfaktor steigt um das Doppelte an. Die effektive
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Abbildung 4.9: Kennlinien des Schottky-Kontakts S270 vor und nach Heizen (130◦C, 60min)

Tabelle 4.1:BarrierenḧoheΦb und Idealiẗatsfaktorη vor und nach dem Heizen

Φb[eV] η

vor Heizen 0,60 2,0

nach Heizen 0,54 3,6

Barrierenḧohe wird f̈ur einen gr̈oßeren Idealiẗatsfaktor immer kleiner [31]. Der Idealitätfaktor

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 Grund für einen hohen Idealitätsfaktor vonη = 2 bei

grossfl̈achigen Dioden Leckströme am Rand des Metallfilms und eine lateral nicht gleichförmi-

ge Verteilung der Barrierenhöhe an [31, 33]. Atomare Kraft-Mikroskopie an von Nienhaus et.al.

hergetellten grossfl̈achigen Si-Dioden mit einem Idealitätsfaktor bis 1,5 zeigten zusammenwach-

sende Metall-Inseln [32].
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4.5 Photostrom

4.5.1 Messmethode

Um die Erzeugung von Photoladungsträger zu zeigen, wurden I(U)-Kennlininen unter Laserbe-

schuss aufgenommen. Dazu wurden Pulse der Wellenlänge 780nm verwendet. Dies sind auch

die Pulse, die bei den Pump-Probe-Messungen als Pump-Puls dienen, also Ladungsträger in der

i-GaAs Schicht erzeugen sollen. Die Probe (S285) befand sich dabei im TOF. Es wurde eine

möglichst gleichm̈aßige Ausleuchtung des Kontakts vorgenommen, da die Deckelektrode nicht

notwendigerweise homogen ist. Der Fokus lag dabei 1cm oberhalb der Probenoberfläche.

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 deutlich höheren Strom bei Beleuchtung. Der Photostrom ist die Differenz

dieser beiden Ströme. 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 Ladungsträger getrennt und als Photostrom nachgewiesen.

Dies gilt jedoch nur solangeeUAu−GaAs < Φb ist, die angelegte Spannung also die Potential-

barriere des Schottky-Kontakts (Φb) nicht kompensiert. Misst man also einen Photostrom, findet

Ladungstr̈agerinjektion in das Metall statt. Die Grösse des Photostrom nimmt mit zunehemender

Sperrspannung leicht zu, d.h. es werden mehr Ladungsträger bei zunehmender Sperrspannung in-

duziert. Wichtiger ist jedoch hier, dass bei ballistischen Transport der Löcher in die Deckschicht

die injizierte energetische Lage der Löcher durch die Sperrspannung steuerbar ist. Für eU ∼= Φb

ist kein Photostrom messbar. Das Potential der Schottky-Barriere wird hier durch die angelegte

Spannung kompensiert (flat-band). Die angeregten Ladungträger im Halbleiter werden nicht in

das Metall injiziert, sondern rekombinieren im Halbleiter.
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Abbildung 4.10: Photostrom und Ladungsträgerinjektion.
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4.5.3 Abh ängigkeit von der Fokussierung

Bei dieser Messung wurde die Fläche 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 die Zählrate der Photoemission eingestellt. Im Fo-

kus ist die Z̈ahlrate f̈ur Photoemission bei nichtlinearen Mehr-Photonenprozessen am höchsten.

Der gemessene Photostrom bei unterschiedlichen Linsenstellungen ist auf den Photostrom bei

Fokussierung auf die Probe normiert worden.
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Abbildung 4.11: Sättigungsverhalten des Photostroms. Normierter Photostrom in Abhängigkeit

des Fokusabstandes von der Probe. Normiert wurde aufIPhoto(0 mm). Span-

nung: 0V , Laserleistung: 6mW

Es ist zu sehen, dass der Photostrom bei größerer Spotfl̈ache, also gr̈oßerem Abstand des Fokus

von der Probe, anẅachst. Dies ist ein S̈attigungsverhalten des Photostroms bei höheren Inten-

sitäten. Die S̈attigung kann durch das Auftreten einer transienten Oberflächenphotospannung

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-

gef̈alle im Halbleiter verringert. Bei einer stärkeren Fokussierung, also einer lokal höheren Intan-

sität, werden die Ladungsträger in einem kleineren Querschnittsbereich des Metalls injiziert. Es

werden also mehr Ladungsträger pro Fl̈ache injiziert. Daraus resultiert in der Querschnittsfläche
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der Laseranregung eine lokal höhere Oberfl̈achenphotospannung. Die angeregten Ladungsträger

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 Photostrom beiträgt. Die AnzahlNγ der pro Sekunde ein-

gestrahlten Photonen ergibt sich aus der LeistungP und der Photonenergiehυ zu

Nγ =
P ·
hυ

Die Anzahl der zum Photostrom beitragenden Elektron-Loch-PaareNq pro Sekunde ergibt sich

aus dem PhotostromIPhoto und der Elementarladungq zu

Nq =
IPhoto

q

Berücksichtigt man noch die Reflektivität4 der ProbeR, so betr̈agt die QuanteneffizienzQE

QE =
Nq

Nγ(1−R)

In Abb. 4.12 ist die Quanteneffizienz bei verschiedenen Spannungenüber der eingestrahlten

Laserleistung aufgetragen. Es sind hier 2 Effekte zu beobachten:

• Bei höheren Sperrspannungen ist eine höhere Quanteneffizienz zu sehen. Dieser Effekt

ist für die Pump-Probe-Messungen zur Ladungsträgerinjektion g̈unstig, bei denen man ja

die Heizleistung der erzeugten Photoladungsträger sehen will. Die Energie, die pro ballisi-

schem Ladungsträger in die Deckelektrode transferiert wird, sollte mit größeren Sperrspan-

nungen zunehmen. Zusätzlich ist auch die Anzahl der induzierten Ladungsträger durch die

erḧohte Quanteneffizienz größer.

• Die Quanteneffizienz wird für höhere Leistungen kleiner. Es tritt also wieder ein Sätti-

gungsverhalten ein, das durch eine induziert Oberflächenphotospannung verstanden wer-

den kann. Bei einer Erḧohung der Laserleistung wird wiederum die lokale Intensität erḧoht

(vgl. Abschnitt 4.5.3). Dies bedeutet, dass die Anzahl der injizierten Ladungsträger nicht

notwendigerweise proportional zur eingestrahlten Laserintensität sein muss, da durch Ober-

flächenphotospannungen der Potentialgradient im Halbleiter verringert wird und die La-

dungstr̈ager-Rekombination im Halbleiter anwächst.

4Die Reflektiviẗat der Probe wurde im TOF unter dem gleichen Bedingungen (Winkel zur Normalen der Probe 55◦

und s-Polarisation) wie der Photostrom gemessen. Sie beträgt 20%
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Abbildung 4.12: Quanteneffizienz



5 Multi-Photonen-Photoemission von

Au-GaAs-Schottky Kontakten

Bei der Photoemissionsspektroskopie an Au-GaAs-Schottky-Kontakten mit Femtosekunden-Laserpulsen

tritt durch die gepulste Anregung einetransiente Oberflächensp̈annungauf (transient=ver̈ander-

lich). Sie ist sowohl r̈aumlich als auch zeitlichnicht konstant . Die zeitliche Relaxationszeit liegt

im Bereich von Nanosekunden. DieMessung der kinetischen Energieder Photoelektronen in

einem Flugzeitspektrometererfordert jedoch einenkonstanten Potentialverlauf innerhalb der

Flugstrecke der Elektronen.

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

bei Photoemissionsmessungen an Schottky-Kontakten darzustellen:

• Multiphoton-Photoemissionspektren von Au-GaAs-Schottky Kontakten

• Modell zur transienten Oberflächenspannung

• Simulation der Flugzeit von Photoelektronen in einem Flugzeitspektrometer unter transi-

enten Oberfl̈achenspannungen

• Zeitaufgel̈oste Messungen zum Modell der transienten Oberflächenspannungen

5.1 Multi-Photonen-Photoemissionsspektren

5.1.1 Ohne Spannung über den Kontakt

In diesem Abschnitt sollen die Photoemissionsspektren einer Au-Schicht (5nm) auf 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 ist grösser als die Photonenenergie, so dass

hier Photoemission mit der Beteiligung von zwei oder mehr Photonen auftritt. Die Emissions-

wahrscheinlichkeit f̈ur einen Mehrphotonenprozess, bei demn Photonen beteiligt sind, ist im

störungstheoretischen Limit proportional zuIn, wobeiI die Intensiẗat darstellt. Dadurch ist der

im Spektrum zu sehende 3-Photonenanteil (graue Fläche) in seiner Intensität deutlich vom 2-

Photonenanteil abgesetzt. An den 3-Photonenanteil wurde eine Exponentialfunktion angepasst

(graue Linie). Man beachte die logarithmische Darstellung.
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Abbildung 5.1: Photoemissionsspektrum eines Schottky-Kontakts (hν = 3, 2eV ). An der

Vorder- und R̈uckseite des Kontakts liegt die gleiche Spannung (-5,15V ) an,

die als Abzugsspannung für das TOF dient. Das untere Inlet zeigt das Spektrum

über einen gr̈oßeren 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 Spektrumüber einen gr̈oßeren Energiebereich. Bei einer

Energie von 0eV 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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Festk̈orper k̈onnen nicht mehr ausgelöst werden. Also besitzen Photoelektronen an dieser Kan-

te eine kinetische Energie von 0eV, weshalb sie weiterhin als 0eV-Abbruchkante bezeichnet

werden soll. Hier sei noch erẅahnt, dass die energetische Breite dieser Kante von±0,1eV eine

Abscḧatzung f̈ur das Aufl̈osungsverm̈ogen des TOFs liefert. Der Untergrund, der sich zu kleine-

ren Energien ab der 0eV-Abbruchkante erkennen lässt, wird durch Sekundärelektronen gebildet,

die im TOF-Spektrometer entstehen. Zur quantitativen Ermittlung der Lage der 0eV-Kante wurde

Glg. 5.14 verwendet (ZR=Z̈ahlrate).

ZR(0eV ) =
ZR(Streuuntergrund) + ZR(Maximum)

2
(5.1)

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

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 k̈onnen im Bereich<2eV durch eine Fermifunktion angepasst werden, die mit

einer Exponentialfunktion multipliziert wird:

A · e−B·Ekin · 1

1 + e
Ekin−EF

kT

(5.2)

Diese Funktion wird durch die vier FitparameterA,B,EF undkT an das Spektrum angepasst.

Die durchgezogene Kurve im Bereich<2eV 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,

plateauf̈ormige Zustandsdichte hat. Die vollbesetzten d-Bänder liegen erst zwischen 2 und 8eV

unterhalb des Ferminiveaus. Dies führt 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 3,2eV gemessen wurde, zeigt nur einen leichten Anstieg zu niedrige-

ren kinetischen Energien hin. Dies bedeutet, dass die Zustandsdichte des Zwischenzustandes in

diesem Energiebereich wenig Einfluß auf die Spektrenform hat. Der Anstieg zu niedrigeren Ener-

gien bei unseren Spektren lässt sich auf die Transmissionsfunktion des TOF zurückführen. Eine

berechnete Tansmissionsfunktion zeigte eine biexponentielle Abhängigkeit von der kinetischen

Energie der Photoelektronen [20].
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Abbildung 5.2: a) 2PPE-Energiespektrum einer polykristallinen Goldprobe bei einer Photonen-

energiehυ = 3,2eV [2]. b) UPS-Spektrum (hυ = 40,82eV (He II-Linie)) einer

polykristallinen Goldprobe [35].Eb = EF − Ei ist der Abstand des besetzten

Ausgangsniveaus vom Ferminiveau

5.1.2 Spannungsabh ängigkeit

Bei diesen Messungen wurden Spektren bei unterschiedlicher SpannungUGaAs−Au über den Kon-

takt aufgenommen. Die Spannung an der Probenoberseite (Au), wurde dabei konstant auf -5,15V

gehalten. Dies ist wichtig, um das Potentialgefälle im Flugzeitspektrometer nicht zu verändern.

Bei 0V Spannung̈uber den Kontakt wurde also an die Rückseite der Probe (GaAs) ebenfalls

eine Spannung von -5,15V angelegt.

Spektren bei negativen Spannungen sind zu höheren Energien gegenüber dem Spektrum bei 0V

verschoben, Spektren bei positiven Spannungen zu niedrigeren Energien. Die Spektren wirken

gestaucht, d.h. die Fermikante verschiebt um einen grösseren Betrag als die 0eV-Kante. Betrach-

tet man z.B. das Spektrum bei 2,0V, so sieht man, dass sich kein exponentieller abfallendes

Plateau mehr ergibt, wie bei 0V. Das Abbild der Fermikante scheint sich direkt an die nie-

derenergetische Abbruchkante anzuschliessen. Das Spektrum wirkt insgesamt sehr deformiert,

d.h die Kanten sindnicht mehr eindeutig zu identifizieren. Um qualitative Aussagenüber die

Verschiebung geben zu können, wurde die Lage der 0eV-Kante (Glg. 5.14) und der Fermikante
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Abbildung 5.3: Spannungsabḧangige Spektren (hν =3,2eV , Leistung: 0,5mW , Pulsenergie:

4nJ)

bestimmt. F̈ur 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 bei 2V war ein Anpas-

sen dieser Funktion nicht m̈oglich. Die Lage der Fermienergie und der 0eV-Kante ist in Abb. 5.4

dargestellt.

Im nächsten Abschnitt soll ein Modell vorgestellt werden, dass diese Abängigkeit der Spektren

von der angelegten Spannung durch das Auftreten einer transiente Oberflächenspannung unter

gepulster Anregung qualitativ erklärt.

5.2 Modell der transienten Oberfl ächenspannungen

Bis jetzt wurde beim Bild der Photoemission nur die Anregung von Elektronen in der Au-Schicht

(5nm) ber̈ucksichtigt. Um das Enstehen einer transienten Oberflächenspannung zu verstehen,

muss man die Anregung im Halbleiter GaAs mitberücksichtigen. Licht mit den bei unseren Ex-

perimenten verwendeten Zenralwellenlängen der Pulse wird nicht vollständig in der Au-Schicht
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Abbildung 5.4: Fermienergie und 0eV-Kante in Abhängigkeit von der Spannung̈uber den

Schottky. Als Nullpunkt für die Verschiebung wurde dabei die Lage der Kan-

ten bei dem Spektrum für 0V verwendet. Die Fermikante (in eV) verschiebt für

positive Spannungen nahezu proportional zur angelegten Spannung (in V). Die

0eV-Kante zeigt eine viel kleinere Spannungsabhängigkeit.

absorbiert. Die Absorptionslängela ist gegeben durch

I(x) = I(0)e
x
la

Dabei istI(0) die Strahlungsleistung einer ebenen homogenen Welle im Metall am AnfangI(x)

die Strahlungsleistung am Ende der durchlaufenen Schicht der Dickex. Die folgende Tabelle

gibt die Absorptionsl̈angen und die relative Intensität I(5 nm)/I(0 nm) für die in dieser Arbeit

verwendeten Wellenlängen an [36].

λ [nm] la [nm] I(5 nm)/I(0 nm) [%]

790 11,4 64

390 19,9 78

260 17,1 75

Ein erheblicher Teil der Intensität des Lichts wird also nicht in der Au-Schicht absorbiert. Ver-

nachl̈assigt 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. Dies ist für alle drei ange-

sprochenen Wellenlängen m̈oglich, da die Energielücke in GaAs mit 1,4eV kleiner ist als das

Energiequant der Wellenlängen (790nm: 1,6eV, 390nm: 3,2eV, 260nm: 4,8eV). Elektronen,

die im Bereich der Bandverbiegung in das Leitungsband angeregt wurden, werden durch das Po-

tentialgef̈alle beschleunigt. Ebenso gilt dies für die durch Anregung eines Elektron entstandenen

Löcher im Valenzband. Auf Grund ihrer entgegengesetzten Ladung folgen sie dem Potentialgra-

dienten in entgegengesetzte Richtungen.

n-GaAs i-GaAs
100nm

Au
7nm

++

huhu--

LeitungsbandLeitungsband

Valenzband

Abbildung 5.5: Erzeugung beweglicher Ladungsträger in der Potentialbarriere des Schottky-

Kontakts durch einen Laserpuls

In der Potentialbarriere fließt also ein Strom bei Lichteinfall. Der gleiche Mechanismus führt bei

Solarzellen zur Stromerzeugung. Die Elektronen im Leitungsband könnenüber die Kontaktie-

rung der n-GaAs Schicht abfließen, die Löcher im Valenzband̈uber die Kontaktierung der Au-

Schicht. Beide Kontaktierungen sindüber Masse verbunden, es existiert also eine geschlossener

Stromkreis. F̈ur die nachfolgende Betrachtung soll dieser Stromkreis näher analysiert werden.

Wir gehen hier nur auf die Schottky-Diode ein, der weitere Stromkreis soll hier nicht näher be-

trachtet werden, da er für die Entwicklung des Modells unerheblich ist. Die Schottky-Diode kann

durch ein Ersatzschaltbild beschrieben werden.

Die Kapaziẗat kann man sich als Plattenkondensator vorstellen. Die linke Platte wird durch die n-

GaAs-Schicht gebildet, die rechte Platte durch die Au-Schicht. Die Fläche der Kondenatorplatten
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Abbildung 5.6: Ersatzschaltbild f̈ur eine Schottky-Diode bei Induzierung eines Photostroms.

wird durch die Fl̈acheA der kreisf̈ormigen Au-Schicht bestimmt. Die i-GaAs-Schicht bildet das

Dielektrikum mit der relativen DielektrizitätskonstantenεGaAs=13,1 [14]. Der Plattenabstandd

ist durch die Dicke dieser Schicht (100nm) gegeben. Daher gilt für die KapaziẗatC:

C =
Aεε0

d
. (5.3)

Dabei istε0 die Dielektriziẗatskonstante im Vakuum. Nimmt man eine quadratische FlächeA der

Kondensatorplatten von2 · 2 mm2 an (Fl̈ache innerhalb der Kontaktierung, siehe Abschnitt 4.2),

so ergibt sich eine KapazitätC ' 5 nF .

Bei Erzeugung eines Photostroms wird die linke Platte durch die Elektronen im Leitungsband ne-

gativ augeladen, die rechte Platte durch die Löcher im Valenzband positiv . Auf Grund der Poten-

tialbarriere k̈onnen die Photoladungsträger nicht im Schottky-Kontakt selbst rekombinieren, son-

dern werden̈uber die Zuleitungen, also denäusseren Stromkreis abgeführt. Geht man von einer

instantanen Aufladung des Kondenators durch den Photostrom, der durch einen Femtosekunden-

Laserpuls erzeugt wird aus, so stellt sich zunächst eine SpannungU0 über den Kondensator ein.

Der zeitabḧangige Verlauf der KondensatorspannungU(t) ist gegeben durch

U = U0 · e−
t
τ

τ berechnet sich aus der Kapazität C und dem WiderstandR, über den sich der Kondensator,

entl̈adt zu

τ = CR
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Der WiderstandR = RAu ist im wesentlichen durch die dünne Au-Schicht vorgegeben. Der

Strom muss zuersẗuber eine bestimmte L̈ange der extrem d̈unnen Schicht (5nm) bis zur Kon-

taktierung der Au-Schicht abfließen (vergleiche Abschnitt 4.2). Der Widerstand dieser Schicht

kann durch

RAu = ρ
lR
AR

(5.4)

berechnet werden, wobeiρAu der spezifische Widerstand von Au bei Raumtemperatur (2µΩ · cm
[28]), AR die Querschnittsfl̈ache undlR die Länge des Widerstands ist. Als Abschätzung soll der

Widerstand eines 5nm dicken,1mm breiten und 1mm langen Quader in L̈angsrichtung die-

nen. Danach ergibt sich ein Widerstand vonRAu=4Ω1 Die exponentielle Relaxationszeitτ der

Spannung ergibt sich mit der oben abgeschätzten Kapaziẗat C = 5 nF und dem Widerstand

RAu = 4 Ω) zu

τ = 20 ns.

Eineähnliche Abscḧatzung wurde auch für 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.

• Durch einen Photostrom wird die Kapazität des Schottky-Kontakts aufgeladen.

• Die Entladung findeẗuber denäußeren Stromkreis statt. Die Entladezeitτ ist durch die

Kapaziẗat des Schottky-Kontakts und dem Widerstand der Zuleitungen gegeben.

• Der Zuleitungswiderstand ist im wesentlichen durch die dünne Au-Schicht gegeben.

Um zu erfassen, ob das entwickelte Modell für einen Schottky-Kontakt die Verhältnisse rich-

tig wiedergibt, wurde eine Simulation mit dem Programm Microcaps durchgeführt. Dies ist ein

kommerzielles Simulationsprogramm für elektrische Schaltkreise. Der Schaltkreis wird dabei

mit seinen Elementen (Kapazitäten, Widersẗande, Spulen, Dioden, Stromquellen, usw.) graphisch

eingegeben. Das Programm löst numerisch das zugrunde liegende Differentialgleichungssystem

und man erḧalt an allen Stellen des Schaltkreises die Werte von Spannung und Strom.

1Der spezifische Widerstand von n-GaAs mit einer Dotierung von1018 1
cm3 ist < 10−2 Ω cm [14], so dass der

Widerstand der n-GaAs Schicht wenigemΩ betr̈ag. Er kann also gegenüber dem Widerstand der Au-Schicht

vernachl̈assigt werden.
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Abbildung 5.7: Aufteilung des Kontakts für die Simulation der transienten Oberflächenspan-

nung.

C

5mal

Au

i-GaAs

n-GaAs

I p
h
o

to

R Kapton

R GaAs-quer

R Au-quer

R
 G

a
A

s-la
e

n
g

s

U1 U2

Abbildung 5.8: Schaltbild f̈ur die Simulation eines ausgedehnten Schottky-Kontakt.
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Der Schottky-Kontakt wurde als kreisförmig betrachtet und in 10 Einheiten unterteilt, die jeweils

aus den gleichen Bauelementen (3 Widerstände und einem Kondensator) bestehen. Diese Ein-

heiten bilden konzentrische Kreisringe ,die sich nach unten als Zylinder fortsetzen (Abb. 5.8).

Die Rückseite ist gleichm̈assig kontaktiert, die Vorderseite wird nur amäussersten Kreisring

kontaktiert. Die ganze Anordnung ist rorationssymmetrisch. Die einzelnen Einheiten werden

durch eine Kapazität und Widersẗande simuliert, der Photostrom durch eine gepulste Stromquelle

(Abb. 5.7). Der Goldfilm isẗuber den WiderstandRKapton mit Masse verbunden, der den Wider-

stand der Goldschicht auf der Kaptonfolie darstellt (als rotationssysmmtetrisch angenommen).

Die Rückseite ist fl̈achig kontaktiert (Masseanschluss an jedem LängswiderstandRGaAs−laengs).

Die einzelnen L̈angsabschnitte (Zylinder in Abb. 5.7) sind durch die Querwiderstände elektrisch

verbunden. MitU1, U2 usw. sind die Punkte gekennzeichnet, deren Potential in Abb. 5.9 gezeigt

wird.

Mit dieser Modellierung werden die realen Verhältnisse bei der Probe S285 berücksichtigt, da die

Kontaktierung hier̈uber einen quadratischen Silberleitepoxy-Ring erfolgt, der eine Seitenlänge

von 1mm hat. Die Kontaktierung der GaAs-Schicht erfolgtüber die gesamte Fläche. Dies wurde

hier durch die Quer- und L̈angswidersẗande f̈ur die Simulierung ber̈ucksichtigt, wodurch auch

eine Unterteilung der GaAs-Schicht in Querrichtung in 1. Näherung erreicht wird.

Ein Fehler ergibt sich durch die Annahme nur eines Quer- und Längswiderstand für die 450nm

dicke n-GaAs-Schicht gegenüber der nur 5nm dicken Au-Schicht. Da die Widerstände der GaAs-

Schicht (µΩ) aber um drei Gr̈ossenordnungen kleiner sind als die Widerstände der Au-Schicht

( mΩ) ist dieser Fehler nicht wichtig. Die Kapazitäten werden durch Glg. 5.3 berechnet, wobei A

die jeweilige Fl̈ache des Kreiselementes darstellt. Die Widerstände werden̈uber Glg. 5.4 berech-

net.ρ ist der spezifische Widerstand von Au beziehungsweise GaAs. Bei den Querwiderständen

(kein rechtecksf̈ormiger Querschnitt) wurdëuber lR integriert. Der WiderstandRKapton wird

durch den Widerstand des 200nm dicken Goldfilm auf der Kaptonfolie gebildet.

Als Simulationselement für den Photostrom wurde eine Stromquelle verwendet, die einen ge-

pulsten Strom konstanter Stärke liefert. Die Dauer und Stromstärke des Strompuls kann aus dem

gemessenen Photostrom wie folgt abgeschätzt werden: Die Ladung pro Laserpuls ergibt sich aus

einem Photostrom von 25µA und der Laserrepetitionsrate von 125kHz zu 0,2nC. Die Dauer

ergibt sich nun durch die Annahme, dass die Spannung an der innersten Kapazität nicht gr̈oßer

werden kann als der Potentialabfallüber die i-GaAs-Schicht im nicht angeregten Zustand. An-

sonsten ẅurde der Photostrom die Kapazität wieder entladen, wodurch eine Art Rückkopplung

eintritt, die die Spannung an der Kapazität begrenzt [37]. Eine
”
Überladung “der Kapazität durch

einen sogenannten
”
velocity overshoot“[17] soll hier nicht berücksichtigt werden. Die L̈ange des

Strompulses bei konstanter Ladungsmenge wurde so angepasst, dass die maximale Spannung an

der innersten Kapazität 1,7V nicht überschreitet. Berüchsichtigt man noch die Schottky-Barriere
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von ca. 0,6eV, wäre dies eine Simulation für ca. 1,1V externe Spannung. Die Dauer des Puls

ergibt sich zu 0,1ns, die Stromsẗarke ẅahrend des Puls zu 2A.

Der Spannungsverlauf an den einzelnen Kapazitäten ist in Abb. 5.9. Das graue Rechteck symbo-

lisiert den Strompuls.
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Abbildung 5.9: Simulation einer photoinduzierten Oberflächenspannung. Die einzelnen Linien

geben die Spannungen an den PunktenU1, U2, usw. an. F̈ur Punkte von innen

nach außen auf der Oberfläche des Schottky-Kontakts nimmt das Maximum der

einzelnen Kurven ab, und es verschiebt zu größeren Zeiten.

Man sieht, wie das System auf einer Zeitskala von ca. 1ns relaxiert. Die Maxima der einzelnen

Spannungen nehmen zuäußeren Kapazitäten hin ab und verschieben zu größeren Zeiten f̈ur wei-

ter auen liegende Kapazitäten.

Insgesamt bedeutet dies, dass sich auf der Oberseite des Schottky-Kontakts (Au) unter Lichtein-

wirkung eine Oberfl̈achenspannung auf einer ns-Zeitskala einstellt. Sie ist sowohl räumlich als

auch zeitlich nicht konstant. Die Auswirkungen einer photoinduzierten Oberflächenspannung auf

die Energieeichung des Flugzeitspektrometers sollen im nächsten Abschnitt dargestellt werden.
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5.3 Simulation der Flugzeit

Um die Auswirkungen des transienten Oberflächenpotentials unter Femtosekunden-Laserpulsanregung

auf die Energieeichung näher zu verstehen, wurde die Flugzeit der Elektronen für axialen Durch-

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

Das Modell und obige Ergebnisse der Simulation legen als erste Näherung f̈ur das photoindu-

zierte Oberfl̈achenpotential auf der Probe eine exponentiell abklingende Form nahe:

Utrans = A · e
−t
τ (5.5)

Dabei wird die r̈aumliche Abḧangigkeit des Potentials auf der Oberfläche vernachlässigt und eine

instantane Aufladung der Kapazität durch den Photostrom angenommen. Das Potential im TOF

wird durch SIMION-Rechnungen (Abschnitt 3.3) aus den konstanten Potentialen der Elektroden

sowie dem zeitabḧangigen Potential der Probenoberfläche berechnet.

Zum Algorithmus: Es wird ein axialer Flug angenommen. Die Strecke wird inäquidistante Ab-

schnitte∆x eingeteilt. Auf diesen Abschnitten wird die kinetische Energie der Elektronen als

konstant angenommen. Die Flugzeit bis zum Ortxi+1 ergibt sich dann zu:

t(xi+1) =
∆x

v(xi)
+ t(xi) (5.6)

wobei die Geschwindigkeit gegeben ist durch

v(xi) =

√
2Ekin(xi)

me

(5.7)

Die kinetische EnergieEkin am Ortxi+1 ergibt sich durch eine Energiebetrachtung:

Ekin(xi + 1) = Ekin(xi) + eU [xi, t(xi)]− eU [xi+1, t(xi + 1)] (5.8)

Dabei istU das zeit- und ortsabhängige Potential im TOF unde die Ladung des Elektrons. Als

Schrittweite wurde ein∆x von 0,5mm angenommen. Bei Elektronen kleiner kinetischer Energie

ergibt sich dadurch aber ein Fehler, da bei ihnen die Zeitauflösung f̈ur das Oberfl̈achenpotential

zu schlecht ist. Durch ihre kleine kinetische Anfangsenergie benötigen sie f̈ur die ersten Teil-

schritte∆x eine l̈angere Zeit∆t = t(xi+1) − t(xi). Im Bereich des zeitabhängigen Potentials

(Probe bis zur geerdeten Spitzenelektrode des TOF (Abb. 3.4)) wurde deshalb eine feinere Un-

terteilung (0,5µm) vorgenommen.
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Abbildung 5.10: Einfluss des transienten Oberflächenpotential auf die Energieeichung. Die

Pfeile geben die Abweichung der Energieeichung für Elektronen von 2eV kine-

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

tronen mit 0,5eV kinetischer Anfangsenergie. Elektronen mit 2eV werden also

nach der Energieeichung als Elektronen mit 1,4eV gemessen, was der Verlauf

der Pfeile zeigt. Bei 0,5eV ist der Fehler nur noch 0,3eV.

Die Flugzeit im TOF in Abḧangigkeit der kinetischen Anfangsenergie der Photoelektronen unter

Einfluss dieses Potentials sowie ohne Photopotential ist in Abb. 5.10 dargestellt.

Die Flugzeitberechnung ohne Photopotential dient bei den in dieser Arbeit vorgestellten Spek-

tren zur Energieeichung. Die Werte vonA (2V) undτ (1ns) wurden aus (Abb. 5.9) entnommen

(U1).

Bei transienten Oberfl̈achenspannungen 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 Proben können erhebliche

Fehler auftreten, da sich die Verschiebungen nach diesen Simulationen im Bereich von mehreren

100meV bewegen k̈onnen. Außerdem treten für unterschiedliche Energien unterschiedliche Ver-

schiebungen auf, bei diesen Simulationen wächst der Fehler für Elektronen gr̈oßerer kinetischer

Energie.
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5.4 Messungen zum Modell

In diesem Kapitel werden zeitabhängige Messungen vorgestellt, die den zeitlichen Verlauf der

Oberfl̈achenspannung, wie er simuliert wurde, belegen sollen. Hierzu wurden Pump-Probe Mes-

sungen vorgenommen. Das System wurde mit einem Pump-Puls (780nm) angeregt, also ein

Photostrom erzeugt. Mit einem Puls von (260nm) wurde das System abgefragt. Der Pump-Puls

wird durch eine Verz̈ogerungsstrecke gegenüber dem Probe-Puls zeitlich verschoben. Beide Pul-

se erzeugen Photoelektronen, allerdings ist die Zählrate bei Einzelpuls-Spektren mit 780nm we-

sentlich geringer als bei 260nm (Abb. 5.11). Demgegen̈uber ist die Leistung des Probe-Puls (im

µW-Bereich) wesentlich geringer als die des Pump-Puls (immW-Bereich), so dass der erzeugte

Photostrom durch den Pump-Puls wesentlich höher ist.
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Abbildung 5.11: Einzelspektren zur Pump-Probe Messung. Pump: 3-Photonenemission, Probe:

1-Photonenemission. Spektren bei 260nm haben eine wesentlich höhere Z̈ahl-

rate im Bereich der Fermikante und niederenergetischen Abbruchkante (mind.

2 Größenordnungen).

Die Messung wurde für 2 unterschiedliche Pump-Puls-Energien vorgenommen. Es wurde keine

Spannung̈uber den Kontakt angelegt. Aus den Spektren wurde die Lage der 0eV-Kante und

Fermienergie durch Anpassung von Glg. 5.14 bzw. Glg. 5.2 bestimmt. Diese wurdeüber den
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zeitlichen Abstand der beiden Pulse aufgetragen (Pump-Probe-Verzögerungszeit). 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 0ps normiert. Energie des Pump-Puls: 2nJ . Spannung: 0V

Die Verschiebung bei negativen Verzögerungszeiten zeigt, dass bereits ausgelöste Photoelektro-

nen durch den Pump-Puls beeinflusst werden. Dies ist nur durch eine Veränderung des Potentials

während der Flugzeit im TOF m̈oglich, die durch den Pump-Puls induziert wird (transienten

Oberfl̈achenspannung). Ẅurde man die Verschiebung nur bei positiven Verzögerungszeiten se-

hen, k̈onnte auch die Anregung der Elektronen im Festkörper f̈ur 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 Simulationenübereinstimmt.

Beide gemessenen Kurven zeigen einen Abfall im ns-Bereich. Da für den Abfall der Oberfl̈achen-

spannung im RC-System Schottky-Kontakt in erster Näherung ein exponentieller Abfall ange-

nommen werden kann, wurden die Kurven exponentiell gefittet. Dies ergibt für beide Kurven

eine Relaxationszeitτ von 0,3ns. Um diesen Wert mit den Simulationen vergleichen zu können,

wurde der Spannungsverlauf an dem PunktU2 (Abb. 5.8) ebenfalls exponentiell gefittet. Dabei

wird naẗurlich nicht ber̈ucksichtigt, dass das Potential auf der Probenoberfläche r̈aumlich va-
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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 exponentiellen Fit (A · exp(t/τ )

dar.

riiert. Da sich aber zu größeren Zeiten eine homogenes Potential auf der Oberfläche einstellt,

liefert dieser Fit eine Abscḧatzung der effektiven RC-Zeit des Gesamtsytems. Auch diese liegt

bei 0,3 ns. Der Abfall bei den Messungen ist also mit der Relaxation der Oberflächenspannung

verkn̈upft.

Es gibt zwei weitere qualitative Punkte, die dafür sprechen, dass die Verschiebung durch photo-

strominduzierte Oberfl̈achenspannungen zustande kommen.

• Die Verschiebung ist bei der größeren Pump-Energie größer. Der Photostrom ist in diesem

Leistungsbereich ungefähr proportional zur Pump-Leistung (Abb. 4.12). Dadurch stellt

sich eine gr̈oßere Oberfl̈achenspannung ein.

• Die maximale Verschiebung der Fermienergie (-0,4eV) ist vom Betrag her nicht größer

als die Schottky-Barriere (0,6eV). Dies kann man so verstehen: Die Photoladungsträger

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 groß

wie das intrinsische Feld der Schottky-Barriere, findet keine Ladungsträgertrennung mehr
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statt. Durch diesen Effekt kann die Oberflächenspannung nicht weiter ansteigen.
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Abbildung 5.14: Verschiebung der 0eV-Kante im ns-Bereich.Der Nullpunkt der Energie wird

durch die Lage der 0eV-Kante bei einem Spektrum ohne Pump-Puls festgelegt.

Die durchgezogene Kurven stellt einen exponentiellen Fit [A · exp(t/τ )] dar.

Zur weiteren Diskussion soll Abb. 5.14 herangezogen werden.

• Vergleich mit der Simulation der Oberflächenspannung:

Die Kurve bei 66nJ zeigt große Abweichungen von einem exponentiellen Verhalten. Die

abolute Gr̈oße der Abweichung vom exponentiellen Verlauf ist aber bei der Fermienergie

in der gleichen Gr̈oßenordnung, so dass dieses Vehalten auf Unsicherheiten in der Messung

zurückzuf̈uhren ist. Die Kurve bei 33nJ zeigt ein exponentielles Verhalten der 0eV-Kante

mit der gleichen Relaxationszeit wie die Fermienergie. Dadurch lässt sich auch hier die

Einwirkung einer in 1. N̈aherung exponentiell abklingenden, räumlich homogenen Ober-

flächenspannung feststellen.

• Qualitativer Vergleich mit der Simulation der Flugzeit im TOF (Energieeichung):

Hierzu muss man die Verschiebung von Fermienergie und 0eV-Kante vergleichen. Die ki-

netische Anfangsenergie der Elektronen um die Fermikante liegt bei 0,6eV, die kinetische

Anfangsenergie der Elektronen bei der 0eV-Kante bei 0eV. Dadurch erwartet man, wie
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bei der Simulation gezeigt, ein größere Verschiebung der Fermiekante gegenüber der 0eV-

Kante. Bei einer Pump-Energie von 33nJ tritt dies nicht auf, die maximale Verschiebung

und der zeitliche Verlauf sind nahezu identisch. Für eine so geringe Verschiebung von

0,1meV ist jedoch auch keine nennenswerte Energieabhängigkeit zu erwarten.

Bei einer gr̈osseren Pump-Energie von 66nJ ist die Fermienergie für Pump-Probe Verz̈oge-

rungen< 0, 3 ns sẗarker verschoben als die 0eV-Kante. Dies entspricht bei der Flugzeitsi-

mulation den kleineren Verschiebungen bei kleineren Energien.

• Qualitativer Vergleich mit der

Spannungsabhängigkeit von Photoemissionsspektren (Abschnitt 5.1.2):

Die Verschiebung bei den Spektren in Abb. 5.3 wird ebenso auf Photostromerzeugung

zurückgef̈uhrt. Das verwendete Licht (390nm; 0,5mW) induziert einen Photostrom. Da-

durch bildet sich, wie in der finite-Elemente Simulation dargestellt, eine transiente Ober-

flächenspannung aus. Durch die angelegte Spannung wird deren transienter Verlauf beein-

flusst, wodurch sich die spannungsabhängige Verschiebung erklärt. Die unterschiedliche

Größe der Verschiebung für Fermi- und 0eV-Kante lassen sich durch die Flugzeitsimula-

tionen erkl̈aren, wonach kleinere Energien weniger verschieben.

5.5 Ergebnisse

In diesem Kapitel wurde ausgehend von der Beobachtung einer Spannungsabhängigkeit der

Spektren (Abb. 5.3) ein Modell aufgestellt, dass diese erklären sollte. Die wesentlichen Punk-

te des Modells und die Ergebnisse sollen hier aufgelistet werden.

• Der Schottky-Kontakt wird als RC-Glied betrachtet, dessen Kapazität durch einen Photo-

strom aufgeladen wird

• Es stellt sich eine r̈aumlich und zeitlich ver̈anderliche Oberfl̈achenspannung ein

• Zeitabḧangigkeit und Gr̈osse der Oberfl̈achenspannung liegen quantitativ in einem Be-

reich, der die Energieeichung des Flugzeitspektrometers wesentlich verfälscht.

• Das Modell liefert eine qualititative Erklärung f̈ur die beobachtete Spannungsabhängigkeit

der Photoemissionsspektren, die durch Pump-Probe-Messungen belegt wurde.

Es wurde gezeigt, das sich bei gepulster Anregung eine transiente Oberflächenspannung ein-

stellt. Diese ist r̈aumlich und zeitlich gesehen nicht konstant. Die zeitliche Relaxation findet im
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Bereich von 1ns statt. Durch diese Oberflächenspannung ist eine korrekte Messung der Energien

von Photoelektronen in einem Flugzeitspektrometer nicht möglich, 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 Ergebnisse für die Methodik der Pump-Probe Experi-

mente zur Untersuchung der Dynamik in einem Metall-Halbleiter-System unter Laseranregung

eingegangen werden.

• Probe-Puls:

Es wurden Pump-Probe-Experimente mit zwei verschiedenen Wellenlängen als Probe-Puls

durchgef̈uhrt: 390nm und 260nm. Dies ist die 2. bzw. 3 Harmonische der Wellenlänge 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 für Photoemission ist im störungstheroretischen Limit proportional zuIn ist,

wobeiI die Lichtintensiẗat undn die Anzahl der beteiligten Photonen angibt. Deshalb kann

für 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 typischerweiseµW) führt zu einem wesent-

lich geringeren Photostrom, wodurch auch die transienten Oberflächenspannungen wesent-

lich kleiner sind als bei vergleichbaren Messungen mit Zwei-Photonen-Emission (typische

Laserleistungen:mW). Dies wurde auch bei Messungen mit Ein-Photonen-Emission fest-

gestellt. Es zeigten sich keine Verschiebungen bis zu einer Spannung von 3V bei einer

Wellenl̈ange von 260nm und Leistungen bis 20µW.

• Pump-Puls:

Die Sẗarke des Photostroms, der vom Pump-Puls induziert wird, ist ungefähr proportional

zur eingestrahlten Laserleistung. Deshalb darf die Leistung des Pump-Puls nicht zu hoch

geẅahlt werden, um die Energieeichung nicht zu sehr zu verfälschen.

• Spannung:

Es wurde auch eine Abhängigkeit der Verschiebung von der Spannung gesehen. Die Ver-

schiebung der Fermienergie ist dabei ungefähr proportional zur Spannung (Abb. 5.4). Des-

halb kann auch eine Spannungsabhängigkeit der Verschiebung durch das transiente Ober-

flächenpotential, 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 zeitaufgelöste Mehr-Photonen-Emission. Hier sollen die wesentli-

chen Abl̈aufe der Pump-Probe-Messung kurz dargestellt werden. Durch die Einwirkung eines

Pump-Puls (780nm) wird das Elektronengas angeregt. Es befindet sich nach der Anregung nicht

im thermischen Gleichgewicht, es stellt sich zunächst eine athermische Verteilung ein. Diese

thermalisiert durch Elektron-Elektron-Stösse. Durch Elektron-Phonon-Stösse 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 Potentialgefälle, sowohl im Leitungs- als auch Valenzband.

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

führt zu einem Transport der Löcher durch das Potentialgefälle in die Deckelektrode. Die zeit-

liche Entwicklung in der Deckelektrode wird durch einen Probe-Puls bestimmt, der relativ zum

Pump-Puls zeitlich versetzt eingestrahlt wird.Über Photoemission kann man den zeitlichen Ver-

lauf der Verteilungsfunktion beobachten. Ein Hauptaugenmerk dieses Kapitels soll der Transport

sein. Durch Ver̈andern des Potentialgefälles kann man auf den Transport Einfluss nehmen.

Im weiteren soll nun der verwendete Aufbau (Abb. 6.1) dargestellt werden. Nachverstärkte Pulse
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eines Titan-Saphir-Lasers werden frequenzverdoppelt (Second Harmonic Generation) bzw. fre-

quenzverdreifacht (Third Harmonic Generation). Durch einen Beam-Splitter werden der Pump-

Puls und der Probe-Puls voneinander getrennt und der Pump-Puls durch eine computergesteuerte

Verzögerungsstrecke geleitet. Vor Eintritt in das TOF-Spektrometer werden die Pulse durch einen

Prismenkompressor auf minimale zeitliche Breite im TOF optimiert.

800 nm
125 kHz
3 µJ, 75 fs

Prismen Kompressoren

UHV TOF
Spektrometer

Probe

MCP

UHV System

390 nm
bzw.
260nm

Verzögerung

SHG

bzw.

THG

Abbildung 6.1: Aufbau zur Pump-Probe-Messung.

Als Pump-Puls wurde die Grundwellenlänge des Titan-Saphir Lasers bei 780nm verwendet. Die-

se Wellenl̈ange entspricht einer Energie von 1,6eV und liegt somit deutlicḧuber der Bandl̈ucke

von GaAs bei Zimmertemperatur mit 1,4eV [14]. Als Probe-Pulse wurden die Frequenzverviel-

fachten dieser Wellenlänge 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 (260nm; 4,8eV) können die Elektronen vom Ferminiveau in einem 1-Photonen-Prozeß

photoemitiert werden. Bei der 2. Harmonischen (390nm; 3,2eV ) wird das Elektron̈uber einen

2-Photonenprozess emittiert, da die Austrittsarbeit des verwendeten Goldfilms (4eV ) grösser ist

als die Photonenenergie.

Warum wurden nun Messungen mit verschiedenen Wellenlängen des Probe-Puls durchgeführt

? Beide Arten haben gewisse Vorteile. Bei der 3. Harmonischen (4,8eV) wird die Elektronen-

verteilung bis 0,8eV unterhalb des Ferminiveaus durch Ein-Photonen-Prozesse abgebildet, wo-
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hu = 4,8 eV

hu = 3,2 eV

hu = 3,2 eV

Abbildung 6.2: Photoemission̈uber 1-Photonen- bzw. 2-Photonen-Prozesse.

durch Einfl̈usse von Zwischenzuständen auf die Spektren (z.B. eine nicht konstante, also ener-

gieabḧangige Zustandsdichte der Zwischenzustände) ausgeschlossen werden. Bei der 2. Harmo-

nischen (3,2eV) ist der niedrigste Prozess der Photoemission ein Zwei-Photonen-Prozess. Mit

diesem kann die Besetzungsfunktion bis 2,4eV unterhalb des Ferminiveaus abgebildet werden,

alsoüber einen gr̈oßeren Energiebeich als bei Ein-Photonen-Prozessen mit der 3. Harmonischen

(4,8eV). 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 Oberflächenspannung durch die

gepulste Anregung einstellt. Dadurch ist keine korrekte Energieeichung des Flugzeitspektrome-

ter mehr m̈oglich, da diese auf statischen Potentialen innerhalb des Flugzeitspektrometer beruht,

die durch die transiente Oberflächenspannung nennenswert beeinflusst werden. Bei den verwen-

deten Leistungen der 3. Harmonischen (bis zu 10µW) ist dieser Effekt wesentlich geringer.

Zum Ablauf der Pump-Probe-Messung: Um bei unseren Pump-Probe Messungen eine vernünf-

tige Statistik zu erhalten, benötigt man mindestens eine Messzeit von 12h. Hierbei wird die

Verzögerungstrecke mehrere hundertmal nacheinander durchgefahren, umüber zeitliche Schwan-

kungen, z.B. in der Laserintensität, für alle Verz̈ogerungszeiten zu mitteln. Dieses Prinzip wurde

für die spannungsabhängigen Messungen̈ubernommen, d.h. die Spannung wechselte nach jedem

Durchlauf des computergesteuerten Verzögerungstisches.

Das Kapital gliedert sich wie folgt:

• Methodische Aspekte:

– Bestimmung der zeitlichen̈Uberlagerung der Pulse. Bei der Verwendung der 3.Har-
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Durchlauf 1: Spannung A Durchlauf 2: Spannung B Durchlauf 3: Spannung C

... ... ...

Durchlauf n-2: Spannung A Durchlauf n-1: Spannung BDurchlauf n: Spannung C

Summation Spannung A Summation Spannung B Summation Spannung C

monischen als Probe-Puls führte dieübliche Methode zur Bestimmung der zeitli-

chenÜberlagerung (Kreuzkorellation) zu keinem Ergebnis. Hier soll ein Effekt der

transienten Oberfl̈achenspannung gezeigt werden, der die Ermittelung der zeitlichen

Überlagerung erm̈oglichte.

– Enge Begrenzung des Parameterraums der Messung (Spannungüber Kontakt und

Energie des Pump-Puls) durch die transienten Oberflächenspannungen.

– Auswertung der transienten Temperatur des Elektronengas

• Ergebnisse zur Transportdynamik: Vergleich der Messungen bei zwei verschiedenen Span-

nungenüber den Kontakt.

• Reproduzierbarkeit der Messungen

6.2 Bestimmung der zeitlichen Überlagerung des

Pump- und Probe-Pulses

Als ein Problem bei den Messungen mit 1-Photonen-Photo-Emission stellte sich die Bestimmung

der zeitlichenÜberlagerung der beiden Pulse heraus. Als erste Einschränkung kann man durch

Längenmessung der verschiedenen Wege für Pump- und Probe-Puls die Position des Verschie-

betisches auf 2cm genau bestimmen. Dies entspricht einer Verzögerungszeit von 130ps. Die

letztendliche Bestimmung der zeitlichenÜberlagerung erfolgt durch die Kreuzkorellation. Bei

zeitlicher Koinzidenz der beiden Pulse ergibt sich durch die erhöhte Leistung eine erhöhte Z̈ahl-

rate durch nichtlineare Prozesse. Hier nutzt man die Nichtlinearität der Z̈ahlrateZ des Photoe-

missionssignal in Abḧangigkeit der IntensitätI für Mehrphotonenprozesse aus (Z ∼ In). Bei der

Verwendung der 2. Harmonischen als Probe-Puls ist dies gut möglich, da der Probe-Puls alleine

Photoelektronen durch nichtlineare Prozesse (Mehr-Photonen-Photoemission) erzeugt. Dadurch

ist der sẗandige Untergrund von der gleichen Größenordnung wie die nichtlinearen Prozesse der

Kreuzkorellation der beiden Pulse. Bei der Verwendung der 3. Harmonischen als Probe-Puls

überwiegt stark der in der lineare Anteil (Ein-Photonen-Emission) des Probe-Pulses, was eine
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Suche der Kreuzkorellation ohne weitere Einschränkung des m̈oglichen Bereichs der zeitlichen

Überlappung erheblich erschwert. Als hilfreich erwies sich hierbei die Beinflussung der Zählrate

durch das transiente Oberflächenpotential. Dies ist in Abb. 6.3 dargestellt.
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Abbildung 6.3: Integral der Photoemission bei Verzögerungszeiten von±30 ps. Leistung des

Pump-Puls: 0,2mW .

Durch den Pump-Puls wird ein transientes Oberflächenpotential induziert. Anhand des Extre-

mums der Z̈ahlrate kann man das Maximum der Oberflächenspannung bestimmen. Eine Kreu-

korellation, die durch diese weitere Einschränkung des zeitlichen Bereichs desÜberlapp der

beiden Pulse m̈oglich wurde, bestätigte dies. Der nicht konstante Verlauf der Zählrate l̈asst sich

auf eine Ver̈anderung der Transmissionsfunktion des Flugzeitspektrometers durch dieses tran-

siente Oberfl̈achenpotential zurückführen. Dass die integrale Zählrate nicht durch Vorg̈ange im

Festk̈orper, sondern durch eine Veränderung 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 ausgelöste Photoelektronen eine Abhängigkeit vom zeitlichen Ab-

stand zum Pump-Puls zeigen. Das dies möglich ist, soll folgendes Bild erklären: Bei negativen

Pump-Probe-Zeiten werden die Photolektronen bereits emittiert, bevor sich eine transiente Ober-

flächenspannung einstellt. Sie werden dann von der Abzugsspannung, die an der Probe anliegt,

in die Eintritts̈offnung des TOF abgesogen, die auf Masse liegt. Ihre Flugzeit bis zur Eintrittsöff-

nung liegt im ns-Bereich. Die transiente Oberflächenspannung tritt auf einer Zeitskala bis 1ns
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auf. Bis zum Eintritt in das TOF k̈onnen sie also durch transiente Oberflächenspannungen 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-

träger. Die Spannung regelt die Höhe der Potentialbarriere im Halbleiter. Beide Parameter dürfen

nicht zu hoch geẅahlt werden, da ansonsten die Spektrennicht für die weitergehende Tempera-

turauswertung verwendbar sind (Abb. 6.4) !

-1,0 -0,5 0,0 0,5 1,0

10
-5

10
-4

10
-3

10
-2

10
-1

10
0

Spannung
 0 V

 +3 V

 

 

Z
ä

h
lr

a
te

 [w
.E

.]

E-E
F
 [eV]

Abbildung 6.4: Spektren bei zwei Spannungen (0V und +3V ) und einer Verz̈ogerungszeit von

5ps zwischen Pump- und Probe-Puls. Pump-Puls: 2mW , Probe-Puls:hν =

4, 8 eV .

Ohne Pump-Puls ist die Fermikante sehr gut erkennbar, jedoch nicht mit Pump-Puls. Grund

hierfür könnte wiederum die transiente Oberflächenspannung sein, die durch den Pump-Puls

induziert wird. Sie verhindert eine korrekte Energieeichung. Es lässt sich also keine Tempera-

turauswertung̈uber die Anpassung einer Fermifunktion vornehmen, falls man diese beiden Pa-

rameter (Spannung̈uber den Kontakt und Leistung des Pump-Pulses) zu groß wählt . Die beiden
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Parameter Spannung und Leistung sind dabei gekoppelt, d.h. erhöht man die Spannung, muss

man die Leistung geringer ẅahlen, um noch auswertbare Spektren zu erhalten, d.h. Spektren, bei

denen die Anpassung einer Fermi-Dirac-Verteilung möglich ist. Im n̈achsten 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-Elektron-Stöße therma-

lisieren die Elektronen auf einer Zeitskala von 100fs. Die Temperatur der Elektronen, die sich

im thermischen Gleichgewicht befinden, erhöht sich also. Durch die Wechselwirkung mit dem

Gitter (Elektron-Phonon-Stöße) relaxiert die Temperatur des Elektronengas im ps-Bereich.

Für die Temperaturauswertung wurde eine Fermifunktion, die mit einer Exponentialfunktion

multiplizert ist, an die Spektren angepasst (Abschnitt 5.1 und [20]).

A · e−B∗Ekin · 1

1 + e
Ekin−EF

kT

(6.1)

mit den FitparameternA,B,EF undT . EF ist die Fermienergie,k die Boltzmannkonstante. In

Abb. 6.5 ist ein Einzelpuls-Spektrum, an dass diese Funktion angepasst wurde, zu sehen.

Die TemperaturT wird jedoch systematiscḧuberscḧatzt, d.h. die Fermikante ist verbreitert. Hier-

bei spielen verschiedene Einflüsse eine Rolle, die bereits aus Messungen an Silbernanoteilchen

[20] bekannt sind :

• Die spektrale Breite des gaussförmigen Pulses

• die zeitliche Aufl̈osung des TOF-Spektrometers

Bei einem Schottky-Kontakt wird die Temperatur noch zusätzlich durch die transiente Ober-

flächenspannungen (Abb. 6.6. Dies erkennt man, wenn man Glg. 6.1 an die Spektren für ver-

schiedene Verz̈ogerungszeiten (±30 ps) anpasst. Der FitparameterT , der die Breite der Fermi-

verteilung angibt, isẗuber der Verz̈ogerungszeit in Abb. 6.6 aufgetragen.

Das Maximum vonT liegt bei einer Pump-Probe-Verzögerung von 0ps. Es liegt deutlicḧuber

Raumtemperatur (300K). Die Temperatur wird alsöuberscḧatzt. Der nahezu symmetrische Ab-

fall f ür negative und positive Zeiten zeigt wiederum, dass der nicht konstante Verlauf durch
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Abbildung 6.5: Photoemissionsspektrum (260nm,0 V ). Die exponentielle Kurve (> 1 eV ) wur-

de an den Zwei-Photonen-Anteil angepasst. Die durchgezogene Linie (< 1 eV )

ist die angepasste Gleichung Glg. 6.1.

die transiente Oberfl̈achenspannung induziert wird. Die durch den Pump-Puls induzierte Ober-

flächenspannung verbreitert also die Spektren im Bereich der Fermikante, da das Maximum der

Temperatur mit dem Maximum der Oberflächenspannung bei 0ps zusammenf̈allt. Wie ein auf

Raumtemperatur geeichter Wert für den ParameterT aus den Spektren gewonnen wird, ist im

weiteren dargestellt. Dazu wird eine Faltung aus Glg. 6.1 und einer Gaußfunktion an ein Spek-

trum bei Raumtemperatur angepasst. Die Breite der Gaußfunktion wird so gewählt, dass der

FitparameterT 300K erreicht. Bei Messungen an Silbernanoteilchen wurde gezeigt, dass diese

Eichung auch bei ḧoheren 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 Bereich von±30 ps. Span-

nung: 0V , Leistung Pump-Puls: 0,2mW

3. Im gemittelten kalten Bereich (negative Pump-Probe-Zeiten) wurde die Faltung aus Glg. 6.1

und einer Gaußfunktion an die Daten angepasst. Dadurch wird die BreiteF der Gaussfunk-

tion bestimmmt.

4. Die so erhaltenen Parameter für den exponentiellen AbfallB und die Breite der Gaußfunk-

tion F werden festgesetzt.

5. Der VorfaktorA, die FermienergieEF und die TemperaturT werden f̈ur alle Verz̈oge-

rungszeiten an die Spektren angefittet. Fitbereich:EF − 0, 3 eV bisEF + 0, 2 eV

In Abb. 6.7 sind Spektren für verschiedene Pump-Probe-Verzögerungszeiten und die angepasste

Glg. 6.1 zu sehen.

Bei dem Spektrum f̈ur -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 erḧohten Temperatur entspricht. Mit größeren Verz̈ogerungszeiten n̈ahert sich

die Steigung wieder dem Grundzustand an, die Temperatur des Elektronengases nimmt ab.

Trägt man die ermittelte Temperaturüber der Pump-Probe-Verzögerungszeit auf, erhält man den

transienten Temperaturverlauf im Elektronengas (Abb. 6.8).
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Abbildung 6.7: Pump-Probe-Spektren bei verschiedenen Verzögerungszeiten (Punkte) und Fit-

kurven (Linien). Spannung: 0V . Der Zwei-Photonenanteil wurde abgezogen.

Die grau eingezeichnete Fläche ist die Kreuzkorrelation der beiden Pulse. Nach dem Anstieg

der Temperatur, der praktisch innerhalb der Breite der Kreuzkorrelation, liegt stellt sich eine

Maximaltemperatur von 450K 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 FitparameternT0,O undT1 angepasst

T0 + O · t + T1 e−
t
τ .

Der lineare Anteil ber̈ucksichtigt hier den Einfluss der transienten Oberflächenspannung (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: 0V

6.5 Spannungsabh ängigkeit

Um den Einfluss der angelegten Spannungüber den Kontakt auf die gemessene Elektronenver-

teilung festzustellen, wurde eine Pump-Probe Messung bei zwei verschiedenen Spannungen am

Kontakt S270 durchgeführt. Sie wurde bei geringen Pump-Probe-Verzögerungen (<2ps) durch-

geführt, 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-

gen̈uber Messungen mit einer Spannung, was nur durch eine längere Messzeit oder eine kürzere

Verzögerungszeit (wie bei dieser Messung) ausgeglichen werden kann. Die Spannungen (-0V

und +0,5V) und die Leistung des Pump-Pulses (8,7mW) sind dabei so niedrig gehalten worden,

dass eine Temperaturauswertung bei beiden Spannungen möglich ist.
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Abbildung 6.9: Relaxation angeregter Elektronen
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Gesamte Verteilungsfunktion

In Abbildung Abb. 6.9 ist die relative Pump-Probe-Überḧohung zu sehen. Die Zählrate wur-

de dazu auf die Z̈ahlrate bei negativen Pump-Probe-Verzögerungszeiten normiert. Elektronen

mit einer Anregungsenergie bis 1,6eV über der Fermikante sind bei 0ps zu sehen. Dies ent-

spricht dem Energiequant des Pump-Pulses. Die Lebensdauer der angeregten Elektronen nimmt

mit der Anregungsenergiëuber dem Ferminiveau ab, was in qualitativerÜbereinstimmung 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 Ladungstr̈ager im Potentialgefälle des Halbleiters entsteht, durch zeitaufgelöste 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: Temperaturverl̈aufe bei 2 Spannungen
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Die Auswertung des Temperaturverlaufs des Elektronengases wurde analog zu den Messungen

mit 260nm als Probe-Puls durchgeführt. Der erhaltene Temperaturverlauf ist in dargestellt. Der

große Rauschanteil lässt sich auf eine schlechte Statistik zurückführen, da diese Messung wegen

Computerproblemen vorzeitig abgebrochen wurde. In diesen Messungen ist eine plateauförmi-

ge Struktur bis zu ca. 1ps zu sehen. Bei Messungen an Silbernanoteilchen wurde gezeigt, dass

die Maximaltemperatur sich erst nach ca. 100fs einstellt. Grund hierf̈ur ist der Energiëubertrag

aus dem athermischen Elektronenanteil in den thermischen [22]. Ein Energieeintrag von injizier-

ten Ladungstr̈agern m̈usste sich in einer ḧoheren Temperatur bemerkbar machen. Sollte dies der

Fall, müsste man bei einer Erhöhung der Potentialbarriere (+0,5V) eine Ver̈anderung des Tem-

peraturverlaufs bemerken. Dies ist jedoch nicht der Fall, die Kurven für zwei unterschiedliche

Spannungen stimmen̈uberein.

6.6 Reproduzierbarkeit der Messungen

Es wurde eine weitere Messung an der Probe S285 mit 260nm Wellenl̈ange des Probe-Puls

durchgef̈uhrt. Die Leistung des Pump-Puls betrug 5mW. Die Spannugen (0V und +2V) wur-

den so niedrig geẅahlt, dass eine Fermikante bei den Pump-Probe-Spektren noch deutlich zu

erkennen war (Abb. 6.11).

Man erkennt hier wiederum den Einfluss der transienten Oberflächenspannung, die die Pump-

Probe-Spektrum bei negativen und positiven Zeiten gegenüber dem Spektrum ohne Pump-Puls

um eine Energie von ca. -0,25eV verschieben. Deutlich zu erkennen ist der erhöhte Zwei-

Photonenanteil oberhalb der Fermienergie. Ein Konturplot soll den zeitlichen Verlauf dieses

Zwei-Photonenanteils verdeutlichen (Abb. 6.12). Zu sehen ist die absolute Zählrate nach Sub-

traktion eines Referenzspektrums, dasüber negative Pump-Probe-Zeiten (-0,3ps bis -4,5ps) ge-

mittelt wurde. Die Z̈ahlrate ist als unterschiedliche Graustufentönungüber 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 wurde für

beide Spannungen das Maximum bei einer Energie von 0,5eV bei 0V herangezogen. Zunächst

zur Diskussion der Pump-Probe-Überḧohung bei 0V: Normalerweise wird einëUberḧohung

oberhalb der Fermikante als angeregte Elektronenverteilung interpretiert, d.h. als Elektronen, die

durch den Pump-Puls aus der Fermiverteilungüber die Fermikante angeregt wurden. Bei dieser

Messung gilt diese Interpretation jedoch nicht:

1. Nach der Fermi-Liquid-Theorie [28] besitzen angeregte Elektronen eine Lebenszeitτ , die
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Abbildung 6.11: Pump-Probe- und Einzelpuls-Spektren bei +2V . EF ist die Fermienergie bei

den Spektren mit Pump- und Probe-Puls

von ihrer Energie abḧangig ist:

τ ∝ 1

(E − EF )2

Dies ist in den Konturplots nicht zu erkennen, das zeitliche Verhalten ist für alle Energien

nahezu gleich.

2. Die Überḧohung erstreckt sich bis zu einer Energie von 3eV oberhalb der Fermienergie.

Ist die Überḧohung durch angeregte Elektronen enstanden , die durch den Pump-Puls im

Gold direkt angeregt worden sind, sollte diese nur bis zu einer Energie von 1,6eV, also

dem Lichtquant des Pump-Puls, zu sehen sein.

3. Es d̈urfte für jede Energie nur ein zeitliches Maximum geben.

Zum Vergleich der beiden Spannungen: Oberhalb der Fermikante ist bei 0V eineÜberḧohung

erkennbar, bei +2V jedoch nicht. Genau umgekehrt verhält es sich unterhalb der Fermikante.

Dieses Messung ist also in keinster Weise mit der Messung an dem Kontakt S270 (Abb. 6.9) zu

vergleichen.
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6.7 Ergebnisse

Es wurde gezeigt, dass bei Pump-Probe Messungen an einem Au-Film auf GaAs die zeitauf-

gelöste Messung der Elektronenverteilung möglich ist. Die Messung wird jedoch durch transien-

te Oberfl̈achenspannungen erheblich erschwert. Die Ladungsträgerinjektion aus dem Halbleiter

konnte nicht beobachtet werden. Um eine quantitative Spektreninterpetation noch zu ermögli-

chen, durfte die Sperrspannung nicht zu hoch gewählt werden. Zus̈atzlich war dieses Maximum

noch an die Leistung des eingestrahlten Laserlichts gekoppelt. Die Messmethode der zeitauf-

gelösten Mehr-Photonen-Photoemission lässt sich also auf das System Metall-Halbleiter zur Un-

tersuchung der Ladungsträgerinjektion nur eingeschränkt anwenden.



7 Zusammenfassung und Ausblick

Ziel dieser Arbeit war die zeitaufgelöste Messung der Elektronenverteilung in einem semitrans-

parenten Au-Film auf GaAs/n-GaAs unter Anregung mit Femtosekundenlaserpulsen. Motivati-

on hierf̈ur war die Bestimmung einer Ladungsträgerinjektion aus dem Halbleiter in das Metall.

Durch diese Ladungsträgerinjektion k̈onnte man Einfluss gewinnen auf chemische Prozesse an

Oberfl̈achen. Nach dem DIET/DIMET Modell wird die Desorption von Adsorbaten auf Metallo-

berflächen durch angeregte Elektronen im Festkörper bestimmt.

Zunächst 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 Spannung möglich.

Bei den hier verwendeten Schottky-Kontakten stellt sich eine Bandverbiegung ein, die unter

Femtosekunden-Laseranregung die Injektion von Löchern aus dem Valenzband des Halbleiters

in das Metall erm̈oglicht. 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 Durchf̈uhrung der Experimente wurde ein Probenhalter entwickelt, der das Anlegen einer

variablen Spannung̈uber den Kontakt im UHV erlaubt. Durch die Variation der Spannung sollte

es erm̈oglicht werden, bei Pump-Probe-Experimenten die Ladungsträgerinjektion 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

Löchern 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 Photoemission möglich

ist. Durch das Auftreten einer photoinduzierten Oberflächenspannung bei gepulster Anregung

wird die Auswertung der Photoemissionsspektren jedoch erheblich erschwert. Die Zeitskala der

Relaxation der transienten Oberflächenspannung bei der gegebenen Proben-Geometrie wurde

durch Simulationen und Pump-Probe Messungen auf einen Bereich um 0,5ns eingegrenzt. Durch
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die Simulation wurde auch die ortsaufgelöste Dynamik der Oberfl̈achenspannung gezeigt. Die

Auwirkungen der Oberfl̈achenspannung 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 Oberflächenspannung. Eine korrekte Messung der Elektronenvertei-

lung im Metall einer Schottky-Diode ist bei Auftreten einer solchen Oberflächenspannung nicht

möglich.

Dadurch wurde die Durchführung der Pump-Probe-Messungen zur Ladungsträgerdynamik in ei-

nem Schottky-Kontakt erheblich erschwert. Es konnte jedoch qualitativ gezeigt werden, dass die

zeitaugel̈oste Messung der angeregten Elektronenverteilung in einem semitransparenten Metall-

Film eines Schottky-Kontakts m̈oglich 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 Oberflächenspannung nicht m̈oglich ist. Durch das Anlegen

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

doch in der dazu durchgeführten Pump-Probe-Messung mit Spannungenüber den Kontakt von

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

Für weitere Photoemissions-Messungen an einem Metall-Halbleiter-Kontakt müsste zun̈achst

das Problem der transienten Oberflächenspannungen behoben werden. Der wichtigste Schritt

hierzu ist die Verringerung des Kontaktwiderstandes. Dieser ist vor allen Dingen durch die dünne

Au-Schicht gegeben. Um diesen Widerstand zu verringern, wurde bereits ein Schottky-Kontakt

mit einer zus̈atzlichen Schicht aus Au bedampft. Allerdings wird dadurch vermehrt Licht im

Metall absorbiert und das Verhältnis von angeregten Elektronen im Metall zu angeregeten Elek-

tronen im Halbleiter wird kleiner. Dadurch wird der Anteil der Anregung im Metall durch La-

dungstr̈agerinjektion reduziert. Eine weitere Möglichkeit, den Kontaktwiderstand zu verringern,

wäre eine direkte Kontaktierung der durch den Laserpuls angeregten Stelle des Metalls.

Eine weitere Vereinfachung der Beobachtung von Ladungsträgerinjektion k̈onnte 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 Ladungsträger nicht indirekẗuber Relaxationsmechanismen im Metall erfol-

gen m̈usste.
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I f ür die Hilfsbereitschaft und die schönen Weihnachtsfeiern.

• Meinen Eltern für die andauernde Unterstützung ẅahrend meines Studiums
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