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Abstract

This thesis investigates the coherent interaction between exciton and

continuum transitions in semiconcluctors and semiconduetor quantum
wells with transient four-wave-mixing spectroscopy.

The advent of ultrashort and, consequently, ultrabroadband laser pulses
generated with Titanium:Sapphirelasers allows for the study of coherent

properties of continuum transitions, exciton transitions and interactions

among them in gallium arsenide (GaAs) ancl aluminum gallium arsenide

(AlxGai-xAs) semiconduetors.

The linear optical properties of energetically degenerate exciton ancl

continuumtransitions in semiconduetorquantum wells are investigated by
means of linear absorption measurements. It is shown that energetically
degenerate exciton and continuum transitions in semiconduetorquantum
wells form exciton Fano continua. The coupling between the degenerate
exciton and continuum transitions is due to the bare Coulombpotential in

the linear regime. The linear optical properties of exciton Fano continua

can be described by the atomic physics Fano model.

The nonlinear optical properties of energetically degenerate exciton and

continuum transitions in semiconduetor quantum wells in the coherent

regime are investigated by means of four-wave-mixing spectroscopy. It is

shown that the nonlinear optical properties of exciton Fano continua

strongly disagree with the predictions of the atomic physics Fano model

due to strong many-bodyCoulomb coupling between exciton and continuum

transitions in the coherent regime. These discrepancies manifest

themselves in a pulse-width limited decay of the temporally integrated four-

wave-mixing signal although the four-wave-mixing power spectrum shows

narrow lines ancl the dephasing times are much longer than the pulse
width. This many-bodyCoulomb coupling is also important for the coherent
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dynamics of non-degenerate exciton and continuum transitions in

semiconductors. To account for this many-body Coulomb coupling, a

density dependent dephasing term has to be included into the

semiconduetor Bloch equations. This mechanism is also known as

excitation induced dephasing.
Coherent optical properties of continuum transitions can be transferred to

discrete exciton resonances due to the many-body Coulomb coupling by
means of specially designed four-wave-mixing experiments. This

mechanism can also be used in the reversed direction to transfer coherent

properties of discrete excitons to continuum transitions. The transfer

process can be understood in a common ground state picture of strongly
interacting transitions. The underlying coneept is applicable to other

Systems with a common ground state.

At higher carrier densities the many-body Coulomb coupling between

exciton and continuum transitions becomes weaker and normal dephasing
behavior dominates. The dephasing can be described accounting for

carrier-carrier and carrier-phonon scattering. In this density regime, the

nonlinear optical properties of semiconductorscan be described by the

semiconduetorBloch equations.

This thesis shows that the exciton continuum coupling due to many-body
Coulomb interaction strongly affects the nonlinear optical properties of

semiconductorsin the coherent regime.



Kurzfassung
In der vorliegenden Arbeit wird die kohärente Wechselwirkung zwischen

Exziton- und Kontinuumsanregungen in Halbleitern und Halbleiter¬

quantenfilmenmit Hilfe des transienten Vierwellenmischens untersucht.

Ultrakurze und spektral extrem breite Laserpulse, die von einem Titan-

Saphir-Laser erzeugt werden, ermöglichen die Untersuchung kohärenter

Eigenschaften von Kontinuumsanregungen und Exzitonanregungen und

die Untersuchung der kohärenten Wechselwirkung zwischen diesen

Anregungen in Galliumarsenid (GaAs) und Aluminium-Galliumarsenid

(AlxGai-xAs) Halbleitern.

Die linearen optischen Eigenschaften von energetisch entarteten Exziton-

und Kontinuumsanregungen in Halbleiterquantenfilmen werden mit

linearen Absorptionsmessungen untersucht. Diese Messungen zeigen, class

energetisch entartete Exziton- und Kontinuumsanregungen in Halbleiter¬

quantenfilmenexzitonische Fano-Kontinuabilden. Die Kopplung zwischen

den Exziton- und Kontinuumsanregungen wird durch das blosse Coulomb¬

potential vermittelt. Die linearen optischen Eigenschaften dieser exzito-

nischen Fano-Kontinua können mit dem atomaren Fano-Modell

beschrieben werden.

Die nichtlinearen optischen Eigenschaften energetisch entarteter Exziton-

und Kontinuumsanregungen in Halbleiterquantenfilmen werden im

kohärenten Regime mit Hilfe der transienten Vierwellenmisch-

spektroskopie untersucht. Dabei stellt sich heraus, dass die nichtlinearen

optischen Eigenschaften der exzitonischen Fano-Kontinua stark von den

Voraussagen des atomaren Fano-Modells abweichen. Die Abweichung
kommt durch die starke Vielteilchen-Coulomb-Kopplung zwischen Exziton-

und Kontinuumsanregungenzustande. Diese Abweichungen äussern sich

unter anderem durch einen pulsbegrenzten Abfall des zeitintegrierten
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Vierwellenmischsignals, obwohl das Vierwellenmischspektrum schmale

Linien zeigt, und die Dephasierungszeiten viel länger als die

Laserpulsbreiten sind. Diese Vielteilchen-Kopplung ist auch wichtig für

die kohärente Dynamik energetisch nicht-entarteter Exziton- und

Kontinuumsanregungenin Halbleitern. Um diese Vielteilchen-Kopplung
theoretisch zu beschreiben, müssen dichteabhängige Dephasierungsterme
in die Halbleiter-Blochgleichungen eingefügt werden. Diese

Vorgehensweisenennt man auch excitation induced dephasing.
Kohärente Eigenschaften der Kontinuumsanregungen können mit Hilfe

spezieller Vierwellenmischtechniken auf diskrete Exzitonanregungen
übertragen werden. Der Übertragungsprozess lässt sich umkehren, und

kohärente Eigenschaften diskreter Exzitonanregungen können auf

Kontinuumsanregungenübertragen werden. Der Übertragungsprozess kann

im Rahmen eines Mehr-Niveau-Modells mit einem gemeinsamen
Grundzustand erklärt, werden. Dieses zugrundeliegende Konzept ist auch

ausserhalb der Halbleiterphysikfür andere Mehr-Niveau-Systememit einem

gemeinsamenGrundzustand anwendbar.

Die Vielteilchen-Coulomb-Kopplung zwischen Exziton- und Kontinuums¬

anregungen verliert ihre Stärke bei höheren Ladungsträgerdichten und

normales Dephasieren überwiegt. Das Dephasieren lässt sich durch

Ladungsträger-Ladungsträger Streuung und Ladungsträger-Phonon Streu¬

ung beschreiben. In diesem Ladungsträgerdichteregime können die

nichtlinearen optischen Eigenschaften von Halbleitern wieder mit den

normalen Halbleiter-Blochgleichungen beschrieben werden.

Die vorliegende Arbeit zeigt, dass die Vielteilchen-Coulomb-Kopplung
zwischen Exziton- und Kontinuumsanregungen die nichtlinearen

optischen Eigenschaften von Halbleitern im kohärenten Regime stark

beeinflusst.


