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QUANTENPHYSIK

Die Suche nach
Terahertz-Materialien

JAN-CHRISTOPH DEINERT | SERGEY KOVALEV | MICHAEL GENSCH

Der Terahertz-Frequenzbereich umfasst ein
technisch wenig erschlossenes Grenzgebiet
im elektromagnetischen Spektrum. Es ist
aber besonders interessant, weil es viele
Eigenfrequenzen verschiedener, komplexer
Quantenphdnomene enthdilt. Teil 2 widmet
sich den Dirac-Materialien wie Graphen und
topologischen Isolatoren, die extrem stark
mit Terahertz-Feldern wechselwirken.

m ersten Teil dieser kleinen Serie haben wir dargelegt,

warum der Terahertz-Frequenzbereich physikalisch so
interessant ist, insbesondere fiir die Untersuchung kom-
plexer Quantenphinomene in Materialien. Allerdings erfor-
dert dies besonders intensive Terahertz-Lichtpulse, deren
Erzeugung bislang einen groflen technischen Aufwand er-
fordert. Zwei Wege zu ihrer Erzeugung haben wir im ersten
Teil vorgestellt, zum einen basierend auf optischen Lasern,
zum anderen auf Elektronenbeschleunigern anhand des
Beispiels der TELBE-Terahertz-Quelle am Helmholtz-Zent-
rum Dresden-Rossendorf.

Fiir die festkorperphysikalische Forschung, zudem fiir
die technologische Anwendung in Sensoren und Detek-
torsystemen, sind noch kompaktere, glinstigere, im besten
Fall mit Strom antreibbare, chipintegrierbare Terahertz-
Quellen von hochstem Interesse. Der Schliissel hierzu
sind neue Terahertz-Materialien. Uberdies wiren die glei-
chen oder dhnliche Materialien oft auch fiir miniaturisierte,
effiziente Frequenzkonverter geeignet, die beispielsweise
die Taktgeschwindigkeiten optoelektronischer Bauteile
massiv steigern konnen. Gesucht werden also Materialien
und ihre technologische Implementierung, die Signale
aus der Welt der Elektronik in den Terahertz-Bereich ,he-
ben“ kénnen.

Grundvoraussetzung hierfiir sind Materialien mit star-
ken nichtlinearen Eigenschaften. Als besonders geeignet
erweisen sich Quantenmaterialien, in denen die freien La-
dungen einem elektrischen Wechselfeld im Sub-Terahertz-
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Impuls

Terahertz-Pulse (von links) treffen auf einen topologischen
Isolator. Sie regen die Elektronen an, deren mégliche Zustinde
durch Energiebinder vorgegeben sind. Die Binder im Innern
des Materials (blau) sind ausgedehnt und weisen eine grofSe
Energieliicke auf, die das Material hier zum elektrischen Iso-
lator macht. Véllig anders verhidilt es sich an der Oberfliche:
Die dort entstehenden Bdnder (rot) iiberbriicken die Energie-
liicke und sorgen fiir ein metallisches Verhalten. Das Experi-
ment zeigt, dass angeregte Elektronen in diesen Oberflichen-
zustdnden sehr schnell in den Gleichgewichtszustand zuriick-
kehren. Im Gegensatz dazu bendétigen die Elektronen in den
anderen Bindern nach der Anrequng etwa zehnmal so viel
Zeit, um zur Ruhe zu kommen.

Bereich nicht einfach stur folgen, sondern nach Anregung
moglichst komplizierte, nichtlineare Bewegungen vollfiih-
ren. In diesem Fall wird nimlich nicht nur die eingehende
Strahlung wieder emittiert, sondern auch Hohere Harmoni-
sche, also Vielfache ihrer Frequenz, werden abgestrahlt. Mit
einer schmalbandigen und intensiven Quelle wie TELBE
existiert ein ideales Instrument, um diese Suche nach neu-
en, nichtlinearen Terahertz-Materialien anzugehen.

Die grobe Zutatenliste fiir ein extrem nichtlineares
Terahertz-Material lisst sich wie folgt zusammenfassen.
Wir bendtigen eine grofde Zahl quasifreier Ladungstriger -
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a) Die typische kegelférmige Bandstruktur erméglicht die
héchst effiziente Aufnahme der THz-Energie durch quasifreie
Ladungstriger, die durch das THz-Feld zu hohen Energien
deutlich iiber der THz-Photonenenergie beschleunigt werden.
Es handelt sich um einen sogenannten Intraband-Prozess, das
heiBt, es finden keine Quantenspriinge zwischen unterschied-
lichen Bindern statt. b) Die aufgenommene Energie wird sehr
effizient, innerhalb von weniger als 100 fs, zwischen den Elek-
tronen in der Umgebung des Fermi-Niveaus (Eg) verteilt. Die-
se ,,heiBe* Elektronenpopulation gibt ihre Energie dann im
Fall von Graphen auf der Pikosekunden-Zeitskala wieder ab,
bevor der nichste THz-Feldzyklus zu einem erneuten Heizen
fiihrt.

Elektronen oder Locher -, die sich ohne Verzogerung vom
Feld des Terahertz-Pulses beschleunigen lassen. Die
Ladungstriger sollten aber so mit ihrer Umgebung, bei-
spielsweise dem Kristallgitter, wechselwirken, dass sie je
nach aufgenommener Energiemenge eine deutlich andere
Dynamik zeigen: Sie sollte die urspriingliche Sinusschwin-
gung des elektrischen Feldes vom eintreffenden Puls zu
kantigen Schwingungen, zum Beispiel Rechteckschwin-
gungen, verzerren.

Dirac-Materialien
Metalle scheiden hierfiir aus, denn deren Ladungstriger
reagieren vollig linear und ,spiegeln“ somit einfach die
eintreffende elektromagnetische Strahlung. Wenden wir
uns also exotischeren Materialklassen zu, in denen ange-
regte Ladungstriger deutlich komplexere Dynamiken zei-
gen: willkommen bei den Dirac-Materialien. Hinter diesem
Namen verbirgt sich eine grofle Anzahl von Festkorpern,
die eine zentrale, namensgebende Eigenschaft teilen: Sie
besitzen sogenannte Dirac-Binder als Teil ihrer elektroni-
schen Bandstruktur E(k) (E Energie, & Impuls der Ladungs-
trager).

Dirac-Binder bilden in der Bandstruktur eine promi-
nente ,X“-formige Struktur (Abbildung 1a) [1]. Sie sind da-
mit ungewoOhnlich geradlinig und besitzen auerdem eine
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charakteristische Kreuzung: den Dirac-Punkt. Fiir die elek-
tronischen ,Bewohner“ der Dirac-Zustinde hat dies deut-
liche Konsequenzen. Wegen der linearen Binder gilt um
den Dirac-Punkt herum E(kR) « k. Daher konnen duflere
elektrische Felder die Ladungstriger dort iiber die ponde-
romotive Kraft verzogerungsfrei beschleunigen, so als ob
diese Uiberhaupt keine trige Masse besif3en.

Damit ist klar, dass ein intensiver Terahertz-Puls bei
Dirac-Elektronen fiir einige Dynamik sorgt. Praktisch augen-
blicklich werden vormals unbesetzte Energiezustinde auf
den Dirac-Bindern bevolkert, die deutlich hoher liegen als
die schon vorgestellte Photonenenergie der Terahertz-Pulse.
In Graphen als Beispiel fiir ein prototypisches Dirac-Mate-
rial erstrecken sich die linearen Dirac-Binder sogar um bis
zu 1,5 eV um den Dirac-Punkt. Diese starke Anregung in-
nerhalb der Dirac-Binder bringt die Elektronen auf extrem
hohe Temperaturen. In Graphen erreicht diese bei Anre-
gung mit einem THz-Puls der Feldstirke von 100 kV/cm
mehrere Tausend Kelvin - innerhalb von nur etwa 100 fs
(Abbildung 1b).

Es stellt sich nun die Frage, wo die Nichtlinearitit ins
Spiel kommt, die neue Terahertz-Frequenzen entstehen
lisst. Kurz gesagt: Je energiereicher und damit heifder die
Elektronenverteilung, desto weniger weitere Energie aus
dem Terahertz-Puls kann aufgenommen werden. Und damit
wird das Dirac-Material wihrend eines einzelnen Terahertz-
Feldzyklus immer transparenter. Als Konsequenz ist das
eintreffende Feld nach der Passage durch die Probe deut-
lich moduliert und besitzt neue Frequenzkomponenten.
Voila, das sind die gewiinschten Hoheren Harmonischen
(Abbildung 2).

Fir die heien Dirac-Elektronen stellt sich aber eine
ganz andere Frage: Wie werden sie ihre Energie wieder los?
Wiirden sie nimlich immer heiffer werden, wire das Mate-
rial irgendwann nahezu vollig transparent fiir Terahertz-
Strahlung. Dann konnte eine Modulation, gefolgt von der
Erzeugung Hoherer Harmonischer, nicht mehr stattfinden.
Notwendig sind also Streuprozesse, bei denen die Energie
der heiflen Elektronen in andere Freiheitsgrade, beispiels-
weise durch Kollisionen mit anderen Elektronen oder dem
Kristallgitter, tibertragen wird. Diese Heiz- und Kiihldyna-
mik muss einen Idealpunkt treffen: Passiert die Kithlung so
ultraschnell wie das Heizen, dann reagiert das Material
linear, also wie ein einfaches Metall, - ist sie zu langsam,
dann wird es schlicht transparent, wie ein Isolator.

Diese Asymmetrie der Terahertzpuls-getriebenen Er-
wirmung und Kiithlung findet man im prototypischen
Dirac-Material Graphen. Dessen nur 0,3 nm diinne Waben-
struktur aus Kohlenstoff-Atomen absorbiert im ,kiihlen
Zustand verbliiffende 12% der einfallenden Terahertz-
Leistung. Aufgrund der komplexen und eben asymmetri-
schen Dynamik der Dirac-Elektronen im Nichtgleichge-
wicht kann die Absorption aber drastisch durch intensive
Terahertz-Strahlung variiert werden. Und zwar auf Zeit-
skalen, die deutlich schneller als der Zyklus des Terahertz-
Feldes sind.
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In Experimenten an der TELBE-Anlage konnten wir de-
monstrieren, dass Graphen sehr effizient hohe Terahertz-
Harmonische erzeugen kann, so gelang uns die Konversion
von Terahertz-Pulsen mit 0,3 THz nach 2,1 THz [2]. Die
Auswertung der Daten zeigte, dass Graphen damit in seiner
Nichtlinearitit im Terahertz-Bereich alle anderen bekann-
ten Materialien tlbertrifft. Allerdings schrinkt eine Eigen-
schaft seine Anwendbarkeit als Frequenzmultiplikator bei
hochsten Feldern deutlich ein: Die Wirmeabfuhr der ange-
regten Dirac-Elektronen ist bei zu starker und schneller
Anregung tberlastet, und es tritt eine Sittigung ein [3].
Verdoppelt man dann die Intensitit der eintreffenden Tera-
hertz-Pulse, bekommt man beispielsweise nicht mehr die
23-fache Intensitit der dritten Harmonischen, sondern es
passiert irgendwann sogar gar nichts mehr - das Graphen
wird dann transparent fiir die Terahertz-Strahlung. Man
benotigt fiir extreme Terahertz-Feldstirken jenseits von
100 kV/cm also eine Art von ,Kiihlung®. Diese muss die
Zeitskalen der Ladungstrigerdynamik so beeinflussen, dass
die Nichtlinearitit des Materials maximiert wird.

Topologische Isolatoren
Graphen gehort mittlerweile zu den extrem gut untersuch-
ten und verstandenen Dirac-Materialien, aber es gibt noch
zahlreiche weitere Vertreter. Dazu zihlt die faszinierende
Materialklasse der topologischen Isolatoren (TIs), die sich
durch eine besonderen Quanteneigenschaft auszeichnet
[4]: Sie konnen an ihrer Oberfliche elektrische Strome
nahezu verlustfrei leiten, wogegen ihr Inneres als Isolator
fungiert. Der Grund dafiir ist einzig der Bruch der Symme-
trie an der Oberfliche, der hier vollig neue elektronische
Zustinde ermoglicht.

Dieser Effekt ist zwar theoretisch sehr komplex, aber
uns gentigt hier die entscheidende Erkenntnis, dass exakt
an der Oberfliche Dirac-Binder entstehen. Ein TI verhilt
sich damit bildlich gesprochen so, als
ob man auf einen Isolator eine Lage

ABB. 2
Graphen aufgebracht hitte. Diese
Dirac-Binder sind im TI zudem ,topo-
logisch geschiitzt“ und damit sehr sta- a)
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technische Anwendungen in Elektronik und Optik. Dazu
fehlt es aber noch am detaillierten Verstindnis der Dyna-
mik angeregter Ladungstriger. Insbesondere ist die Unter-
scheidung von Prozessen, die durch die Oberflichenbinder
bestimmt sind, von jenen, die aus Volumeneigenschaften
hervorgehen, schwierig.

Hier kann die nichtlineare Terahertz-Anregung helfen.
Wie schon erwiihnt, liegt der Schliissel zum Verstindnis
dieser elektronischen Eigenschaften eines Materials in der
Bandstruktur: In TIs tiberbriickt das ,Dirac-X“ die Valenz-
und Leitungsbinder des Kristallinneren (Abbildung auf
S. 93) - das strenggenommen bei TIs kein echter Isolator
ist. Das Fermi-Niveau liegt je nach chemischer Zusammen-
setzung entweder nahe am Dirac-Punkt und damit in der
Liicke zwischen den Energiebindern im Volumen, oder es
kreuzt jene Volumenbinder (Abbildung 3). Diese Liicke ist
in TIs der populiren Familie der Bismuth- und Antimon-
Chalkogenide nur wenige 100 meV breit. Jede optische
Anregung im sichtbaren oder nahinfraroten Bereich kann
deshalb Elektronen iiber die Bandliicke heben. Mit Tera-
hertz-Pulsen kann man allerdings nur Elektronen nahe am
Fermi-Niveau anregen, genau wie in Graphen.

Interessiert man sich also fiir die elementaren Prozesse
in TIs, dann muss man zunichst erkennen konnen, welche
Anregungen iiberhaupt stattfinden und wie diese vonein-
ander trennbar sind. Das Entwirren der experimentellen
Daten kann tiberaus kompliziert sein. Terahertz-Pulse hin-
gegen bieten eine Moglichkeit, gezielt ausschlief3lich Dirac-
Elektronen an der Oberfliche anzuregen und die resultie-
rende Dynamik mit Experimenten zu vergleichen, die unter
identischen Bedingungen auf optische Anregung durch
Laserpulse setzen.

Neben der Wellenlinge des anregenden Lichts lisst sich
ein weiterer entscheidender Parameter variieren: das Fer-
mi-Niveau. Bei der Herstellung der Probenkristalle kann

DRITTE THZ-HARMONISCHE

Fourier-Transformation des Feldes

bil gegen dufere Storungen oder De-
fekte an der Oberfliche.

Die physikalischen Eigenschaften
und die zahlreichen exotischen Ef-
fekte, die in TIs auftreten, sind bisher
erst teilweise verstanden. Dabei be-
herbergen sie einen ganzen Zoo an
bereits beobachteten oder zumindest
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leitende Phasen und Majorana-Teil-
chen, die ihre eigenen Antiteilichen
sind [5]. Sie sind zum einen fiir die
festkorperphysikalische Grundlagen-
forschung attraktiv, zum anderen er-
geben sich interessante potenzielle
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Frequenz / THz

Erzeugung der dritten THz-Harmonischen, gemessen in Graphen. a) Die héherfrequente Schwingung ist
direkt in der Messung des durch die Probe transmittierten THz-Feldes sichtbar (blaue Kurve). b) Die
Fourier-Transformation zeigt die spektralen Komponenten. Neben der Fundamentalen bei 0,7 THz tritt
bei Anregung ein deutliches Signal bei der dreifachen Frequenz auf (rote Kurve).
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ABB. 3 | TOPOLOGISCHER ISOLATOR
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Experiment mit Terahertz-Anregung und nachfolgender opti-
scher Abfrage an einem topologischen Isolator (TI). Links:
Charakteristische Bandstruktur; die etwa 100 meV grof3e
Bandliicke im Volumen wird von den Dirac-Oberfléichen-
Biindern iiberbriickt. Ef'und E[°" kennzeichnen die Fermi-
Niveaus fiir zwei unterschiedliche Tls, die entweder mit Volu-
menzustdinden iiberlappen oder in der Bandliicke liegen.
THz-Pulse kénnen ausschlieBlich Ladungstrdger in der direk-
ten Umgebung des Fermi-Niveaus anregen. Rechts: Gemesse-
ne zeitaufgeléste Anderung der Reflektivitdt 5R nach Anre-
gung der TI-Proben mit einem intensiven THz-Puls. Bei der
ausschlieBlichen Anregung von Elektronen in den topologi-
schen Oberflichen-Zustinden wird eine deutlich schnellere
Relaxationsdynamik beobachtet, im Vergleich zur Anregung
von Volumenzustdnden.

ABB. 4 | GRAPHEN UND TI-METAMATERIAL IM VERGLEICH
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a) Leistung der emittierten Dritten Harmonischen bei 1,5 THz als Funktion der Ein-
gangsleistung der Fundamentalen im Vergleich fiir Graphen und das Bismutselenid-
Metamaterial (grauer Balken: Rauschen). Bei hohen Eingangsleistungen wird die
starke Sdttigung der Konversionseffizienz im Graphen deutlich sichtbar, wihrend
im TI-Metamaterial nur eine sehr geringe Sittigung auftritt. Die héchste Eingangs-
leistung entspricht einer elektrischen Feldstdrke von 300 kV/cm (ohne lokale Feld-
verstirkung). Rechts eine schematische Darstellung der Wirmedissipation in Gra-
phen b) und c) dem TI-Metamaterial. In Letzterem findet eine effektive Kiihlung
durch die Coulomb-Wechselwirkungen zwischen Elektronen an der Oberfliche und
dem Kristallvolumen statt, was im 2D-Material Graphen nicht méglich ist (Grafik: B.
Schréder/HZDR).
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man iiber die chemische Zusammensetzung verschiedene
Konfigurationen gezielt einstellen. In einem ersten Expe-
riment haben wir die im Terahertz-Bereich induzierte La-
dungstrigerdynamik in entsprechend unterschiedlich pri-
parierten Proben untersucht. Dazu regten wir die Proben
mit einem intensiven Terahertz-Puls an und mafien gleich-
zeitig die optische Reflektivitit auf Femtosekunden-Zeit-
skalen (Abbildung 3) [6]. Die beobachtete dynamische
Anderung der Reflektivitit ist ein MaR dafiir, wie schnell die
angeregten Ladungstriger ihre Energie an andere Freiheits-
grade, beispielsweise Gitterschwingungen, abgeben.

Hier gab es einen eindeutigen Sieger: Die Probe mit
Fermi-Niveau in der Bandliicke zeigte eine etwa zehn Mal
schnellere Relaxationsdynamik verglichen mit den TIs, bei
denen sich das Fermi-Niveau mit Volumenzustinden kreuzt
(Abbildung 3 rechts). In den letzteren Fillen kann das Tera-
hertz-Feld problemlos auch Volumenzustinde anregen, was
die beobachtete Dynamik deutlich komplexer und offen-
sichtlich langsamer macht. Die schnelle ,Abkiihlung“ der
Ladungstriger im Falle des Fermi-Niveaus in der Bandliicke
lasst sich also direkt darauf zuriickfiihren, dass sich hier
wirklich nur Dirac-Elektronen mit dem Terahertz-Puls an-
regen lassen. Aber was folgt daraus fiir die Nichtlinearitit
und einen moglichen Einsatz von TIs als Terahertz-
Frequenzvervielfacher?

Hier hilft uns der Vergleich mit Graphen weiter. Dieses
zeigt sehr hohe Konversionseffizienzen fiir Eingangsfeld-
starken im Bereich unter 100 kV/cm, dariiber setzt aber die
erwihnte Sittigung ein, wie in Abbildung 4a deutlich er-
kennbar. Die TIs hingegen zeigen faszinierenderweise auch
bei den hochsten in unserem Labor erreichbaren Feldstir-
ken von 300 kV/cm keine signifikante Sattigung [6, 7]. Eine
direkte Erklirung folgt aus der in den optischen Ex-
perimenten beobachteten schnelleren Kiihlung der heifden
Dirac-Elektronen im Fall der untersuchten TIs. Als Kiihl-
mechanismus dient hierzu die Coulomb-Wechselwirkung
der heien Elektronen im Dirac-Oberflichenzustand mit
den Elektronen im Kristallinneren, die auf einer Zeitskala
von nur etwa 300 fs stattfindet. Wihrend also die Erzeu-
gung der Terahertz-Harmonischen nur auf der zweidimen-
sionalen Oberfliche stattfindet, wird die dritte Dimension
als effektiver Weg zur Wirmeabfuhr genutzt, wie schema-
tisch in Abbildung 4b und c gezeigt wird.

Es stellt sich natiirlich die Frage, ob auch bei TIs bei
extrem hohen Terahertz-Feldstirken eine Sittigung auftritt
und welche Konversionseffizienzen fiir die Erzeugung von
Terahertz-Harmonischen erreichbar sind. Da wir die Leis-
tung unserer Terahertz-Quellen kaum mehr steigern kon-
nen, haben wir dazu einen Trick genutzt: Mikroskopische
Antennenstrukturen konnen das Terahertz-Feld lokal an der
Oberfliche drastisch erhohen. In unserem Fall sorgten auf-
gebrachte Goldlamellen mit einer Breite von etwa 20 um
fiir eine Verstirkung des elektrischen Feldes um den Faktor
finf [7]. Und tatsichlich, dieses TI-Metamaterial sorgte im
Experiment fiir einen neuen Rekordwert fiir die Erzeugung
der dritten Harmonischen im Terahertz-Bereich: 8% der
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eintreffenden Terahertz-Feldstirke mit einer Frequenz von
0,5 THz wurden mit 1,5 THz wieder emittiert. Mit diesem
Wert tibertrifft das neue TI-Metamaterial das 2D-Material
Graphen um etwa das Zehnfache. Die emittierte Leistung
steigt damit gegeniiber Graphen um das Hundertfache (Ab-
bildung 4a). Und obwohl wir nun auch erste Sittigungs-
effekte im TI-Metamaterial sehen, ist das Limit fiir diese
Materialklasse noch nicht erreicht.

Die gezeigten Ergebnisse sind jedoch nur ein erstes
Puzzlestiick fiir das Verstindnis der Terahertz-Dynamik in
TIs. Mit der Erforschung und Einbeziehung der komplexen
Phinomene in diesen Materialien lassen sich ultraschnelle
und hocheffiziente optoelektronische Bauteile, die aktuelle
halbleiterbasierte Technologien deutlich iibertreffen, zu-
mindest ertriumen.

Zusammenfassung

Der Terahertz-Frequenzbereich umfasst ein technisch wenig
erschlossenes Grenzgebiet im elektromagnetischen Spek-
trum. Es ist aber besonders interessant, weil es im nieder-
energetischen Bereich viele Eigenfrequenzen, komplexer
Quantenphdnomene enthdlt. Dafiir stehen neuerdings inten-
sive Terahertz-Pulse aus spezialisierten Elektronenbeschleu-
nigern zur Verfligung, die Teil 1 dieses Zweiteilers vorgestellt
hat. Teil 2 widmet sich der gezielten Suche nach Materialien,
die als Grundbausteine fiir zukiinftige Terahertz-Technologi-
en geeignet sind. Der Schliissel dazu ist die Beschleunigung
quasifreier Ladungstrdger durch das starke Terahertz-Feld,
was in bestimmten Materialien besonders nichtlineare Eigen-
schaften erzeugen kann. Hierfiir erweisen sich topologische
Isolatoren als sehr komplexe, aber vielversprechende Materi-
alklasse. Sie kénnten auch ultraschnelle optoelektronische
Bauteile erméglichen.

Stichworter
Terahertz-Liicke, Beschleunigung quasifreier Ladungstriger,
optoelektronischer Frequenzwandler, Dirac-Material, topo-
logischer Isolator.
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