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1 Einleitung

Vor 55 Jahren hat Theodore Maiman kurz nach der Erzeugung des ersten Laserlichts
den Laser als “Eine Losung, die ihr Problem sucht” bezeichnet [1]. Und in der Tat hat
diese Erfindung ganz hohe Wellen geschlagen. Ob in der Medizin, Maschinenbau, auf
den Baustellen oder Smartphones, die Anwendungsmoglichkeiten von Lasern sind
scheinbar unerschopflich. Doch die grofiten Erfolge hat Laser unter Anderem in der
Forschung hervorgebracht. Die Kohérenz [2], Monochromie-, sowie die definierte Aus-
breitungsrichtung machen diese Lichtquelle einzigartig. Aber es sind vor allem die
im Verlaufe der Jahre hinzugekommenen Weiterentwicklungen des Laserlichts, die
diese Erfindung so wertvoll machen. Das Einsetzen der Methoden der Giiteschaltung
[3], der Modenkopplung [4] und der Kerr-Linse [5] sorgen daftr, dass Lasersysteme
mit Pulslingen im Bereich von Femtosekunden (1fs = 107'°s) der Forschung zur
Verfiigung stehen. Die ultrakurzen Laserpulse eignen sich hervorragend fiir die Un-
tersuchung der Gitterschwingungen im Festkorper, der sogenannten Phononen, da
die Periodendauer dieser auch im Bereich von 100 fs liegen. Experimentell wird da-
zu hédufig die sogenannte Anrege-Abfrage-Technik (engl. pump-probe) verwendet.
Dabei wird beim Durchlaufen eines Strahlteilers jeder der ultrakurzen Laserpulse
aufgeteilt und auf zwei unterschiedliche optische Bahnen geschickt. Mit einem der
beiden Pulse wird in dem untersuchten Festkorper eine Dynamik angeregt (“Pump-
puls”) und mit dem anderen wird diese Dynamik nach einer zeitlichen Verzogerung
“fotografiert” (“Probepuls”). Die zeitliche Verzogerung kann durch die Variation
des optischen Weges fiir den Probepuls eingestellt werden. Durch die Messungen
vieler unterschiedlicher Verzogerungen und dem anschliessenden Zusammensetzen
der “geschossenen Bilder” kann man die Dynamik zeitaufgelost untersuchen. Diese
Technik ermoglicht es, fiir die Gitterschwingungen nicht nur die Frequenz sondern
auch die Phase zu bestimmen, was zum Beispiel mit der Raman-Spektroskopie nicht
moglich ist. Desweiteren ist es mit den kurzen Pulsen moglich, in sehr vielen un-
terschiedlichen Materialien kohérente Prozesse zu induzieren solange die Pulsdauer
klein gegeniiber der iiblichen Zeitskala der entsprechenden Dynamik ist. Mit Hilfe
der zeitlichen Beobachtung der Schwingungsddampfung lassen sich Riickschliisse auf

Wechselwirkungsprozesse des Gitters mit anderen Subsystemen, zum Beispiel dem



1 Einleitung

elektronischen System, treffen. Eine indirekte Messung kann rein optisch iiber die
Anderung der optischen Eigenschaften des Festkorpers (wie Transmissivitit oder
Reflektivitat) erfolgen, die aus der Anregung resultiert [6].

Die Erzeugung der kohérenten Phononen kann mit Hilfe eines Ubergitters erfolgen
[7], welche aus abwechselnden Metall-Isolator-Doppelschichten auf einem Substrat
besteht. Dabei absorbieren nur die Metallschichten das Laserlicht und sorgen mit
ihrer schnellen, annéhrend instantanen thermischen Ausdehnung fiir die Erzeugung
einer propagierenden Gitterschwingung.

Diese Arbeit hat die Erzeugung schmalbandiger Phononen in Perovskit-Materialien
als Ziel. Fir die Umsetzung dieser Aufgabe wurde eine neue Methode fiir die Er-
zeugung der Phononen getestet. Die Phononeneigenschaften werden mit Hilfe der
zeitaufgelosten breitbeindigen Brillouinstreuung temperaturabhéngig untersucht, die
eine Pump-Probe-Methode verwendet. Mit dem Pump-Strahl wird das notwendi-
ge schmalbandige Phonon erzeugt, welches die photoelastischen Eigenschaften der
Probe verédndert. Mit dem Probe-Strahl, welcher aus dem Laserpuls in ein breit-
bandiges WeiBllicht umgewandelt wird, werden die durch den Pump-Strahl in der
Probe verursachten Verdnderungen der optischen Eigenschaften untersucht. Zusétz-
lich werden diese Messungen bei verschiedenen Temperaturen durchgefiihrt, um die
Temperaturabhangigkeit der Phononeneigenschaften, hauptséachlich ihre Dampfung,
an Phasentibergangen der Perovskite zu untersuchen.

Die Arbeit wird in drei grofle Abschnitte unterteilt. Zuerst werden die wichti-
gen physikalischen Grundlagen dargelegt, welche im Weiteren notwendig sind. Es
wird drauf eingegangen, wie die Phononen erzeugt werden. Desweiteren wird erlau-
tet, wie die Brillouin-Streuung fiir die Untersuchungen der Phononeneigenschaften
genutzt wird und wie die Pump-Probe-Spektroskopie bei den Untersuchungen zum
Tragen kommt. In dem zweiten Abschnitt wird der Versuchsaufbau beschrieben. Da-
bei werden einzelne Abschnitte mit Beispielmessungen vorgestellt. Zusétzlich wird
die Auswertung der einzelnen Messungen genau dargestellt. Im letzten Abschnitt
folgt die Zusammefassung und Diskussion der Ergebnisse und es wird auch auf die

Moglichkeiten fiir weitere Messungen eingegangen.



2 Physikalische Grundlagen

2.1 Perowskit-Struktur

In dieser Arbeit werden vier Materialien genauer untersucht. Dabei handelt es sich
um folgende vier Materialien, die in der sogenannten Perowskit-Struktur kristalli-

sieren. Diese sind

Strontiumtitanat (SrTiO3)

Strontiumruthenat (SrRuOj)

Lanthan-Strontium Manganat ((Lag.7,5r0.3)MnO3)

Dysprosiumscandat (DyScOs3)

Alle Perowskiten haben die gleiche Struktur wie das im Jahre 1839 vom russischen
Mineralogen L. A. Perowski entdeckten Mineral C'aTiO3 Perowskit. Die allgemeine
chemische Formel fiir die Perowskite ist AB X3, wobei in den meisten Fallen es sich
bei X-Atomen um Sauerstoff handelt. In Abbildung 2.1 ist die Struktur gezeigt,
wobei auf den Ecken der Einheitszelle die grofleren A-Ionen und im Zentrum die B-
Ionen (in Abbildung 2.1 in griin und blau gezeichnet) sitzen. Die Sauerstoffionen sind
flachenzentriert auf den Seiten angeordnet. Die Perowskitstruktur ist dafiir bekannt,
durch kleine Anderungen der Kristallstruktur, zum Beispiel durch Veranderung der
Ionenradien, unterschiedlichste physikalische Eigenschaften wie zum Beispiel Metall-
Isolator, Ferromagnet-Paramagnet, oder auch ferroelektrische Phaseniibergéinge in
sehr dhnlichen Materialien zu ermoglichen. Dies ist moglich durch die Verkippung,
Drehung und auch zusétzlich durch die Verzerrung der Sauerstoffoktaeder, wodurch
rhomboedrische, orthorhombische und andere Gitterverzerrungen erzeugt werden.
Aus den Ionenradien der allgemeinen ABO3-Struktur kann ein Toleranzfaktor ¢ nach
Goldschmidt [8] berechnet werden:

(2.1)
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0 0 , - 00— A-Atome

Sauerstoff

B - Atome

Abbildung 2.1: Die Perovskit-Struktur mit dem B-Atom (blau) in der Mitte der
Einheitszelle und den A-Atomen(griin) in den Ecken eines Quaders.
Die Sauerstoffatome (rot) bilden einen Oktaeder um die A-Atome.

r(A) und r(B) bezeichnen die mittleren Ionenradien der A— und B—Ionen, r(O)
ist der Radius des O%* -Ions. Dabei erhilt man fiir die ungestorte kubische Struktur
t = 1, was der unverzerten Struktur von Strontiumtitanat bei Raumtemperatur

entspricht. Es existieren aber stabile verzerrte perowskitartige Strukturen im Bereich
von 0,89 <t < 1,02 [9].

Strontiumtitanat

Bei Zimmertemperatur ist STO paraelektrisch und hat eine kubische Struktur mit
dem Gitterparameter a = 3,905 A. Beim Unterschreiten der Temperatur von 105K
findet ein Phasentibergang zu einer leicht tetragonalen Struktur statt [10, 11]. Da-
bei kommt es zur Verdrehung der Sauerstoff-Oktaedern der Einheitszelle um eine
der kubischen Achsen. Die Oktaeder in benachbarten Einheitszellen rotieren in die
entgegengesetzte Richtungen um ungefiahr 2 Grad bei 4K [12, 13], wie in der Abbil-
dung 2.2 dargestellt. Die entgegengesetzte Verdrehung der Oktaeder fithrt dabei zur
Verdopplung der Einheitszelle. Diese Anordnung wird als antiferrodistortive (AFD)
Phase bezeichnet. Die tetragonale Verzerrung betragt nur ungefahr <¢ ~ 4 - 1074
[10], hat aber dramatische Auswirkungen auf die dielektrischen Eigenschaften von
STO bei tiefen Temperaturen. Es wird als sogenanntes Quantenparaelektrikum be-
zeichnet, welches einen ferroelektrischen Grundzustand hat, die langreichweitige

ferroelektrische Ordnung aber durch Quantenfluktuationen unterdriickt wird [14].
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Abbildung 2.2: Die Verdrehung der Einheitszellen um einen Winkel ¢ im STO
bei tiefen Temperaturen [13]. Die Sauerstoffatome sind mit wei-
Ben, Strontiumatome mit grauen und Titan mit schwarzen Kreisen
dartestellt.

Dadurch ergibt sich eine ausserordentlich hohe Dielektrizitatskonstante bei tiefen
Temperaturen, die fiir viele physikalische Beobachtungen in STO-basierten Diinn-

schichtsystemen relevant sind.

Strontiumruthenat

Strontiumruthenat (SRO) hat eine orthorhombische Symmetrie bei Zimmertempe-
ratur mit folgenden Gitterparametern: a, = 5,536A, b, = 7,852A und ¢, =
5,573 A. Auch hier ist die Abweichung von kubischen Symmetrie sehr klein und
SRO kann durch eine pseudokubische Einheitszelle mit a,, = 3, 928 A beschrieben
werden !. Bei SRO handelt es sich um ein Material mit metallischen Eigenschaften.
Nach einer optischen Anregung liegt die Elektron-Phonon-Kopplungszeit im Bereich
von 100 fs [7]. Da die Gitterkonstanten von SRO und STO vergleichbar sind und bei-
de Materialien die Perowskit-Struktur aufweisen, ist es moglich, diinne SRO-Filme
epitaktisch auf STO aufzuwachsen. Da STO eine indirekte Bandliicke von 3,25eV
aufweist und fir das Pumplicht mit der Wellenldnge von A = 795nm (1,5eV) trans-
parent ist, ist das System SRO/STO sehr gut dazu geeignet, kohérente Phononen
anzuregen und im STO-Substrat zu beobachten. Auflerdem erzeugt die SRO-Schicht

eine sehr groffe Phononenamplitude, die die Bedingung fiir die Untersuchung nicht-

'Die Indizes “0” und “pk” stehen dabei fiir orthorhombisch und pseudokubisch.
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linearer (anharmonischer) Gitterdynamik in STO ist. Dabei nutzt man aus, dass
SRO als Metall das Pumplicht sehr gut absorbiert 2, und die in dieser Schicht er-
zeugten Phononen in das STO-Substrat propagieren und dort mit dem Probe-Licht

detektiert werden koénnen?.

Lanthan-Strontium Manganat

LSMO kristallisiert ebenfalls in einer orthorhombischen Kristallstruktur, wird aber
héufig pseudokubisch betrachtet und hat mit ay,, = 3,871nm ([16]) eine Gitter-
konstante dhnlich der von STO. Auch beim LSMO handelt es sich um ein Metall.
LSMO wachst epitaktisch auf STO und wird somit auch oft zur Erzeugung kohéren-
ter Phononen verwendet. Die Elektron-Phonon-Kopplungszeit nach einer optischen
Anregung wurde noch nicht genau bestimmt. Die Messergebnisse der Kollegen in

der Arbeitsgruppe weisen darauf hin, dass die Elektron-Phonon-Kopplungszeit im
LSMO der von SRO &ahnlich ist.

Dysprosiumscandat

Beim DSO handelt es sich um einen Perovskit aus dem seltenen Erden Element
Dysprosium und dem Nebengruppenelement Scandium. Es besitzt bei Raumtem-
peratur eine orthorhombische Struktur mit den Gitterparameter a = 5,449 A, b =
5,739A, ¢ = 7,929 A [17]. Mit einer Bandliicke von E, = 5,7¢V ist DSO ein Iso-
lator, und wird zusammen mit den anderen Seltenen-Erden-Pervoskiten wie zum
Beispiel GdScO3, TbScO;3 als Substrat zum epitaktischen Wachstum von Diinn-
schichten aus anderen Perowskiten wie BiFeOs, EuTiO3, BaTiO3, SrTiOs; SrRuOs;
uvm. verwendet. Diese wachsen auf der (110) Flache von DSO auf, die eine effektive
Gitterkonstante von al'™ = (v/a2 +52)/2 =3,957 A aufweist. Durch die Variation
des seltenen Erden Elements kann man feinfiihlig die Gitterkonstante variieren und

somit bestimmten Spannungszustand in der Schicht einstellen (“strain engineering”)

18],

2.2 Erzeugung der koharenten Phononen

Es existieren verschiedene Methoden fiir die Erzeugung von koherenten Phono-
nen. Die impulsive stimulierte Ramanstreuung ist stark verbreitet im Bereich der

schwachen Anregungen [19]. Geht man in den Bereich der Anregung mit hohen

?Die Eindringtiefe des Lichts der Wellenldnge von 795 nm betrigt im SRO etwa 52 nm.([15])
3Diese fiir die Erzeugung von Phononen genutzte Schicht wird in den Publikationen als transducer
bezeichnet.

10



2.2 Erzeugung der kohérenten Phononen

Fluenzen, so ist die “displacive excitation” der koherenten Phononen sehr stark
verbreitet([20, 21]). Im Rahmen der Arbeit nutzen wir die rapide thermische Aus-
dehnung einer Metallschicht, nach einer optischen Anregung mit einem ultrakurzen
Laserpuls, um kohérente Phononen zu erzeugen [7]. Die Elektron-Elektron-Streuung
sorgt fiir die schnelle Thermalisierung der angeregten Elektronen und die Energie
der Elektronen wird anschlieflend in das Phononensystem iiberfiithrt. Der Prozess der
Thermalisierung kann mit dem sogenannten Zwei-Temperaturen-Modell beschrieben
werden , siche Abschnitt 2.2.1. Die thermische Ausdehnung der angeregten metalli-
schen Schicht erzeugt einen strain pulse, welcher in dem Substrat propagiert und an
den Grenzflichen — je nach Impedanz — teilweise reflektiert und/oder transmittiert

wird.

2.2.1 Optische Anregung von Metallen

Die Spannung in einem Festkérper und die Energiedinderung der Elektronenver-
teilung konen mit Hilfe des Verformungspotentials (deformation potential) in Zu-
sammenhang gebracht werden. Wird die Elektronenverteilung zum Beispiel durch
Absorption eines Laserpulses gedndert, so fithrt es zur Verdanderung von Kation-
Kation-, Elektron-Kation- und Elektron-Elektron-Wechselwirkungen in sehr vielen
Materialien. Die zwischenatomaren Kréfte hiangen sehr stark von der Elektronen-
verteilung ab. Werden die zwischenatomaren Kréifte verdndert, so verdndert sich
auch die Gleichgewichtslage im Gitter, was letztendlich nach einer bestimmten Zeit
zur Verformung des Kristalls fiihrt, zum Beispiel wird ein Phonon emittiert. Diese

Beziehung kann folgendermaflen beschrieben werden:

VU
V—deh

(2.2)

wobei ist do, (V') der Koeffizient fir das Verformungspotential, U die elektronische
Energie und 6V/V die durch das akustische Phonon verursachte Spannung im Fest-
korper (V ist das Volumen). Diese Gleichung unterstreicht den direkten Zusammen-
hang zwischen der Gitterspannung und der Anderung der Elektronenenergie. Fiir die
Metalle gilt nach dem Anwenden des Sommerfeld-Models fiir den Elektronendruck

im thermodynamischen Gleichgewicht:

b2

P=13 (2.3)

wobei E die Gesamtenergie der (quasi) freien Elektronen und V' Volumen des Metalls

sind. Nach einer Anregung der Elektronen mit dem Laserpuls erhoht sich die die

11
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Energie um den Betrag 0 E und der Betrag fiir die Druckdnderung betragt

_0E 2

p—_——_.Z2 2.4
o V3 (2.4)

Mit 6E/V = C.0T, und unter Betrachtung eines 1-dimensionalen Falls gilt fir den
photoinduzierte Spannung;:
E(z,t)

opp = —'yeT = —7.Ce0T.(2,1) (2.5)

wobei C,, T, und 7, fiir die elektronische Warmekapazitéat, elektronische Tempera-
tur und Griineisenkonstante stehen. Die photoinduzierte Spannung ist negativ und
das Metall dehnt sich aus. Da die Spannung im Allgemeinen von k abhéngt (die
Gruneisenkonstante ist k-abhéngig), so gilt dann:

0L},

Opp = — zk:dne(k)Ek’}/k = zk:éne(k)ain (26)

wobei dn, (k) ist die Anderung der elektronischen Konzentration und fiir die Griinei-
_ 1 . 0B

Ey on *
Elektronen, so kann das sogenannte Zwei-Temperaturen-Modell (2TM) eingefiihrt

senkonstante gilt: v, = Vernachléssigt man die Thermalisierung der
werden. Dieses Modell beschreibt die zeitliche Anderung der Temperatur 7T, des
elektronischen Subsystems unter dem Wechselwirken mit dem phononischen Sub-

system mit der Temperatur 7. Dieses Model wird mit zwei Differentialgleichungen

beschrieben:
oT. 0*T,
Ce(Te)i = Re—m7 5 — g(Te - TL) + S(z,t)
ot 022 (2 7)
oTr, '
OLW = 9<Te - TL)

Wo C1, g, ke und S sind Warmekapazitat des Gitters, Elektron-Phonon-Kopplungs-
parameter, (elektronische) Warmeleitfahigkeit und Quellterm fiir die Anregungs-
lichtquelle sind. Die theoretische Grundlage fiir dieses Modell wurde bereits in den
50er Jahren des 20. Jahrhunderts présentiert [22], und zwar noch vor der Erfindung
der ersten Lasern. In den 70er-Jahren wird erstmals die Formulierung als System
zweier gekoppelter Differentialgleichungen (DGL) in den Energiedichten der elektro-
nischen und phononischen Subsysteme veroffentlicht [23].

Haufig wird die optische Anregung von Matallen mit Hilfe der Thermoelastizitét
beschrieben, da man das Verformungspotential einfacher nur in den Halbleitern ver-
ldsslich nachweisen kann. Bei Thermoelastizitdt handelt es sich um ein Phdnomen,

welches die Temperatur und Elastizitat des Festkorpers verkniipft. Die Warmeaus-

12



2.2 Erzeugung der kohérenten Phononen

dehnung verursacht eine thermoelastische Spannung n = §V/V = 38BdT}, dabei
sind 8 die Konstante der Warmeausdehung und 077, die Erhéhung der Gittertem-

peratur. Daraus lasst sich der thermoelastischer Druck berechnen:

Nach der Erhéhung der Temperatur spricht man von sogenannten “heiflen Elektro-
nen”, die durch die Wechselwirkung mit dem Gitter relaxieren und dabei ein Phonon
emittiert wird. Wie stark die Wechselwirkung ist, hangt von der Elektron-Phonon-
Kopplung in dem Material ab. Fiir edle Metalle ist die Elektron-Phonon-Kopplung
sehr grof}, was zu einer sehr schnellen Ubergabe der Energie von heifien’ Elektronen
an das Gitter fithrt. L = /(k./g) ist der charakteristische Weg, den die Elektronen
bis zu Abgabe der Energie zuriickglegt haben, dabei ist k. die elektronische Wér-
meleitfihigkeit und ¢ die Elektron-Phonon-Kopplung. Der charakteristische Weg in
Metallen liegt in dem Bereich der Eindringtiefe des Anregungslichts. Das fithrt zur
Erzeugung kohérenter Phononen, die sowohl zeitlich als auch raumlich gleiche Phase

haben [24].

Griineisen-Parameter

In den vorherigen Abschnitten wurde schon héufig die Griineisenkonstante verwen-
det, im Folgenden wird sie noch explizit erlautert. Eduard Griineisen entwickelte
das Modell zur Beschreibung der Warmeausdehnung in den Festkorpern. In diesem
Modell wird die Abhangigkeit der relativen Frequenzénderung der Gitterschwingun-
gen (Phononen) in einem kristallinen Festkorper in Abhéngigkeit von der relativen

Volumenanderung beschrieben 2.9.

(5wqj (SV
=y — 2.9
oy a7 (2.9)

v ist der Griineisen Parameter, der in erster Naherung unabhéngig von der Fre-
quenz, dem Wellenvekotor q und dem Phononenast ist. Unter Beriicksichtigung der

thermodynamischen Identitédten bekommt man die Grineisen-Relation [25]

N vCy

— . 2.10
Qi 3B ( )

Diese Relation verbindet die Warmeausdehnung oy, des Kristalls mit dessen War-
mekapazitdat bei konstantem Volumen und dessen Kompressionsmodul B mit Hilfe
der Griineisen-Konstante. Auflerdem zeigt diese Relation, dass die lineare Warme-

ausdehnung die gleiche Temperaturabhingigkeit wie die Wéarmekapazitit aufweist.

13
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Bei Betrachtung einer thermisch verursachten Ausdehnung, nehmen wir AV =
V3ay AT = 3oy, E/Cy = vE /B an, wobei E dem System zugefithrte Energie ist.
Da B nur sehr gering von der Temperatur abhéngt, ist die Ausdehnung AV nur
von dem Betrag der zugefithrten Energie abhéngig. Was aber bedeutet, dass die

verursachte Volumenédnderung unabhéngig von der Ausgangstemperatur ist.

2.2.2 Schmalbandige Phononenanregung

Bei der Erzeugung eines schmalbandigen Phonons benutzt man das Prinzip der Un-
scharferelation. Regt man die Metallschicht mit einem kurzen Laserpuls an, so ist
die absorbierte Energie klar definiert. Betrachtet man dabei aber die dabei erzeug-
ten k-Raum der Phononen in der Schicht, so stellt man fest, dass diese “unscharf”
und damit stark verbreitert ist. Dies hat als Ursache, dass die in der Schicht er-
zeugten Phononen zwar die vorgegegebene Richtung haben, aber die Wellenldnge
und damit der k-Vektor nicht klar vorgegeben ist. Regt man die Schicht jedoch
mit mindestens zwei kurz (kirzer als die Wiederholrate des Lasersystems) aufeinan-
der folgenden Laserpulsen an, so wird durch die Unschérferelation der Energieraum
vergrofert und der k-Raum gleichzeitig verkleinert. In der Abbildung 2.3 ist eine
Simulation der Pulszug-Anregung einer LSMO-Schicht dargestellt. Die Simulation
zeigt, wie die Anzahl der Laserpulse in einem Anregungszug die spektrale Breite des
Phononenvektors verdndert. (26, 21, 27])

Bei der Variation der Breite der Laserpulse hat sich gezeigt, dass diese im Bereich
von 5 ps -10 ps liegen sollte (Abbildung 2.4). In diesem Bereich ist der Wellenvektor
des angeregten Phonons schmal genug und zusatzlich werden die Wellenvektoren der

héheren Ordnungen fast komplett unterdriickt.

2.2.3 Brillouin-Streuung

Fallt das Laserlicht mit der Wellenldnge A auf die Oberflache eines kristallinen Fest-
korpers, so kann dieses entweder reflektiert oder an der Oberflache beim Eintritt in
das Substrat gebrochen werden. Findet bei der Reflektion ein Energietransfer von
dem einfallenden Photon an das Kristallgitter statt, so wird ein longitudinales Pho-
non erzeugt. Das Phonon verandert lokal den Brechungsindex im Kristall. Trifft das
gebrochene Laserlicht (A\,, = A/ n())) auf das propagierende Phonon im kristallinen
Festkorper, so konnen sie an diesem “Gitter” gestreut werden. Hier sind die A und
n(A) die Wellenlange des einfallenden Laserlichts im Vakuum und der wellenlédngen-

abhégige Brechungsindex im Substrat. Den Streuwinkel kann man mit der Bragg -
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2.2 Erzeugung der kohérenten Phononen

0.1
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Abbildung 2.3: Die Variation der Anzahl der Laserpulse in einem Anregungsstrahl
zeigte, dass bereits mit 8 Pulsen ein schmalbandiger Phononenvektor
im Substrat erzeugt wird. Es wére auch moglich die Probe mit einem
16fachen Puls anzuregen, wobei die Energie der einzelenen Pulse
aber zu gering ware, um noch genaue Messungen durchfithren zu
konnen.

Gleichung
A = 2\, - sin 6 (2.11)

mit dem optischen Photon der Wellenléinge A, = 27n/|k| an dem durch Phononen
der Wellenlinge A, = 2/|k| erzeugten Brechungsindex-Gitter berechnen, siehe
Abbildung 2.5 (a). Breitet sich das Phonon senkrecht zu der Einfallsoberflache aus,
so liegt der Streuwinkel 6 zwischen dem Wellenwektor des einfallenden Photons im
Substrat und der Substratoberfliche, und mit Hilfe des Snellius-Gesetz kann der
Streuwinkel berechnet werden. Der Wellenvektor Q(\) des erzeugten Phonons kann

aus den Brillouinstreuexperimenten bestimmt werden:

k() = 4;71(/\) sinf (2.12)

wobei hier n(\) der wellenldingenabhéngige Brechungsindex des Mediums ist und
sin @ der konstante Streuwinkel (siche Abbildung 2.5). Nach der Streuung kann das

Laserlicht beim Verlassen von Kristall mit dem reflektierten Teil des Lichts kon-
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Abbildung 2.4: Die Variation der Laserpulsbreite bei einer Anregung mit 8 Pulsen
hat gezeigt, dass diese in dem Bereich zwischen 5 und 10 ps liegt,
wenn der Abstand der Pulse bei 15,4 ps liegt.

(b)

Capdh

SrTiO3

| -

Abbildung 2.5: (a) Bei der Reflektion des Pumplichts an der Obefliche wird das
longitudinale akustische Phonon erzeugt. (b) Der gestreute und der
an der Oberflache reflektierte Probelicht interferieren konstruktiv.
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2.3 Prinzip der Auto- und Kreuzkorrelation

struktiv interferieren (Abbildung 2.5 (b))[28]. Die Propagation der Schallwelle sorgt
dabei fiir eine Phasenédnderung in der gestreuten Welle. Die Phase hiangt dabei von
dem Pump-Probe-Verzogerung 4 ab. Die am Detektor gemessene Intensitét ist pro-

portional zu cos(wst) = cos(2nt/T;) mit der der Periodendauer von

T, = A

= — . 2.1
2vgn(A) sin 0 (213)

Kombiniert man dies mit der Gleichung 2.12, so erhélt man vs-k = 27 /T, = w,, was
der Kreisfrequenz des Phonons mit dem Wellenvektor k entspricht. Diese Oszillation
wurden bereits bei optischen Experimenten nachgewiesen, bei denen ein einfacher
optischer Pump-Puls und ultrakurzer breitbandiger Probe-Puls verwendet wurden

29, 7.

2.3 Prinzip der Auto- und Kreuzkorrelation

Dieser Prozess kann nur bei zeitlichen und raumlichen Uberlapp der beiden Pulse in
einem optisch nichtlinearen Kristall, zum Beispiel einem BBO-Kristall®, beobachtet
werden. Dabei muss die Phasenanpassung erfiillt sein, damit eine hohe Effizienz die-
ses Prozesses erreicht werden kann. Fiir die rdumliche Trennung des eingestrahlten
und SHG konvertierten Laserlichts sorgt hier die Nichtkollinearitiat, wobei man be-
wusst die schlechtere Effizienz in Kauf nimmt. Eine Lichtwelle mit der elektrischen
Feldstiarke F = Eqcos(wt — kz), die auf ein dielektrisches Medium f&llt, verschiebt
die darin befindlichen elektrischen Ladungen mit der Frequenz des Lichtes. Die auf
diese Weise induzierten molekularen Dipolmomente sorgen in ihrer Verktorsumme

pro Volumen fiir eine Polarisation, die sich in der Form einer Potenzreihe als

P=eXVE+xPE? + \OE3 + ]

darstellen lasst. Ist der Betrag E der elektrischen Feldstarke klein, verhéalt sich die
Auslenkung der einzelnen Ladungen zu der durch E hervorgerufenen Kraft linear,
die Polarisation ist als Ergebnis von harmonischen Oszillationen der Ladungen ge-
gen die Atomriimpfe approximierbar und Terme hoherer Ordnung in F in Gleichung

(2.14) spielen keine Rolle. Zu héheren Feldstarken hin versagt die harmonische Néhe-

4Der zeitliche Versatz zwischen dem Anrege- und Abfrage-Puls
5 Abkiirzung fiir Bariumborat. Ist ein Feststoff, welches sich durch Eigenschaften wie optische
Doppelbrechung und optische Nichtlinearitat auszeichnet.
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2 Physikalische Grundlagen

rung und die nichtlinearen Terme in der Gleichung (2.14) beginnen zur Polarisation
beizutragen. Dies duflert sich z.B. darin, dass neben den Frequenzkomponenten der
urspriinglichen Anregung im emittierten Spektrum zuséatzliche Anteile hoherer Har-
monischen auftauchen. Nimmt man eine in z-Richtung einfallende, ebene Welle an,

die sich als Uberlagerung zweier Wellen mit den gleichen Frequenzen w zu
E = E; cos(wit + k12) + Ey cos(wat + kaz) (2.15)

ergibt, die an einem bestimmten Ort im Material ein zeitabhangiges Strahlungsfeld
E = FEjcos(wit) + By cos(wat) erzeugt, dann ergibt sich der quadratische Beitrag
P® in Gleichung (2.14) zu

1
|P(2) (W) = §eox(2)[(E1 + E2)2 + (B + E2)2 cos(2wt)], (2.16)

woran die damit im Medium erzeugte Strahlung der doppelten Frequenz (SHG) ab-
lesbar ist. Uberlegt man sich auBerdem, dass die Intensitét der induzierten atomaren
Dipolmomente quadratisch mit ihrer Amplitude skaliert, wird an den Gleichungen
(2.14) und (2.17) deutlich, dass die Intensitit einer erzeugten Oberwelle /(2w) pro-
portional zur vierten Potenz der Feldstarken der beteiligten Lichwellenfelder sein
muss. Fir diesen Prozess ist ein gepulster Laser geradezu prédestiniert. Bei der
Uberlagerung der beiden Lichtpulse in dem BBO-Kristall kann man die Intensitét
des Laserpulses mit der doppelten Frequenz nach der Gleichung (2.17) berechnen.
Dabei sind die I(t) und I(t — 7) die jeweiligen Intensitaten der Pulse auf den festen
und verfahrbaren Strecken. Dabei entspricht 7 dem zeitlichen Unterschied der Lauf-
wege unter Berticksichtigung der Lichtgeschwindigkeit. Die Intensitéatskorrelation ist

eine symmetrische Grofle mit einem Maximum bei 7 = 0:

Isne = /_ IO I — )t (2.17)

Zwar weicht die Autokorrelationsfunktion von der tatsédchlichen Pulsform ab, was
man aber mit einem Faktor von /2 korregieren kann. Dabei gilt die Gleichung (2.18)
[30]

oAk = V2 Opus (2.18)

Dabei ist Pulsbreite der Autokorrelation o4 um einen Faktor von v/2 grofer als
die tatséchliche Breite op,s des Laserpulses [31]. Diese Beziehung gilt auch fir die
FWHMS- Werte der GauBglocke.

Bei der Kreuzkorrelation wird im Vergleich zu Autokorrelation der Puls nicht mit

SEin Akronym von englischen Full With at Half Maximum
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2.4 Weiblichterzeugung (supercontinuum,)

sich selbst iiberlagert, sondern mit einem anderen gekreuzt. Die Pulsform von dem
einen der Pulse sollte dabei bekannt sein. Dabei gilt fiir die gemessene Pulsbreite der
Kreuzkorrelation oxx = /o1 + 02, wobei die o7 und oy die jeweiligen Pulsbreiten
der gekreuzten Pulse sind. Liegt die Pulsbreite von dem ersten Laserpuls jedoch um
einige GroBlenordnungen iiber der Pulsbreite des anderen (o > 05), so entspricht

die gemessene Pulsbreite o in etwa der Breite des ersten Pulses (oxx ~ o1).

2.4 WeiBlichterzeugung (supercontinuum)

Bei der Erzeugung eines Weifllichtkontinuums werden in einem nichtlinearen Medi-
um durch intensive schmalbandige Lichtpulse Wellen unterschiedlichster Frequenzen
induziert, so dass Licht in einem breiten Spektralbereich emittiert wird. Dieses Pha-
nomen entsteht durch die Selbst-Phasen-Modulation des Lichts, ein Prozess dritter
Ordnung (x®). In einem Medium mit einer Gitterstruktur, das kein Inversionszen-
trum besitzt, ist der niedrigste, nichtverschwindende, nichtlineare Term von dritter
Ordnung. Die Prozesse zweiter Ordnung loschen sich in diesen Medien aus. Der ku-
bische Term fiithrt zu einem intensitédtsabhéngigen Brechungsindex n, der sich fiir
kleine Brechungsindexénderungen vereinfacht als n = n; + ng|E|? schreiben lésst.
Femtosekundenpulse weisen eine sehr hohe Spitzenintensitat auf, so dass dadurch
der Brechungsindex an einem Ort x zeitlich stark variiert. In diesem Fall wirkt sich
die Nichtlinearitdt des Brechungsindexes iiber die Wellenzahl k& = 27n /X direkt auf
die Phase der Lichtpulse aus. Nimmt man an, dass der Puls an der Stelle z im
Medium mit dem Feldverlauf F(z,t) = Ey(t)cos(—¢(x,t)) und der Phase

o(x,t) = kx — wot = —wot + 21/ No(ny1 + n3l(t)) (2.19)
beschrieben werden kann, so berechnet man die Frequenz zu
w(t) = —0¢(z,t)/0t . (2.20)

Das heifit, die Frequenz des Lichtimpulses wird zeitabhangig. Da die Intensitat von
Null auf einen Normalwert ansteigt und dann wieder auf Null abféllt, wird zu Be-
ginn des Pulses die Frequenz zu kleineren Werten (Rotverschiebung 0I(t)/0t > 0),
und am Ende des Pulses zu hoheren Werten hin verschoben (Blauverschiebung
0I(t)/ot < 0). Mit diesem Prozess, Selbst-Phasen-Modulation genannt, wird das
Spektrum des Lichtpulses verbreitert. Man erhélt fiir Femtosekundenpulse mit A =
795nm ein breites Weifllichtkontinuum zwischen 450 und 850 nm. Die Pulse sind

jetzt spektral breit, aber durch die Frequenzmodulation in der Zeitdoméne (chirp)
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2 Physikalische Grundlagen

in ihrer Pulsdauer verlangert. Das Weillichtkontinuum wird in den optischen para-
metrischen Verstérkern eingesetzt, um dem durch die Phasenanpassung vorgegebe-
nem Prozess Startphotonen (seed) zu geben. Die optisch parametrischen Prozesse
beginnen aus diesem Grunde nicht aus dem Rauschen und laufen dadurch wesentlich
intensitatsstabiler.

In dem experimentellen Aufbau erfolgt die Weillichterzeugung mit Hilfe eines
Teleskops, welches aus zwei Linsen besteht. Dabei wird der Laserstrahl mit Hilfe der
ersten Linse gebiindelt und mit dem Einbau einer weiteren Linse, welche hinter dem
Fokus der vorderen Linse platziert wird, wird der Laserstrahl wieder parallelisiert.
Setzt man in den Fokus nun das Saphir-Plattchen kommt es zur Erzeugung von
Weifllicht.
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3 Aufbau der Versuche und

Auswertung der Messergebnisse

Im Verlaufe der letzten Jahrzehnte wurden immer schnellere Vorgénge untersucht.
So spielen sich die Gitterschwingungen typischerweise im Bereich von einigen Piko-
sekunden ab. Die Elektron-Phonon-Kopplung lduft sogar im Bereich von Hunderten
von Femtosekunden ab. Um diese untersuchen zu kénnen, benétigt man einen sehr
kurzen Anregungspuls um die koharente Bewegung zu starten und einen Abfrage-
prozess mit einer sehr kurzen Detektionszeit. Dies wird mit Hilfe einer strobosko-
partigen Technik realisiert. Dabei wird mit einem ultrakurzen Lichtpuls, dem soge-
nannten Anregepuls, die Dynamik in dem System gestartet. Mit dem zweiten Puls,
dem Abfragepuls, der mit einer zeitlichen Verzégerung die Probe erreicht, werden
die Anderungen der optischen Eigenschaften des Festkorpers, wie Reflektion oder
Transmission, bei dieser zeitlichen Verzogerung untersucht. Durch die Variation der
zeitlichen Verzogerung zwischen dem Anrege- und Abfragepuls kann die Dynamik

in der Probe zeitabhéngig aufgelost werden.

3.1 Optischer Pump-Probe-Aufbau

Als Lichtquelle dient fiir die Messungen das Coherent Maitai/Spitfire-Lasersystem.
In Abbildung 3.1 ist schematisch der Aufbau des Pump-Probe-Aufbaus gezeigt. Der
MAITAI-Oszillator (1) emittiert Laserpulse mit einer mittleren Wellenldnge von
800 nm der gemittelten Laserleistung P = 1,5 W bei einer Wiederholfrequenz von
f =80+ 1 MHz. Einer dieser Laserpulse wird dann im SPITFIRE-Lasersystem (2)
auf eine mittlere Ausgangsleistung von P = 1,6 W (bei 800nm) und einer Wie-
derholrate von f = 5kHz verstirkt [32]. Diese Laserpulse mit der Lénge von 100 fs
werden an einem Strahlteiler (3, BS fiir das englische “beam splitter”) in den Anrege-
(pump) und Abfrage-(probe)Strahl aufgeteilt, die unterschiedliche Wege zuriicklegen.
Diese werden im Folgenden beschrieben.

Der Anregestrahl durchlauft nacheinander zuerst einen Gitterkompressor, den

Puls-Oktett-Erzeuger und fillt anschliefend hinter der verstellbaren Verzogerungs-
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3 Aufbau der Versuche und Auswertung der Messergebnisse

strecke (7, stage) und einem Teleskop auf die Probe. Mit Hilfe des Teleskops kann
dabei die Grofle des Anregespots auf der Probe variiert werden. Bei den Messungen
fiir diese Arbeit wurde diese auf einen Durchmesser von etwa 300 pm eingestellt.
Der Abfragestrahl durchlauft eine Kompensationsstrecke, damit alle zuséatzlich
zurlickgelegten Strecken des Anregestrahls im Gitterkompressor und Puls-Oktett-
Erzeuger kompensiert werden. Kurz vor der Probe wird das Weifllicht mit Hilfe eines
Sapphir-Plattchens erzeugt. Das Weifllicht wird dann auf die Stelle der Anregung
fokussiert. Dabei betrug die Grofle des Abfragespots etwa einem fiinfundzwanzigstel
des Anregespots. Der an der Probe reflektierte Abfragestrahl wird danach in eine
Glasfaser eingekoppelt und in das Faserspektrometer Model von Avantes geleitet,
wo die Intensitit wellenldingenabhéngig bestimmt wird. Durch die Verschiebestrecke
kann dabei der Laufweg des Anregepulses maximal um etwa 2 m verlangert werden.
Dies entspricht einer zeitlichern Verzogerung zwischen dem Anrege- und Abfrage-
pulsen von bis zu knapp 8 ns. Dadurch wird es moglich, Phononen mit einer kleinen
Démpfung und somit ldngeren ”"Lebenszeit” zu untersuchen. Im Folgenden werden

die einzelnen Elemente genauer beschrieben.

3.1.1 Der Gitterkompressor

Die Lange der von dem Verstirker emittierte Laserpulse lag bei etwa 100 fs, was fiir
die weitere Verwendung bei der Erzeugung des Laserpuls-Oktetts unvorteilhaft war.
Um die Pulse zuverlangern wurde ein Gitterkompressor benutzt, dessen Aufbau in
Abbildung 3.2 gezeigt ist [33]. Das Aufweiten bzw. die Kompression ist in der Abbil-
dung schematisch dargestellt. Das erstes Gitter fachert das Licht frequenzabhéngig
auf. Ein zweites Gitter wird so aufgestellt, dass es das Licht parallelisiert, dabei
aber ebenfalls eine Aufweitung bzw. Kompression bewirkt. Ein Spiegel reflektiert
das Laserlicht so, dass der Strahl die Gitter erneut passiert und dabei weiter auf-
geweitet bzw. komprimiert wird. Fur die Experimente in dieser Arbeit wurden die
Pulse verldngert, zudem erhalt man mit parallel zueinander stehenden Gittern eine

positive Dispersion (das blaue Licht ist schneller).

3.1.2 Autokorrelator

Fir die Vermessung der zeitlichen Lange der Pulse wurde ein Aufbau verwendet,
der in Abbildung 3.3 dargestellt ist. Der Laserstrahl wird tiber Spiegel auf einen
Strahlteiler geleitet. Dahinter wird ein Teil iiber eine einstellbare Verzogerungsstre-
cke und der andere iiber einen festen Strahlweg geschickt. Mit einer Linse erfolgt

dann eine Fokussierung der beiden Strahlteile auf einen BBO-Kristall, in dem eine
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Abbildung 3.1: Als Lichtquelle dient das Ti:Saphir Lasersystem SPITFIRE, wobei
die kurzen Laserpulse von dem Oszillator Maitai (1) erzeugt und
die Pulsenergie von dem Verstérker Spitfire (2) verstarkt wird. Die
durchschnittliche Ausgangsleistung betragt knapp 1,6 W. Nach dem
Strahlteiler (3) durchlauft der Pumpstrahl zuerst den Gitterkom-
pressor (5) und danach den 8-Puls-Generator (6). Anschlieend wird
er Uber die Verzogerungsstrecke (7), wo der Delay zu dem Abfrage-
Strahl eingestellt werden kann, zu dem Teleskop (9) geleitet, wo sei-
ne Grole auf der Probe eingestellt werden kann. Der Abfrage-Strahl
wird unmittlebar vor der Probe zu WeiBllicht umgewandelt (8), wo
gleichzeitig auch seine Grofle auf der Probe eingestellt werden kann.
Der an der Probe reflektierte Probestrahl wird dann iiber eine Glas-
faser in das Spektrometer (10) eingespeist. Die augenommenen Da-
ten werden anschlieend zum Verarbeiten an den PC weitergeleitet.

Frequenzverdopplung (SHG!) des 800nm Laserlichts zu 400 nm Laserlicht erfolgt.
Eine schnelle Photodiode zeichnet die Intensitat des konvertierten Lichts auf. Je nach
Uberlapp ist die Intensitit hoher oder geringer, die maximale Intensitit wird nur
bei zeitlichem und rdaumlichem Uberlapp der beiden Strahlen in dem BBO-Kristall
beobachtet. Das Auftreffen der beiden Strahlen kann durch die Verzogerungsstrecke
eingestellt werden und bei Kenntnis der Wegdifferenz und der Lichtgeschwindigkeit

kann somit die Pulslange bestimmt werden.

'das englische Akronym fiir second harmonic generation
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Gitter 2

Gitter 1

Spiegel

Abbildung 3.2: In dem Gitterkompressor (links) wird der Puls an dem ersten Git-
ter wellenlingenabhéngig aufgefachert auf das zweite Gitter reflek-
tiert, an dem die Lichtstrahlen unterschiedlicher Wellenléngen wie-
der parallelisiert werden und auf einen Spiegel mit hoher Reflekti-
vitdt geschickt werden. Nach der Reflektion von dem Spiegel laufen
die Strahlen wieder zurtick tiber die beiden Gitter, wobei sie dann
wieder zusammengefithrt werden. Durch eine sehr kleine Verkippung
des Spiegels wird der Strahl dabei an dem Einkoppelspiegel vor dem
Gitterkompressor vorbei geleitet.

3.1.3 Aufbau des Puls-Oktett-Erzeugers

In Abbildung 3.4 ist schematisch der Aufbau des Puls-Oktett-Erzeugers gezeigt. Die-
ser erzeugt aus einem einfallenden s-polarisierten 2 Laserpuls einen Puls einen Puls-
zug aus bis zu 8 einzelnen Pulsen. Dabei sollen sowohl die Intensitdt der einzelnen
Pulse als auch die Abstdnde zwischen den einzelnen Pulsen identisch und einstellbar
sein. Um das zu erreichen, muss der Ausgangspuls mehrfach aufgeteilt und wieder
zusammengefithrt werden. Dies geschieht, in dem der Laserstrahl nacheinander drei
Interferometer durchléauft. Mit der Hilfe eines 50:50 Strahlteilers (Thorlabs BS017,
nichtpolarisierend) werden zwei Laserstrahlen erzeugt und tiber zwei getrennte op-
tische Wege gelenkt. Dabei wird ein Weg konstant gehalten, warend der andere
Weg mit Hilfe einer verstellbaren Plattform verdnderbar ist. Damit kénnen die bei-
den Strahlen mit einem zeitlichen Versatz mit Hilfe der Spiegeln auf dem néchsten
Strahlteiler wieder zusammengefithrt werden. Nach dem Durchlaufen des zweiten

Strahlteilers wird wieder der einer der Pulse aufgeteilt und durlauft zwei sich in der

2Bei dem Aufbau wurden die E-03 Spiegel von Thorlabs verwendet, die minimal bessere Reflek-
tivitdt fiir das s-polarisiertes Laserlicht haben
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Abbildung 3.3: In dem Autokorrelator wird der Laserstrahl (800 nm) in dem Strahl-
teiler (1) aufgeteilt und auf zwei unterschiedliche optische Wege ge-
schickt. Die Lange des einen Weges wird dabei festgehalten, wah-
rend die andere mit Hilfe einer beweglichen Plattform (2) in der
Lange variierbar ist. Die beiden Teilstrahlen werden dann in einem
BBO-Kristall (3) zusammengefiihrt. Durch die nichtlinearen Prozes-
se in dem Kristall kommt es zur Emission des 400 nm-Laserlichts,
was der verdoppelten Frequenz des eingestrahlten Laserlichts von
800 nm entspricht. Mit Hilfe einer Blende (4) werden die Laserstrah-
len der Wellenldnge 800 nm abgeschnitten. Hinter der Blende wird
das Laserlicht der Wellelange 400 nm mit Hilfe einer schnellen Diode
(5) detektiert.

Lange unterscheidene optische Wege. Zusétzlich lauft aber in diesem Fall noch jeweils
ein zweiter Puls hinterher. Die beiden Pulspaare durchlaufen nach dem Absolvieren
der unterschiedlichen optischen Wege den dritten Strahlteiler, wobei dahinter dann
zwei Puls-Quartette auf die néchsten beiden optischen Wege geschickt werden. Um
aus den beiden Puls-Quartette ein Oktett zu machen, werden diese auf dem letz-
ten Strahlteiler (Thorlabs BS202, polarisierend) zusammengefiihrt. Die Besonderheit
des Strahlteilers ist, dass dieser die p-polarisierten Anteile des Lichts durchldsst und
den s-polarisierten Anteil reflektiert. Die Polarisation der beiden Puls- Quartette
wird so eingestellt, dass diese als ein Puls-Oktett herauskommen: Dabei ist mit der
verstellbaren Plattform in der letzten optischen Bahn eingestellt worden, dass die
Pulse abwechselnd p- und s-polarisiert den letzten Strahlteiler verlassen, wobei in
einem der beiden Wege ein A/2 Plittchen die Polarisation dieses Quartetts von s zu

p-Polarisation gedreht hat.
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Abbildung 3.4: Der Eingangsstrahl durchlauft hintereinander drei Interferometer,
die aus einem Strahlteiler (BS), einem festen und einer durch den
Einbau einer Verzogerungsstrecke variierbaren optischen Bahn be-
stehen. Nach dem Durchlaufen von jedem Interferometer verdoppelt
sich die Anzahl der hintereinder laufenden Laserpulse. Nach dem
Durchlaufen des dritten Interferometers laufen die Strahlen in einem
polarisierenden Strahlteiler(PBS) zusammen. Da sie vorher parallel
bzw. senkrecht polarisiert werden, werden diese in dem PBS trans-
mittiert bzw. reflektiert. Dadurch kommen die Laserpulse hinter PBS
als ein Puls-Oktett raus, wobei die Polarisation der Pulse alterniert.

3.1.4 Kreuzkorrelation

Um sowohl die Pulsbreite als auch die Abstédnde in dem Puls-Oktett zu messen,
wurde die Kreuzkorrelation benutzt. Dies erfolgt ahnlich der Autokorrelation. Der
Unterschied hier besteht nur darin, dass die 8 Pulse nacheinander mit dem unver-
breiterten Abfragepuls im BBO tberlagert wurden. In der Abbildung 3.5 ist die
augenommene Kreuzkorrelation des Puls-Oktetts zusammen mit einem GauB-Fit
dargestellt. Da in diesem Fall die Pulslangen der einzelnen Oktett-Pulse in etwa zwei
Groflenordnungen iiber dem von dem Abfragepuls liegen, enspricht die gemessene
Pulsbreite der Kreuzkorrelation oxx den tatsichlichen Breiten der Oktett-Pulse
o pus- Die gemessene Breite der Pulse im Okttet betrigt opyse = 3,1 £ 0,2 ps (das
entspricht FWHM von 7,440, 4 ps). Der mittlere Abstand zwischen den Pulsen in
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Abbildung 3.5: Die gemessene Kreuzkorrelation des Anregungszuges normiert auf
sein Maximum. Mit rot ist der Gauf}fit der acht Pulse eingezeichnet.

dem Oktett betragt 15,2 £+ 0,2 ps.

3.2 Auswertung einer Pump-Probe-Messung

Fiir die Demonstration der Auswertung wurde eine LSMO/STO Probe ausgewéhlt.
Diese Probe besteht aus einem 500 pm-dicken STO-Substrat, auf dem eine 15nm
Schicht LSMO aufgewachsen wurde. Die Anregungsfluenz betrug in diesem Beispiel
30mJ/cm?2. Mit dem Aufbau, der in Abbildung 3.1 gezeigt wurde, wird die Ande-
rung der Reflektivitdt der untersuchten Probe gemessen. Wird die Reflektivitat vor
dem Anregen mit dem Pump-Puls gemessen, so spricht man von dem ungepumpten
Zustand der Probe Ry, wiahrend man nach der Anregung man vom gepumpten Zu-
stand R spricht. Die beiden Reflektivitdten werden kurz hintereinander gemessen,
wobei ein schnell rotierendes chopper-Rad den Strahl fiir einige Zeit blockt und kurz
darauf wieder durchlasst. Dadurch kann das Signal-zu-Rauschenverhaltnis verbes-
sert werden, da die Schawankung der Laserintensitat herausgemittelt wird. In der
Abbildung 3.6 sind die beiden gemessenen Reflektivitdten dargestellt. Wéahrend die
Refliktivitit der ungepumpten Probe iiber die Zeit relativ konstant bleibt?®, verin-

dert sich der Sachverhalt bei der gepumpten Probe gravierend.

3Die kleinen Verdnderungen sind durch das sehr geringe Wandern des Pump-Strahls auf der Probe
zu erkléaren.
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Abbildung 3.6: Links: Die gemessene normierte Reflektivitit des Abfragepulses mit
(blau) und ohne (griin) Anregepuls vorher. Rechts: Die ausgerech-
nete Reflektevitatsanderung iiber die Zeit.

Wahrend der ersten knapp 120 bis 130 ps kommt es zu einem steilen Anstieg in
der Reflektivitdt. Das ist genau die Zeit, wo die 8 Laserpulse des Anregungszuges
die LSMO-Schicht nach und nach erreichen. Der stufenweise Anstieg auf der steilen
Flanke ist zu erkennen. Fiir die weitere Auswertung ist jedoch die Reflektivitatsan-
derung berechnet nach Gleichung 3.1 von Interesse. Diese ist in der Abbildung 3.6
rechts dargestellt.

R — Ry

AR/Ry = = (3.1)

AR/Ry zeigt dabei einen exponentiellen Abfall. Man erkennt aber bereits jetzt,
dass auf der Kurve kein statistisches Rauschen, sondern auch eine weitere periodische
Modulation sitzt. Um an diese Oszillationen ranzukommen, ist eine kleine Rechnung
notwendig. Fiir die Intensitit des von der ungepumpten Probe reflektierten Probe-

Lichts gilt die Beziehung:
L, = |ro]*- EZ, . (3.2)

Dabei sind I, die Intensitit des reflektierten Abfragepulses von der unageregten
Probe und FEj;, ist das auf die Probe einfallende Licht. rq ist der komplexe Reflek-
tionsfaktor der Probe. Wird die Probe nach der Anregung von dem Abfragepuls

bestrahlt, so kommen weitere Faktoren, die zur Reflektion beitragen, hinzu:
L, = |ro+ Are + Arp|* - EZ, (3.3)

Dabei ist Ar, der Reflektionsfaktor, der durch die Warme der Probe und durch die

hohere Energie der Elektronen dazu kommt. Ary, ist der durch die in diesem Fall
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im STO propagierenden Schallwellen erhaltene Faktor. Durch die Kombination der
Gleichungen 3.2 und 3.3 mit der Gleichung 3.1 folgt:

L, =1, |ro+Are+ Ary P EZ — o - E,

p
s=71, P2, (3'4)

Fir Ar, > Ary, folgt:
o 70 + Are| + 2 - [ro + Are||Arpn| cos(wpnT) — |rol? : (3.5)

|70/?

wobei wy,7 die Phasenverschiebung zwischen dem von der Probe und von den Pho-
nonen reflektierten Anteilen ist. Jetzt kann man die Formel 3.5 in einen Teil der
hohen Frequenz Sy (z. B. mit der Reflektion an den schnellen Schallwellen) und

einen langsameren Teil Sy, (z.B. die Warmediffusion durch Elektronen) zerlegen:

ro + Are|  |Arpp| cos(wpnT)

|7”0| |7“0|

Sy =2 (3.6)

_ |10 + Are|? — |ro|?

|70?

Durch die Division des Sg-Terms durch die Wurzel aus der Summe S;, + 1 kommt

man auf den Term:

Se o | ATpp| cos(wpnT)

\/SL—|-1_ |7’0‘

Dieser Term enthélt keine elektronischen Anteil mehr, womit nur die gesuchten
Ostzillation als Rest bleiben. In der Abbildung 3.7 ist das Signal nach Ausfiithren des

gerade beschriebenen Verfahrens dargestellt. Die Periodendauer dieser Oszillation

(3.8)

wurde mit 15,2 ps bestimmt, was dem Abstand zwischen den Laserpulsen in dem
Anregungszug entspricht. Damit wurde in dem STO-Substrat eine Schallwelle mit

exakt der gewiinschten Frequenz (bzw. Wellenvektor) erzeugt.

Die in der Abbildung 3.7 gezeigte Oszillationen weisen eine leichte Abschwéchung
mit der Zeit auf. Die Abklingzeit kann nicht direkt abgelesen werden, aber man kann
an diese auf kleinen Umweg kommen. Uber die Oszillationen wird ein 250 ps breites
Fenster gelegt. Die Daten, die sich in dem Fenster befinden, werden nun in in den
Frequenzraum Fourier transformiert (die anderen Daten werden 0 gesetzt). Danach
wird das Fenster um ein fiinftel der Fensterbreite nach rechts verschoben, und die

sich nun darin befindlichen Daten werden wiederrum Fourier transformiert. In der
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Abbildung 3.7: Die gemessenen Ostzillationen in dem STO-Substrat, nach der Anre-
gung mit einem Zug aus 8 Laserpulsen. Die Periodendauer betragt
15,2 ps

Abbildung 3.8 sind unter anderem die ersten drei Ausschnitte der Messung darge-
stellt (die Ausschnitte sind mit den Zahlen 1 bis 3 nummeriert). Die dazugehorigen
Fourier-Transformationen sind in der Abbildung 3.9 zu sehen. Bereits im dritten
Fenster erkennt man, wie bei der Frequenz von 0,066 THz (was der Periodendauer
T = 15,2 ps entspricht) langsam ein Peak ansteigt. Féhrt man nun mit dem Fens-
ter auf das Maximum der Oszillation (hier ist es das Fenster Nummer 8), so erhalt
man bei der Frequenz der Phononen den hochsten Peak. Schiebt man das Fenster
sukzessive weiter nach rechts, so reduziert sich die Phonenfrequenz langsam, bis sie
komplett verschwindet (Das Ergebnis der Fourier-Transformation in den Fenstern
13, 20 und 40 in der Abbildung 3.9).

Der ausgerechneten Flidche unter dem Peak bei 0,066 THz wird nun die Zeit,
wo die Mitte des Fensters liegt, zugeordnet. Die Abbildung 3.10 zeigt integrierte
Fléache als Funktion der Zeit. Die Messreihe zeigt einen exponentiellen Abfall, was
auch durch den exponentiellen Fit nochmal verdeutlicht wird. Die Abklingzeit 7 der
Phononen betrégt bei einer Anregung mit ~30 mJ/cm? 7 = 934, 7 ps. Dies entspricht

einer Abklingrate der Phononen von 1,07 GHz bei Raumtemperatur.
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Abbildung 3.8: Das oszillierende Signal wird stiickweise Fourier transformiert. Die
gesamte Kurve wird sukzessive mit einem 250 ps langen Fenster abge-
tastet, wobei zwischen den Fenstern ein Uberlapp von 80% besteht.
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Abbildung 3.9: Das oszillierende Signal wird stiickweise (oben) Fourier transfor-
miert. Hier sind nun die ensprechenden Fourier-Transformationen
dargestellt. Nach dem Erreichen des Anregungszuges kann man das
Signal als Maximum in der Frequenzdoméne erkennen.
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Abbildung 3.10: Die integrierten Flachen unter dem Peak bei 0,066 THz sind als
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Funktion der Zeit aufgetragen (blaue Diamante). Die Reihe zeigt
einen exponentiellen Abfall. Der exponentielle Fit (rot) gib fiir diese
Messung einen Wert fiir die Abklingzeit 7 = 934, 7 ps



4 Ergebnisse und Disskusion

Im Folgendem werden die Ergebnisse der Messungen an verschiedenen Proben préa-
sentiert, die mit dem neuen Puls-Oktett-Erzeuger gemessen wurden. Hiermit wurde
der Pulszug aus 8 Laserpulsen mit einem Abstand von 15,2 ps erzeugt (siehe Kapitel
3.1.4), der zur Anregung der Probe verwendet wurde. Die Energiedichte (Fluenz)
des Anregungszugs wurde im Bereich von 5mJ/cm? bis 50 mJ/cm? variiert. Dabei
liefern die Messungen mit der integralen Fluenz von 5mJ/cm? noch auswertbares
Signal mit einem guten Signal-Rauschen-Verhéltnis, wohingegen die Energiedich-
ten von tiber 50 mJ/cm? zu der kontinuierlichen Zerstérung des Transducers fiihrte.
Durch die gute Anpassung der Schallimpedanzen der Transducer SRO bzw LSMO
und des Substrats STO bzw DSO werden die Reflektionen an der Grenzfléche stark
reduziert und ein grofler Teil der Schallwellenamplitude wird in das Substrat ein-
gekoppelt [26, 34]. Das fithrt zur Erzeugung eines bipolaren Wellenzugs in dem
jeweiligen Substrat. Die Streuung des Lichts an diesem Wellenzug wird breitbandig
mit Weillicht und zeitaufgelost aufgezeichnet (siehe Erklarung in Abschnitt??). Die
Dynamik im Substrat kann mit dem Model der linearen schwingenden Kette (LCM!)
simuliert werden. Das Model berticksichtigt auch die Anhormanizitat der Potentiale
zwischen den Atomen, wobei diese vor allem bei hohen Anregungsfluenzen eine im-
mer wichtigere Rolle spielen[26, 34].Bei einer Anregung der metallischen Filme mit
einem Laserpulszug in dem die Pulse einen Abstand von AT haben, wird eine im

Substrat propagierende Welle mit der fundamentalen Frequenz v = 1/AT erzeugt.

4.1 Verhaltnis von Pump/Probe-Spot

Wihrend der Messungen und deren Auswertung hat sich herausgestellt, dass der
Einfluss des Verhéltnisses von Pumpstrahldurchmesser zu Probstrahldurchmesser
einen grofien Einfluss auf die erlatenen Ergebnisse hat. Deshalb wurde dies zusatz-
lich untersucht. Die Abbildung 4.1 sind schematisch zwei Félle dargestellt: Auf der
linken Seite ist die Spotfliche des Pumpstrahls etwa neunmal so grof3 wie die des

Probestrahls. Dies hat zur Folge, dass der Probespot nur den Bereich abtastet, wo die

'Das Akronym fiir das englische linear — chain — model
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Abbildung 4.1: Links: Das Verhaltnis zwischen den Pump- Probespots ist schema-
tisch dargstellt. Sind die Grolen der Spots richtig gewdhlt (a) so
probt man eine gleichméflig angeregte Flache. Im Vergleich dazu ist
die zu grofle Probe-Fliache dafiir verantwortlich, dass die gemesse-
ne Abklingraten nicht genau sind (b). Rechts: Die Abklingrate der
Oszillationen ist iiber das Flachenverhaltinis der Pump- und Probe-
spots dargestellt. Erst ab einem Verhéltnis von iiber 15 verdndert
sich die Abklingrate nicht mehr so stark, da ab dort die geprobte
Fléache homogen angeregt ist.

hochste Intensitiat des Pumpstrahls den Transducer anregt. Die mittlere Intensitét
des detektierten Probestrahls ist somit sehr homogen und es werden keine Intensi-
tatsunterschiede herausgemittelt.Das Gegenteil passiert wenn man den Pumpstrahl
zu klein wahlt, wobei die Fluenz konstant gehalten wird. Die von Probestrahl detek-
tierte Flache ist nicht mehr gleichméaflig angeregt und somit ist die detektierte In-
tensitiat des Probestrahls eine Mittelung tiber verschiedene Anregefluenzen, was die
Auswertung verfilscht. Dies fiihrt dazu, dass mehr Licht destruktiv interferiert und
somit die Abklingrate anscheinend nach oben geht. Ist das Verhéltnis der Pumpfla-
che zu Probeflache grofer als 20, so ist dieser Effekt bereits nicht mehr so gravierend
wie in Abbildung 4.1 in dem rechten Bild gezeigt ist. Fiir die weiteren Messungen

wurde stets drauf geachtet, dass das Verhéltnis der Spotflichen groler als 40 ist.

4.2 Auswertung der Messergebnisse LSMO37-Probe

Die Messungen wurden an einer 37 nm-dicken Lag 7S5rg 3MnO3 Schicht durchgefiihrt.
Im weiteren Verlauf wird diese Probe mit Abkiirzung LSMO37 bezeichnet. Diese
Schicht wurde mit der Laserverdampfungsmethode(Pulsed Laser Deposition, PLD)
auf ein (100)-STO-Einkristall-Substrat aufgewachsen (CrysTec, Berlin, Fehlschnitt-
winkel 0,1° [35]) und die Anregungfluenzen betrugen zwischen 5mJ/cm? und

50mJ/cm?. Bei der Anregung handelt es sich um die aufintegrierte Fluenz, das be-
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deutet, sie verteilt sich auf die 8 Anregungspulse. Somit betrigt die Fluenz der
Einzelpulse gerade ein Achtel der Anregungsfluenz. Die Pulsbreite der Laserpulse
in dem Anregungszug betragt 7,5 ps mit einem Abstand zwischen den Pulsen von
15,2 ps wie schon im Abschnitt 3.1.4 in Abbildung 3.5 gezeigt. Die Messung der
Laserleistung erfolgte zwischen dem Teleskop und der letzten Sammellinse vor der
Probe mit einer kalibrierten Diode.

Die fluenzabhédngige Messungen mit einem einzelnen Anregungspuls haben ge-
zeigt, dass es in dem Substrat die Fronten der Schallwelle fiir die hoheren Fluenzen
aufgrund der ausgepragten Anharmonizitat in STO auseinander laufen, was zu einer
Schwebung fithrt, die auf dem Messsignal liegt. Dies kann man vorstellen, in dem der
vordere Teil der Welle eine Kompression verursacht und somit die Schallgeschwin-
digkeit erh6ht wird. Der hintere tensile Teil der Welle wird im Gegensatz dazu etwas
langsamer, da in dem gedehnten Bereich die Schallgeschwindigkeit reduziert ist. Zu-
satzlich fithrt das Aufsteilen der Schallwellenflanken aufgrund der Anharmonizitét
zu einer Vergroferung der Wellenldnge (oder Verkleinerung des Wellenvektors). In
Einzelpulsexperimenten wird die gesamte Energie in einem Puls iibertragen, wobei
die Anharmonizitat des Materials deutlich zum Tragen kommt. Dadurch kommt es
zur frequenzunabhéngigen kontinuierlichen Phasenverschiebung und somit zu der

schon vorher erwahnten Schwebung, die in dem Messsignal enthalten ist.

4.2.1 Auswertung der zeitaufgelosten breitbandigen
Brillouin-Streuung

In der Abbildung 4.2 sind die gemessenen fluenzabhingigen Reflektivitatsinderun-

gen der Probe LSMO37 bei der Wellenldnge A = 560 nm dargestellt. Es ist deutlich

zu erkennen, dass die Reflektivitdtsanderung proportional zu Anregungsfluenz ist.

Nach dem Subtrahieren des tieffrequenten elektronischen und langsam variieren-

den thermischen Untergrunds erhélt man die wellenléngenabhingige hochfrequente
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Abbildung 4.3: Das Messergebnis der LSMO/STO-Probe bei Raumtemperatur
nach dem Anregen mit dem Laserpulszug mit der Fluenz von ~
30mJ/cm?. Links: Die breitbandige zeitaufgeloste Brillouin Streuung
nach dem Abziehen des tieffrequenten elektronischen Untergrunds.
Rechts: Die bereinigten AR/Ry-Oszillationen fiir unterschiedliche
Probe-Wellenlangen.

Reflektivititsianderung, die charakteristisch fiir eine BZBS-Messung ? nach der An-
regung mit einem Laserpulszug der Fluenz 31 mJ/cm? ist. In der Abbildung 4.3
sind links die Oszillationen der Reflektivitatsanderung fiir die Probe-Wellenléngen
zwischen 520 nm bis 630 nm in dem Zeitbereich weit nach der elektronischen Ant-
wort und bis zu 1ns deutlich erkennbar. Fiir die unterschiedlichen Wellenldngen
des Probe-Lichts haben die Oszillationen der Reflektivitdtsinderung unterschiedli-
che Amplitude, was dafiir spricht, dass nur Gitterschwingungen eines bestimmten

Wellenvektors k& hauptsiachlich angeregt werden. Der Wellenvektor lasst sich gemaf

h— 47%(» cos(B) = 27“ SO — sin® (B (4.1)

berechnen. Dabei ist n(A) der wellenldngenabhéngige Brechungsindex von STO [36]
und A die Wellenlange des Probe-Lichts. 6., ist der Einfallswinkel des Probe-Lichts
auf die untersuchte Probe relativ zum Lot der Einfallsebene. Nach der Konvertie-
rung der Wellangen des Probe-Lichts zu Wellenvektoren der Streuphononen kann
man bestimmen, bei welchem Wellenvektor die Streuamplitude am groiten ist. In
Abbildung 4.4 kann man erkennen, wie die Amplitude der unterschiedlichen Phonon-
Wellenvektoren mit der Zeit abféllt. Die grofite gemessene Amplitude wird bei dem
Wellenvektor von etwa 52 um ™! und der spektralen Breite o = 10, 7 um ™! beobach-
tet. Dies entspricht einer Wellenldnge des Probe-Lichts von 560 nm. In Abbildung

4.4 wird in dem rechten Bild die entsprechende Simulation des Experiments gezeigt,

2Akronym fiir die breitbandige zeitaufgléste Brillouin-Streuung
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Abbildung 4.4: Links: Die gemessenen Amplituden fiir die Phononen mit den Wel-
lenvektoren im Bereich von 38 bis 63 um ™' in Abhéngigkeit von der
Zeit. Die BZBS-Messung wurde nach einer Anregung mit dem La-
serpulszug mit der Fluenz von 31 mJ/cm? durchgefiithrt. Rechts: Die
Simulation der Messung mit Hilfe des LCM unter Annahme einer
Anregung von 31 mJ/cm?. Der Pulsabstand bzw. die Pulsbreite wur-
den auf 15,2 ps bzw. 7,5 ps gesetzt.

wobei wieder das Modell der linearen Kette verwendet wurde. Die Messung und die

Simulation stimmen gut iiberein.

4.2.2 Fluenzabhangige Messungen

Am Anfang dieses Kapitels wurde schon gezeigt, dass die Reflektivitatsanderung
proportional zu der Anregungsfluenz des Laserpulszuges ist (siehe Abbildung 4.2).
Bei hohen Anregungsfluenzen iiber 30 mJ/cm? ist jedoch der besonders starker Ab-
fall der Reflektivitdtsinderung beobachtbar. Die wahrscheinliche Ursache dafiir ist
die Anharmonizitat, die wie schon oben erwahnt bei hohen Fluenzen nicht mehr
vernachlassigt werden kann. In der Abbildung 4.5 sind die bei Raumtemperatur
gemessenen Dampfungsraten in LSMO37 Probe als Funktion der Anregungsfluenz
dargestellt. Die Messdaten zeigen fiir die Fluenzen unter 12 mJ/cm? einen schwachen
linearen Anstieg der Dampfungrate mit der Fluenz. Fiir hohere Fluenzen steigt die
Déampfungsrate proportional zum Quadrat der Fluenz an. Der quadratische (blau)
Fits sind an die Experimentale Daten von LSMO37 Probe hinzugefiigt. Der Fit
passt gut zu den Messdaten und liefert den extrapolierten Wert fiir Damfungsrate
['(Fluenz — 0) = 0,824 GHz. Dieser Wert stimmt auch mit den durch die Simu-
lation gewonnenen Werten tiberein. Die Messergebnisse stimmen mit den simulier-

ten Werten nur fir sehr kleine Fluenzen und weichen bereits bei einer Fluenz von
20mJ/cm? deutlich ab.
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Abbildung 4.5: Die Abklingrate wurde
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Als Vergleichsprobe wurde ein STO-Substrat mit einer 15 nm dicken Strontiumruthe-
nat-Schicht (SRO15) als Transducer untersucht. Die fluenzabhéngigen Messungen
wurden sowohl bei der Raumtemperatur als auch an dem AFD Phaseniibergang
von STO bei T' = 105K durchgefithrt. Die Messungen erfolgten bei Fluenzen von
SmJ/cm? bis 20mJ/cm. In diesem Bereich liefern die Werte keinen eindeutigen
Trend fiir die Damfungsrate und liegen alle im Bereich der Dampfungsrate I' ~
1,2 GHz. Die fluenzabhangigen Messungen fiir die SRO15 Probe sind in Abbildung
4.5 den Messwerten der LSMO37 Probe hinzugefiigt.

4.2.3 Temperaturabhangige Messungen

In diesem Abschnitt werden nun die temperaturabhéngigen Messungen diskutiert.
Alle bisher gezeigten Messungen wurden bei Raumtemperatur durchgefiihrt, es iat
aber von interesse, wie sich zum Beispiel die Dampfungsrate als Funktion der Tem-
peratur verandert. Dartir wurden die Proben in einen closed-cycle Kryostaten ein-
gebaut und die BZBS-Messungen wurden fiir die Temperaturen zwischen 20 K und
300 K durchgefiithrt. Um die Vibrationen des closed-cycle Kryostaten zu reduzieren,
wird der Expander entkoppelt von der Probe und dem Lasertisch aufgebaut. Das
Vereisen der Probe wird durch ein Isolationsvakuum verhindert. Als Fenster werden
optische Saphirfenster verwendet, die eine hohe transparenz fiir den untersuchten
Wellenldngenbereich aufweisen. Die Messungen wurden im Fall der SRO-Schicht
mit der Anregungsfluenz von 20 mJ/cm? und im Fall der LSMO-Schicht 17 mJ/cm?
bis 19 mJ/cm2durchgefiihrt. Fiir die Diskussion der Daten wurde angenommen, dass
die Laseranregung eine relative Volumenédnderung des Transducers hervorruft und
diese temperaturunabhéngig ist. Somit ist in erster Néherung die Amplitude der

Schallwelle ebenfalls temperaturunabhédngig und die Daten bei unterschiedlichen
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Abbildung 4.6: Die temperaturabhidngigen Messungen der Phononenddmfungsra-
ten in LSMO/STO-Probe. Die Anregungsfluenz betrug (17/8) bis
(19/8) mJ/cm? An dem Phaseniibergang kommt es zu einem An-
stieg der Abkligrate um Faktor 5.

Starttemperaturen konnen verglichen werden. Natiirlich wird dabei die temperatu-
rabhéangige Verdnderung der Metallizitat der LSMO/SRO Schichten vernachlassigt.

Sowohl die Anregung als auch die Abfrage der Probe fand von der Riickseite
statt. Damit wurde es verhindert, dass das Abfrage-Licht zweimal den Transducer
passiert und dabei absorbiert wird. Die Reflektion von der Riickseite der Probe

wurde geblockt, und somit das Untergrundrauschen nochmal deutlich gesenkt.

4.2.4 Temperaturabhangigkeit der Dampfungsrate

In der Abbildung 4.6 sind die Ergebnisse der temperaturabhéngigen Messungen an
der LSMO37-Probe in Form der Dampfungsrate der Phononen aufgetragen. Die erste
Messung erfolgte iiber den ganzen Temperaturbereich, um den AFD Phasentiber-
gang des STO Substrates zu lokalisieren (gezeigt als rote nicht ausgefiillte Kreise).
Die weiteren Messungen dienten dem detaillierten Bestimmen der Dampfungsrate
am Phaseniibergang bei 105K (cyan- und schwarze Sterne) sowie bei etwa 35K
(blaue unausgefiillte Kreise). Die Abklingrate liegt im Bereich von mehrerer GHz
und zeigt ein Maximum bei 105 K, genau der Phasentibergangstemperatur von STO.

Im Bereich oberhalb 105K steigt bzw. fallt die Dampfungsrate innerhalb weniger
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Abbildung 4.7: Die temperaturabhangigen Messungen der Phononendamfungsraten
in Proben LSMO37 und SRO15. Die Anregungsfluenz betrug 17-
19mJ/cm? und 20 mJ/cm?.

Kelvin um fast eine GroBenordnung ab. Unterhalb 105K fallt die Dampfungsrate
langsamer auf ungefihr die Hélfte des Maximums ab. Bei tieferen Temperaturen
kann man ein zweites, kleineres Maximum bei ungefahr 35K erkennen, bei dem
die Dampfungsrate nochmals leicht ansteigt. Dies kann unter Umstdnden an einem
zusitzlichen strukturellen Phaseniibergang von STO liegen, wo sich die orthorhom-

bische Symetrie der Einheitszelle in eine rhombohedrale verandert [10].

In der Abbildung 4.7 werden die temperaturabhéangigen Dampfungsraten in SRO15
und LSMO37 Proben miteinander verglichen. Fiir den Temperaturbereich iiber dem
Phaseniibergang sind die Dampfungsraten fiir beide Proben identisch. Etwas anders
verhélt es sich an dem Phaseniibergang. Die maximale Dampfungsrate I';,qz nsao
fiir LSMO37 Probe liegt bei der Temperatur von 106 K und betragt knapp 9 GHz,
wahrend der maximale Wert fiir SRO bei knapp 19 GHz liegt, und der Peak sich bei
etwa 103 K befindet. Fiir LSMO Probe ist schwer zu sagen, ob die hochste gemes-
sene Dampfungsrate wirklich den Maximum erreicht. Auf der Seite unterhalb des
Phasentibergangs kann man noch eine hohere Démpfungsrate erwarten, wenn die
Temperaturabtastung feiner eingestellt werden kann. Die Verschiebung in Tempera-
tur kann aber leicht durch die unterschiedliche Heiz und Kiihlraten erklart werden.
Unterhalt des Phasentibergangs zeigen beide Proben unterschiedlichen Verlauf. Die
Dampfungsraten in SRO sinken mit der Temperatur ohne einen zweiten Peak durch-

zulaufen.

40



4.2 Auswertung der Messergebnisse LSMO37-Probe

10

—&— Einzelpuls
— Multipuls

Damfungsrate [GHz]

0 50 100 150 200 250 300 350
Temperatur [K]

Abbildung 4.8: Die ausgewertete temperaturabhingige Dampfung in SrTiO3 gemes-
sen nach der Anregung mit einem Multipuls mit einer Gesamtflu-
enz von 17 bis 19 mJ/cm?(Rote Kreise). Die mit blauen Diamanten
dargestellte Messung wurde nach der Anregung mit einem einfa-
chen Laserpuls mit einer Fluenz von 20 mJ/cm? durchgefiihrt. Beide
Messung wurden an der Probe mit 37nm-dicken LSMO-Schicht als
Transducer durchgefiihrt.

Vergleich mit den Einzelpulsmessungen

In der Abbildung 4.8 werden die Messergebnisse der temperaturabhédngigen Damp-
fungsrate nach der Anregung mit einzelnen Laserpuls der Fluenz 14 mJ/cm? 3 und
mit einem Anregungszug aus 8 Laserpulsen der Gesamtfluenz von &~ 20 mJ/cm? mit-
einander verglichen. Die Daten wurden nach dem im Abschnitt 3.2 beschriebenen
Prinzip der Fenster-Fourier-Transformation ausgewertet. Bei Temperaturen ober-
halb des Phaseniibergangs ist die Dampfungsrate fiir die Einzelpulsanregung hoher
als die durch Pulszuganregung. Umgekehrt verhalt es sich bei den Temperaturen
unterhalb 105 K. Die Dampfungsraten am Phaseniibergang ist fiir beide Anregungs-
arten identisch und beide liegen bei knapp 10 GHz. Die Verschiebung des zweiten
Maximums zu hoheren Temperaturen bei der Einzelpulsanregung kann nicht an den
unterschiedlichen Anregungsmechanismen liegen, auch eine Hysterese aufgrund der
unterschiedlichen Heiz und/oder Kiihlraten und -zyklen kann schon zu der Verschie-

bung der Maxima um wenige Kelvin fiithren.

3gemessen von einer Kollegin aus der Arbeitsgruppe
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Vergleich mit den anderen Messungen

Die ersten Messungen der Dampfung von longitudinalen akustischen Phononen im
GHz-Bereich wurden vor kurzem von Nagakubo et al. [37] publiziert. Fir diese
Messungen wurde eine 17 nm-dicke Schicht Platin als Transducer auf STO(100) auf-
gebracht. Diese Messungen wurden mit 800 nm-Pumplicht, einer Anregefluenz von
16 nJ/ecm? und einer Wiederholrate von 80 MHz durchgefiihrt. Geprobt wurde mit
dem 400 nm-Licht senkrecht zu der Probenoberfliche. In dem Artikel wird die Damp-
fung mit der Einheit 1/cm angegeben. Um diese in die von uns benutzte Einheit
umzurechnen, multipliziert man diese mit der extrahierten temperaturabhéngigen
Schallgeschwindigkeit. Da der Dampfungsfaktor I'(q)xq?, skalieren wir den publi-
zierten Dampfungsfaktor mit (q/qr:)?=(52/80)2. Die sowohl publizierten als auch
von uns skallierten Daten von Nagakubo et al. werden in Abbildung 4.9 mit unseren
Messungen an LSMO37 und SRO15 vergliechen. Bei Temperaturen oberhalb des
Phasentibergangs sind die Dampfungsraten identisch. Unterhalb des Phasentiber-
gangs gibt es eine gute Ubereinstimmung zwischen unseren SRO15 (schwarz) und
skalierten Nagakubo Messdaten (blau). Der zweite Phaseniibergang wird jedoch nur
bei den Messungen an LSMO37 gemessen, obwohl in diesem Temperaturbereich von
Nagakubo et al. leider keine Messungen durchgefiihrt wurden. Somit féllt in diesem
Temperaturbereich der direkte Vergleich. Aufféllig in Abbildung 4.9 ist der Tem-
peraturversatz des Phaseniibergangs von knapp 10K zwischen unseren (schwarze
und rote Kreise) und skalierten Literaturwerten (blaue Diamante). Wie schon vor-
her erwédhnt kann es an unterschiedlichen Heiz und/oder Kiihlsystemen und/oder

unterschiedlichen Anregungsfluenzen und Wiederholraten der Laser.

4.2.5 Temperaturabhangigkeit der Schallgeschwindigkeit

Die Abhéngigkeit der Schallgeschwindigkeit entlang der (100)-Richtung in STO ist
in der Abbildung 4.11 dargestellt. Die Schallgeschwindigkeiten wurden mit Hilfe der
Formel 4.1 fiir alle Wellenldngen des Abfragelichts extrahiert. Die Schallgeschwin-
digkeit zeigt einen leichten Anstieg bei sinkender Temperatur im Bereich zwischen
300K bis auf 116 K. Beim weiteren Abkiihlen der Probe kommt es am AFD Pha-
seniibergang zu einem plotzlichen Einbruch der Schallgeschwindigkeit und das Mi-
nimum wird bei etwa 104 K (LSMO37) beziehungsweise bei 101 K (SRO15) erreicht.
Dies enspricht auch der Temperatur, bei der der Phaseniibergang in STO einsetzt.
Weiteres Abkiihlen der Probe fithrt wieder zur Erhohung der Schallgeschwindigkeit
und schlieBlich wird bei tiefen Temperaturen wieder annédherend der Ausgangswert

bei Raumtemperatur erreicht. Die Verringerung der Schallgeschwindigkeit geht mit
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Abbildung 4.9: Rote Sterne: Die temperaturabhéngige Dampfungsrate I' = 1/7
erzielte bei einer Anregungsfluenz von 16 mJ/cm? und untersucht
mit der Wellenléinge von 400 nm, was ¢ ~ 80pm™! entspricht [37].
Blaue Diamante: Die mit dem Faktor (q?/q?,,) skalierten Daten fiir
den Vergleich mit unseren Messung an LSMO37 und SRO15 aus der
Abbildung 4.7(unausgefiillte rote und ausgefiillte schwarze Kreise ).

einem Weichwerden der elastischen Eigenschaften von STO einher: v = \/% , WO-
bei C}; die elastische Konstante entlang der (100) Richtung ist und ¢ die Dichte
von STO. Es ist bekannt, dass der AFD Phaseniibergang von einer weichwerdenden
Phononmode beschrieben wird [38], somit ist die Verringerung der Schallgeschwin-
digkeit am Phaseniibergang keine Uberraschung. Zusitzlich kann eine Kopplung der
Schallwelle an Doménenwénde dazu fiihren, dass die Schallgeschwindigkeit weiter re-
duziert wird (“superelastic effect”, [39, 40]), was aber nicht Teil dieser Arbeit ist. Da
der Winkel 6, unter dem das Abfragestrahl auf die Probe fillt, auf 45° abgeschéatzt
wurde, ist es notwendig, den Einfluss dieser Abschitzung zu untersuchen. Die Abwei-
chungen fiir die Einfallwinkel werden auf +5° eingeschétzt, wobei er normal 45 Grad
betragen sollte. Die Abweichung in der Schallgeschwindigkeit belauft sich dann auf
40,07 nm/ps (Abbildung 4.10) und kann somit in den meisten Féllen vernachléssigt
werden. Auflerdem wird sich diese Probe bei den temperaturabhdngigen Messungen

um sehr viel geringere Winkel verdrehen, wenn das iiberhaupt geschieht.

Vergleich mit Einzelpulsmessungen

Im Falle der Probe LSMO37 wurden die schon oben diskutierten Messungen mit
dem Pulszug als Anregung durchgefiihrt, ausserdem stehen Messungen mit der Ein-
zelpulsanregung zur Verfligung. Beide Datensaetze erlauben es nun, den Einfluss

der Anregung auf die Temperaturabhiangigkeit der Schallgeschwindigkeit zu unter-
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Abbildung 4.11: Links:Die temperaturabhdngigen Messungen der Schallgeschwin-
digkeit in der LSMO37-Probe. Die Anregungsfluenz betrug
18,5mJ/cm?. Die Schallgeschwindigkeit hat ihren Minimum bei
104 K. Rechts: Die temperaturabhingige Schalgeschwindigkeit bei
Anregung mit 20mJ/cm? der SRO15-Probe. Das Minimum der
Schallgeschwindigkeit liegt hier bei etwa 100 K.

suchen. Die Schallgeschwindigkeiten wurden fiir Temperaturen im Bereich von 25K
bis Raumtemperatur durchgefiihrt. In Abbildung 4.12 sind die extrahierten Schallge-
schwindigkeiten gegentibergestellt. Beide Messungen zeigen den gleichen Verlauf als
Funktion der Temperatur und praktisch die gleiche relative Verringerung der Schall-
geschwindigkeit am Phasentibergang bei 105 K. Die Einzelpulsmessung liegt in dem
gesamten Temperaturbereich etwas unterhalb der Multipulsmessung. Die Abwei-
chung kann jedoch durch die leichte Abweichung in dem Anregungswinkel, wie in
Abschnitt 4.2.5 beschrieben, stammen. Die Messwerte unterscheiden sich tiber dem

ganzen Temperaturbereich nur um einen konstanten Faktor.
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Abbildung 4.12: Die Temperaturabhangigkeit der ausgewerteten Schallgeschwindig-
keit im SrTiO3 gemessen nach der Anregung mit Multi- und Einzel-
puls. Die Messungen wurden an der Probe mit einer 37 nm-dicken
Schicht Lag 7Srg.3MnOs3 als Transducer durchgefiihrt.

4.3 Schallpropogation in Dyprosiumscandat

Die dritte untersuchte Probe besteht aus einer ungefahr 35 nm dicken SRO Schicht
auf (110) DSO. In diesem Abschnitt werden zum ersten Mal zeitaufgelosten Mes-
sungen der akustischen Phononendynamik in DSO gezeigt. Wiederum wurde die
zeitaufgeloste breitbandige Brillouinstreuung zur Untersuchung verwendet. Da DSO
aufgrund von f — f Ubergingen bei 795nm eine Absorptionskante besitzt (Ab-
bildung 4.13) und wir die Probe trotzdem von der Riickseite detektieren wollten,
wurde der Pumpstrahl so umgeleitet, dass dieser die Probe von vorn angeregt hat.
Somit konnte der zweifache Durchgang des Probelichts durch das ansorbierende
SRO umgangen werden. Das orthorhombische Substrat hat in die (110)-Richtung
eine Gitterkonstante a"'% = (v/a2 +b2) = 2 - 3,957 A. Die nach Archimedesprinzip
gemessene Dichte betragt pa,.,=6,8 g/cm? und die elastischen Konstanten betragen
Cp1 = 302,4GPa, Cjy = 124,4GPa und Cyy = 103,9GPa * [41]. Damit kann man

mit der Beziehung

\/011 +C+2-Cy
V110 =

5 (4.2)

den zu erwartenen Wert fir die Schallgeschwindigkeit in die (110)-Richtung ausrech-

nen und erhélt v 7o) = 6,83 nm/ps.

4Die Elastizéititsmoduln wurden mit der resonanten Ultraschallspektroskopie (RSU, resonant
ultrasound spectorscopy) bestimmt
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Abbildung 4.13: Die Messung der s-polarisierten Transmission an der SRO/DSO
Probe bei Raumtemperatur. Fir die Simulation wurde eine 35 nm
dicke SRO Schicht aufgewachsen auf DSO angenommen. Die Simu-
lationsparameter wurden aus den Reflektionsmessungen gewonnen.

4.3.1 Fluenzabhdngige Messungen

Die Probe wird mit einem Einzelpuls mit Fluenzen zwischen 5mJ/cm? und 30 mJ/cm?
von der Vorderseite angeregt und mit dem Weifllicht auf der Riickseite abgefragt. Die
Abbildung 4.14 zeigt die extrahierten Amplituden der angeregten Wellenvektoren als
Funktion der Zeit. Das beobachtete Verhalten ist dem in STO sehr dhnlich. Zum
Beispiel beobachtet man bei der Anregung mit jmJ/cm? einen sehr breitbandigen
Phononen-Wellenvektor (linkes Bild in Abbildung 4.14). Die Oszillationen sind im
DSO-auch nach fast 4 ns immer noch messbar, was auf eine sehr schwache Dampfung
der Gitterschwingungen in dieser Probe hindeutet. Die extrahierte Dampfungsrate
fir die 5mJ/cm? Messung betriagt I' = 0,23 GHz, was eine Groflenordnung unter
dem Wert von STO liegt. Die Untersuchung der 30 mJ/cm?Messung (Abbildung
4.14, rechts) bringt etwas anderes Bild zum Vorschein: Es erfolgt weiterhin die An-
regung eines breitbandigen Wellenvektors im DSO-Substrat, zusatzlich beobachtet
man nun eine zeitlich periodische Ausléschung des Signals. Die Anharmonizitat des
Potentials zwischen den Ionen, sorgt dafiir, dass die Schallwelle auseinander lauft
(siehe Abschnitt 4.2). Dabei bewegen sich die Wellenfronten des erzeugten bipola-
ren Pulses nicht gleich schnell und dadurch entfernt sich die vordere Front von der
hinteren und sorgt fiir die VergroBerung der Wellenldnge (bzw. der Verkleinerung
des Wellenverktors) der Gitterschwingung. Dadurch haben die an der vorderen und
hinteren Teilen der Welle gestreuten Photonen eine unterschiedliche Phase. Wenn

diese dann eine Phasendifferenz von ¢ = 180° erreicht, so kommt es zur diestruktiven
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Abbildung 4.14: Links: Nach einer Anregung der SRO/DSO-Probe mit der Flu-
enz von 5mJ/cm? ist breitbandiger Wellenvektor detektiert wor-
den. Rechts: Die gleiche Probe nach einer Anregung mit Einzelpuls
der Fluenz von 30 mJ/cm?. Die Anharmonizitidt im DSO sorgt fiir
die Verschiebung des angeregten Wellenvektors. Die dazukommen-
de Schiebung in der Phase sorgt fiir periodische Ausloschung (be-
dingt durch die distruktive Interferenz) des extrahierten Signals.

Interferenz zwischen den beiden gestreuten Lichtanteilen. Da man dort keine Ande-
rung der Reflektivitat misst, erscheint es so, als wiirden die Gitterschwingungen “ver-
schwinden”. Doch sobald die Phasendifferenz wieder im Bereich von 180°<¢<360°
liegt, sind die Gitterschwingungen wieder detektierbar. Dieses Phénomen wurde wie
bereits erwédhnt auch in Strontiumtitanat beobachtet [34]. Die Abbildung 4.15. Trégt
man die extrahierten Schallgeschwindigkeiten fiir die unterschiedlichen Anregungs-
fluenzen. Es stellt sich heraus, dass bereits bei einer Anregungsfluenz von 10 mJ/cm?
das Spektrum der Schallgeschwindigkeit zwei deutlich getrennte Maxima aufweist.
Das rechte Maximum wandert bei Erhéhung der Fluenz in Richtung hoherer Schall-
geschwindigkeiten und scheint bei Fluenzen tiber 20 mJ/cm? zu séttigen. Dagegen
zeigen die Maxima auf der linken Seite eine lineare Reduzierung mit der steigender

Fluenz. Fiir diese ist im gemessenen Anregungsereich keine Séttigung erkennbar.
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Abbildung 4.15: Die normierte Amplitude der extrahierten Schallgeschwindigkeit
zeigt eine Aufspaltung in zwei Peaks fiir Anregungsfluenzen gro-
Ber 10mJ/cm? (links). In der rechten Abbildung sind die Maxima
der Schallgeschwindigkeit in Abhéngigkeit von der Fluenz darge-
stellt. Der obere Ast (rechter Peak) steigt mit der Fluenz an und
sattigt bei hohen Fluenzen. Der untere Ast (linker Peak) verringert
die Schallgeschwindigkeit linear mit steigender Fluenz.
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Abbildung 4.16:

4.3.2 Temperaturabhangige Messungen

Nachdem die Probe in den Kryostat eingebaut wurde, wurde wie schon im Fall
der LSMO/STO und SRO/STO Proben die Tempberaturabhéngigkeit der Schall-
geschwindigkeit in DSO untersucht. Dabei konnten die in der Abbildung 4.16 dar-
gestellten Daten extrahiert werden. Der Temperaturbereich wurde zwischen 18 K
und Raumtemperatur variiert. Bei einer Einzelpulsanregung mit einer Fluenz von
5mJ/cm? ergibt sich das in Abbildung 4.16 dargestellte Spektrum der Schallge-
schwindigkeit und ist fiir ausgewahlte Temperaturen gezeigt. Es ist eine leichte Ver-
schiebung des Spektrums zu hoheren Schallgeschwindigkeiten beim Abkiihlen der

Probe erkennbar. Noch deutlicher ist der Trend zu sehen, wenn man die Maxima
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der Spektren tiber der Temperatur darstellt (Abbildung 4.16, rechts). Der Anstieg
der Schallgeschwindigkeit betragt ungefahr 1%, unter Umsténden ist dieser Effekt
der Auswertung geschuldet, weil der Brechungsindex von DSO als temperaturun-
abhéngig angenommen wurde. Das Verhalten der Phononen im DSO ist sehr stark
von der Anregungsfluenz abhéangig. Bei schwachen Anregungen mit einem Einzel-
puls wird ein breitbandiger, aber langlebiger Wellenvektor angeregt. Durch die hohe
Anharmonizitét fithrt aber die Anregung mit hoheren Fluenzen zu einem Auseinan-
derlaufen der Schallwellen im DSO, was ein beating im gemessenen Signal verursacht.
Die Langlebigkeit der Oszillationen deutet auf eine sehr schwache Dampfung im DSO
hin.

49






5 Zusammenfassung und Ausblick

Im Verlaufe der Arbeit habe ich die ultraschnelle Dynamik in den Perovskit-Materialien
Strontiumtitanat (STO) und Dysprosiumscandat (DSO) mit Hilfe optischer Spektro-
skopie im Femtosekundenbereich untersucht. Die Hauptaufgabe war es, die Untersu-
chung der Dynamik kohéarenter Phononen in diesen Materialien mit Hilfe der breit-
bandigen zeitaufgelosten Brillouinstreuung, welche nach dem Prinzip der Anrege-
Abfrage-Methode funktioniert. Die kohérenten Phononen wurden durch das ul-
traschnelle Aufheizen und die darauffolgende schnelle Warmeausdehnung von diin-
nen Metallschichten nach einer optischen Anregung mit einem ultrakurzen Laserpuls
erzeugt. Die Metallschichten bestanden aus Strontiumruthenat (SRO) und Lanthan-
Strontium Manganat (LSMO), bei denen es sich ebenfalls um Materialien handelt,
die eine Perovskitstruktur aufweisen und epitaktisch auf die Substrate aufgewachsen
wurden. Fiir Strontiumtitanat war vor allem die Untersuchung der Phononendamp-

fung in der antiferrodistortiven Phase nahe105 K von groflem Interesse.

Um besonders schmalbandige koharenten Phonon zu erzeugen, wurde ein 8-Puls-
Erzeuger (8PE) aufgebaut und getestet. Aufgebaut wurde der 8PE aus drei auf-
einander folgenden Interferometern. Die Abstédnde der Pulse in dem Pulszug kann
eingestellt werden. Die Lange der Pulse kann mit Hilfe eines Gitterkompressors
eingestellt und Korrelation tiberpriift werden. Die Abstande zwischen den einzelnen
Pulsen konnen in jedem der drei Interferometer verdndert und mit Hilfe einer Kreuz-
korrelation iiberprift werden. Das mit dem Laserpulszug erzeugte Phonon in dem
STO-Substrat mit einer LSMO-Schicht als Transducer ist sehr schmalbandig.

Die Déampfungsrate der Phononen im STO wurde sowohl anregungsfluenz- als
auch temperaturabhangig gemessen. Zusatzlich wurden die Messergebnisse mit Si-
mulationen verglichen. Die fluenzabhiangigen Messungen haben gezeigt, dass die
Dampfungsrate in der LSMO/STO Probe sich anders verhélt als von der Simulati-
on vorhergesagt. Auch unterschiedliche Dampfungsraten bei gleichen Anregungsflu-
enzen in den Proben LSMO/STO und SRO/STO wurden reproduzierbar gemessen.
Der Vergleich mit den Ergebnissen der Einzelpulsanregung der LSMO/STO Probe
zeigt das gleiche Verhalten der Dampfungsrate an dem Phasentibergang und Abwei-

chungen im Verhalten sowohl oberhalb als auch unterhalb des Phasentibergangs. Der
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5 Zusammentassung und Ausblick

Vergleich der temperaturabhidngigen Messungen der Schallgeschwindigkeit zeigt fiir
die Proben mit unterschiedlichen Transducern ein identisches Verhalten. Fiir bei-
de Proben ist an dem Phasentibergang eine Verringerung der Schallgeschwindigkeit
beobachtet worden. Dabei gibt es auch nur eine sehr kleine Abweichung der Schall-
geschwindigkeit im Vergleich zu den Einzelpulsmessungen. Eine wichtige Erkenntnis
wurde beim Vergleich der fluenzabhangigen Messungen mit Multipuls- und Einzel-
pulsanregung gewonnen. So kann man mit Hilfe der Multipulsanregung den Einfluss
der Anharmonizitdt in dem STO Substrat senken, wodurch die Anharmonizitiat im
Sr'TiO3 bei gleicher Anregefluenz unterdriickt werden kann.

Mit Dysprosiumscandat (DSO) wurde ein weiterer Vetreteter der Perovskit-Mate-
rialien untersucht. Die fluenzabhéngigen Messungen nach einer Einzelpulsanregung
haben fiir die hoheren Fluenzen einen starken Einfluss der Anharmonizitat der Probe
gezeigt. Unter dem Einfluss der Anharmonizitét bleibt die Schallgeschwindigkeit fiir
den kompressiven und den expansiven Teil des Schallpulses nicht gleich, sondern teilt
sich in zwei unterschiedliche Werte auf, die detektiert wurden. Weitere Messungen
mit der Multipulsanregung kénnen zeigen, ob auch in DSO wie in STO der Einfluss
der Aharmonizitit unterdriickt werden kann. Die temperaturabhéngigen Messungen
zeigten dagegen keinen grofien Einfluss der Temperatur auf die Schallgeschwindigkeit
im DSO Substrat.
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