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1 Einleitung

1 Einleitung

Im Rahmen dieser Arbeit wird eine 20 nm dicke Goldschicht untersucht, welche auf eine 2 mm
Magnesiumoxidschicht gewachst wurde. Ziel dabei ist es einen mdglichen Unterschied in der
Reflexion der Goldschicht kurz nach der Anregung durch 800 nm und 400 nm zu beobachten.
Dabei lasst sich mittels eines Pump-Probe-Aufbaus die zeitliche Entwicklung des Spektrums des
reflektierten Probe-Stahls, welcher aus zuvor erzeugtem Weiflicht besteht, betrachten. Fiir das
allgemeine Verstindnis der Reaktion der Goldschicht nach der Anregung durch den Laserpuls
werden beide Pump-Wellenlangen, unter Verwendung verschiedener Fluenzen, zunachst getrennt
voneinander betrachtet.

Um einen Zusammenhang zwischen beiden Messreihen herzustellen wird aus beiden Messreihen
eine Fluenzmessung ausgewéhlt, welche zu spéten Zeiten eine vergleichbare Reflexionsdnderung
aufweist. Diese werden anschlieffend zu frithen Zeiten verglichen.

Eine Modellierung der Reflexionsénderung von Gold bei verschiedenen Temperaturen ermoglicht
ein Abschétzen der Elektronentemperatur aus den gemessenen Spektren.
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2 Grundlagen

In diesem Kapitel werden die theoretischen Grundlagen sowie der Aufbau eines Pump-Probe
Experiments besprochen. Dabei wird zunéchst betrachtet, was passiert wenn ein Laserpuls auf
eine Goldschicht féllt. Die Energie des Photonen wird auf die Goldschicht iibertragen. einem
System hinzugefiigt wird, welches aus Phononen und Elektronen besteht. Anschliefsend wird
dargestellt, wie sich dies durch einen experimentellen Aufbau verwirklichen ldsst und abschlietend
wird aufgrund spéterer Relevanz auf die Frequenzverdopplung eingegangen.

2.1 Anregung der Elektronen und das Zwei-Temperatur-Modell

Trifft ein Laserpuls auf eine Oberflaiche wird ein Teil der Energie des Pulses absorbiert. dies
fithrt zu einer Anderung der im System gespeicherten Energie Systems lisst sich iiber ein Zwei-
Temperatur-Modell beschreiben. es beschreibt dabei die Anderung der wirme fiir das Subsystem
der Phononen und das der Elektronen. [6] [15] Das Zwei-Temperatur-Modell beschreibt die An-
derung der im System der Elektronen bzw. Phononen gespeicherten Warme im Verlauf der Zeit.
Bevor der Laserpuls auf die Goldschicht trifft, befinden sich beide Systeme im thermodynami-
schen Gleichgewicht. D.h. die Temperatur der Elektronen T, gleicht der Temperatur der Pho-
nonen 7Tp,. Wird der Goldfilm nun durch einen Laserpuls angeregt, so wird, abhangig von der
Wellenlénge, dem System der Elektronen oder Phononen Energie zugefiihrt.

Wird die Energie dem System der Elektronen hinzugefiigt werden, abhéngig von der Wellenlén-
ge, Elektronen aus dem Valenz- oder Leitungsband {iber das Ferminiveau gehoben. Es kommt
also, abhéngig von der Photonenenergie, zu Inter- bzw. Intrabandiibergangen im Gold. Mit ei-
nem Blick auf die Bandstruktur von Gold (Abbildung |1} ldsst sich erkennen, dass fiir einen
Interbandiibergang eine grofsere Photonenenergie benétigt wird als fiir einen anderen moglichen
Intrabandiibergang. Wobei letzterer meistens mit einem Phonon zusammenhéngt (ein sogenann-
ter indirekter Ubergang.)

sp-Band

d-Band

2k

Abbildung 1: Zu sehen ist die Schematische Bandstruktur von Gold. Dabei ist zum einen ein mog-
licher Intrabandiibergang, bei dem ein Elektron innerhalb des sp-Leitungsbandes
iiber das Ferminiveau gehoben wird (1), und zum anderen ein Interbandiibergang,
bei dem ein Elektron aus dem energetisch tiefer liegenden d-Band iiber das Fermi-
niveau im sp-Band gehoben wird (2), eingezeichnet.
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So ist es moglich mit einer Wellenldnge von 800 nm, was einer Photonenenergie von 1.55¢eV ent-
spricht, Intrabandiibergénge zu téatigen, jedoch sind Interbandiibergénge nicht méglich. Wird der
Goldfilm stattdessen mit einer Wellenldnge von 400 nm, also einer Photonenenergie von 3.1€V,
angeregt sind auch Interbandiibergénge in Gold moglich. Da die Zustandsdichte der Elektronen
in den d-Béndern sehr hoch ist, wird bereits bei geringen Leistungen eine stéirkere relative Ande-
rung in der Reflexion zu beobachten sein. Dies wird in spéteren Kapiteln noch einmal deutlich.
Durch das Anheben der Elektronen iiber das Ferminiveau kommt es zunéchst zu einer Ausbildung
einer nichtthermischen Verteilungsfunktion, welche sich nicht mittels der Fermi-Dirac Verteilung
beschreiben und auch keiner Temperatur zuordnen lisst. Uber Stoke der Elektronen unterein-
ander kommt es zu einer Umverteilung der Energie im Elektronensystem und es bildet sich eine
heifse Fermi-Verteilung mit einer bestimmten Temperatur aus. Vergleicht man diese Temperatur
mit der Temperatur der Phononen, so sind die Elektronen bedeutend heifser. Beide Systeme sind
demzufolge nicht mehr im thermodynamischen Gleichgewicht.

Um wieder ins thermodynamische Gleichgewicht zu gelangen, miissen die Elektronen Warme an
die Phononen abgeben, wodurch sich eine Temperatur einstellen wird, welche iiber der Ausgang-
stemperatur liegt. Beschreiben lédsst sich dieser Vorgang mit einem Zwei-Temperatur-Modell,
welches iiber die folgenden miteinander gekoppelten Differentialgleichungen gegeben ist:

oT.

C’e(rﬂa,sc)W =V (kVTe(2)) = geph(Te — Tpn) + S(z, 1), 0
oT,
Cph(T)th = geph(Te = Tpn)-

Die Differentialgleichungen beschreiben, wie sich die Temperaturen beider Systeme mit der
Zeit wieder aneinander anpassen. C, und Cp, sind die Warmekapazititen der Elektronen und
der Phononen. Dabei ldsst sich C, durch einen linearen Zusammenhang zwischen Sommerfeld-
Koeffizienten und Temperatur beschreiben.

Ce=~T. (2)

Da die Temperatur der Phononen in den gezeigten Experimenten bereits zu Beginn hoher ist
als die Debye-Temperatur von Gold, kann die spezifische Warmekapazitat durch das Doulong-
Petit-Gesetz beschrieben werden. Demnach kann die spezifische Warmekapazitéit als konstant
und somit auch unabhéngig von der Temperatur angenommen werden.

Cpn = 3R. (3)

Da sich heifse Elektronen am Ferminiveau mit Fermi-Geschwindigkeit vp = ,/%ﬁ bewegen

[12] und es sich bei der verwendeten Probe um einen diinnen Film handelt, stellt sich in der
Probe bereits nach kurzer Zeit eine einheitliche Temperatur ein. Um dies zu verdeutlichen ist
nachfolgend die dafiir notwendige Rechnung durchgefiihrt. Dabei repréasentiert d die Dicke der
Probe, welche nach angaben des Herstellers 20nm betragt, und vg die Fermi-Geschwindigkeit
der Elektronen in Gold, 1.4 - 106 2 |4]

d
t=—,

VR (4)
t =0.143fs.

Da wir auf dieser Zeitskala nicht sensitiv sind lésst sich der Diffusionsterm in der ersten Diffe-
rentialgleichung vernachléssigen.
Der néchste in beiden Differentialgleichungen auftretende Term beschreibt die Kopplung beider
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Systeme. Die Elektron-Phonon-Kopplungskonstante g. pj, determiniert die Geschwindigkeit mit
der sich die Temperaturen annahern.

Der letzte in der ersten Differentialgleichung anzutreffende Term ist der Quellterm S. Dieser
symbolisiert die Energiezufuhr durch den Laserpuls in das System der Elektronen und ist daher
lediglich in der ersten Differentialgleichung, welche den Verlauf der Elektronentemperatur be-
schreibt, vorhanden.

Bei konstanten Warmekapazitdaten und der Vernachlédssigung des Quellterms durch setzen pas-
sender Randbedingungen lasst sich diese Gleichung weiter vereinfachen.

oT.,
Ceg = _ge,ph(Te - Tph)7
aT,, (5)
CPhTi = ge,ph(Te - Tph)'

Die Randbedingungen sind dabei durch Tpp(t = 0)=300K und T.(t = 0)=Tp. gegeben. Sie
reprasentieren die Temperaturen beider Systeme direkt nach der Anregung. Losen der Differen-
tialgleichung mit dem Exponentialansatz fiihrt zu:

T, = 300K + (Tpe — 300K) Ce <1 + CP"e—i) :
C.+Cpp ( 6)
Ce _t

To = 300K + (Toe — 300K) (1 e ) .

Beide Systeme gleichen sich demnach fiir t— oo aneinander an. Das sich dann einstellende ther-
modynamische Gleichgewicht liegt bei T, = 300 K + (Tp — 300 K)Cefiéph

Um dies in Abbildung [2] exemplarisch darzustellen wurden verschiedene Starttemperaturen Tp.

gewahlt. Diese Starttemperatur lasst sich einer Fluenz zuordnen. Fluenz (pro Laserpuls) be-

schreibt die Energie, die pro Laserpuls auf einen Teil der Oberfliche der Probe trifft. Dabei

werden zwei Fluenzbegriffe unterschieden. Die Peak-Fluenz, welche eine einheitliche Verteilung

der Energie auf die gesamte Kreisfliche annimmt und in die FWHM-Fluenz. FWHM steht hier

fiir ,Full Width at Half Maximum® und lésst sich aus der Standardabweichung ¢ bestimmen
FWHM = 2v2In20. (7)

Bei ihr wird angenommen, dass sich die gesamte Energie innerhalb der durch die FWHM be-
schrieben Fliche absorbiert wird. Die so berechenbare Fluenz F' oder auch Fpwgn lasst sich wie
folgt ausdriicken:

E

Frwin = 2702 1n 2 (8)
AE

= TFWHM? (9)

Beide Varianten sind lediglich eine Abschétzung der tatséchlichen Fluenz. Um mdglichst nah an
diese heran zu gelangen wird der Wert der FWHM-Fluenz noch mit dem Faktor log(2) multipli-
ziert.

In den Abbildung[2]und Abbildung 3| und auch den nachfolgenden Messungen wurde die FWHM-

Fluenz verwendet.



2 Grundlagen

5000
600
4000 N 5007
l—.
400
— 3000 - 3001 @
X 0 5 10 15 20
— Fluenz [m)/cm?]
2000+
1000
0 5 10 15 20 25 30 35 40
t [ps]

Abbildung 2: Zu sehen ist eine Simulation des Zwei-Temperatur Modells fiir eine 10 nm dicke
Goldschicht. Die Warmekapazitiaten der Phononen betragen Cp, = 128.49@
und die der Elektronen C, = 0.0036788T@. Der Elektron-Phonon Kopplungs-

term g pn betragt 2.5 - 106 ﬁ
Bei dem Vergleich zweier deutlich verschiedenen Fluenzen wird noch einmal deutlich, dass der
Abfall der Temperatur bei groferen Fluenzen deutlich langsamer und linearer verlduft. Dies hidngt
mit der Warmekapazitat der Elektronen zusammen. Da diese einen linearen Zusammenhang
aufweist (siehe Gleichung [2)) wird sie mit steigender Temperatur grofer und tragt somit mehr zu
dem Verlauf der Temperatur bei.
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Abbildung 3: Gezeigt wird der Temperaturverlauf zweier stark verschiedener Fluenzen. Der in
violett dargestellte Verlauf der Elektronen und Phononen Temperatur entspricht
einer Fluenz von 20 % und der in orange dargestellte Verlauf einer Fluenz von
0.01 2.

Es ist festzuhalten, dass davon ausgegangen wird, dass sich die Temperatur auf der betrachteten

Zeitskala lediglich im Goldfilm &ndert. Es wird demnach keine Wérme an das Substrat abgegeben.
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Auch wird bei dieser Uberlegung nicht beriicksichtigt, dass sich zuerst eine nicht thermische
Verteilung ausbildet und es ballistischen Warmetransport von Elektronen und Phononen geben
kann.|6]

2.2 Pump-Probe-Experiment

Ein moéglicher Aufbau in der Femtosekundenspektroskopie ist der sogenannte Pump-Probe Auf-
bau. Bei einem Pump-Probe Experiment (zu deutsch Anrege-Abfrage Experiment), wird der vom
Lasersystem generierte ultrakurze Laserpuls in zwei separate Pulse, dem pump-Puls (Anrege-
Puls) und dem probe-Puls (Abfrage-Puls), aufgeteilt. Dabei ist die Intensitdt des Pump-Pulses
deutlich grofer als die des Probe-Pulses.

Somit ist es zum einen moglich die Probe mit dem Pump-Strahl anzuregen und zum anderen die
Anderung der Absorption der Probe in Reflexion oder Transmission mit dem Probe-Strahl zu
messen. Im laufe dieser Arbeit wurde die Probe lediglich in Reflexion gemessen (siehe Abbildung

0)

Laser N ~ >
ﬂ S
Al D
7
WeiBlichterzeugung +BBo  Verschiebetisch
N \ — Chopper
Detektor
— Anregung
— Abfrage /
’ Probe

Abbildung 4: Gezeigt wird eine schematische Darstellung des Pump-Probe Aufbaus. Dabei wird
der Pump-Puls rot und der Probe-Puls blau dargestellt.

Der Einsatz eines Verschiebetisches ermoglicht einen zeitlich variablen Versatz beider Pulse,
wodurch es moglich ist die Probe zu verschiedenen Zeitpunkten nach der Anregung durch den
Pump-Puls zu betrachten.

Um die Reflexionsénderung bei verschiedenen Wellenléngen zu betrachten wurde mit dem Probe-
Puls ein Weifslichtspektrum erzeugt welches unter einem anderen Winkel auf die Probe trifft.
Beide Pulse wurden von der Probe reflektiert. Dabei wurde der Pump-Puls anschlietend geblockt
und der Probe-Puls in einen Detektor geleitet. Um zu erkennen wie sich die Reflexivitét der Probe
dndert, wurde die Reflexivitdt der Probe zum einen vor und zum anderen nach der Anregung
durch den Pump-Puls gemessen. Damit dies moglich ist, wurde in den Strahlengang des Pump-
Pulses ein Chopper eingebaut, welcher synchronisiert zu dem verwendeten Laser betrieben wurde.
So ist es moglich eine relative Anderung im Spektrum zu ermitteln und zu betrachten wie und
ob sich dieses dndert.

2.3 Reflexionsinderung der Probe

Die in diesem Unterkapitel skizzierte Herangehensweise zur Bestimmung der dielektrischen Funk-
tion lasst sich noch einmal explizit in den Verdffentlichungen von Stoll, Maioli et all. |14], Rosei
[13], Antonangeli, Colavita, Rosei und Salusti [3] und Guerrisi und Rosei [11] nachlesen.
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Die relative Reflexionséanderung % = mgig(lR)Ael + mgie(f)Aez héngt zum einen von der Refle-

xivitdt R und zum anderen von der dielektrischen Funktion e ab. Dabei ist die Reflexivitdt R
abhéngig vom Brechungsindex n und vom Einfallswinkel des Pulses auf die Probe. Sie ldsst sich
durch die Fresnel’schen Gleichungen bestimmen.

Die dielektrische Funktion € ldsst sich in einen Real und Imaginérteil aufteilen

€ = €1 + i€a. (10)

Gibt es lediglich Intrabandiibergidnge lassen sich diese durch die Drude-Theorie beschreiben.
Dabei wird angenommen, dass sich die Elektronen im Leitungsband wie freie Elektronen verhal-
ten.

Ist es energetisch moéglich Interbandiibergdnge anzuregen, muss beriicksichtigt werden, dass es
sowohl zu Intrabandiibergéngen, als auch zu Interbandiibergdngen kommen kann. Daher muss
in diesem Fall fiir die ,,joint density of states (kurz ,,JDOS*) die ,energy distribution of the joint
density of states* (kurz ,EDJDOS") mit der jeweiligen Ubergangswahrscheinlichkeit gewichtet
werden. Diese geht in Form der Fermi-Dirac-Verteilung f(E,T¢) in die JDOS ein, wodurch die
JDOS eine Temperaturabhéngigkeit erhéllt JDOS(T).

Um den Imaginarteil der dielektrischen Funktion fiir Interbandiiberginge zu bestimmen wird
iiber alle energetisch moglichen Ubergéinge summiert und ist somit durch €;;, = %ZZ (A; JDOS;)
gegeben [14]. A; beschreibt dabei die Stérke des Ubergangs. Der gesamte Imaginérteil der dielek-
trischen Funktion setzt sich letztendlich aus dem Intraband-(Drude) und dem Interband-Anteil
zusammen.

Im(e) = €Drude T €ib- (11)

Uber die Kramers-Kronig Relation [1] ldsst sich daraus der Realteil und somit die dielektrische
Funktion € bestimmen.

In Abbildung [5] ist die so ermittelbare relative Reflexionsdnderung fiir verschiedene Elektronen-
temperaturen im Vergleich zu der Reflexionsdnderung bei 300 K dargestellt. Dabei kommt es im
Wellenlangenbereich von 450 nm bis 525 nm zur Ausbildung eines Maximums, welches sich nicht
signifikant verschiebt. In dem Bereich ab 525nm kommt es mit steigender Temperatur immer
deutlicher zu einer negativen Anderung in der Reflexion. Es ist jedoch zu bemerken, dass mit
steigender Temperatur der Abstand der Maxima der einzelnen Kurven zueinander geringer wird.

0.4 — 300K — 1300K
— 400 K 1400 K
— 500K 1500 K
— 600K 1600 K
—— 700K 1700 K
0.3 — 800K 1800 K
7\ — 900K 1900 K
77/\ — 1000K 2000 K
—— 1100 K 2100 K

\ —— 1200 K 2200 K

0.2

0.0

450 500 550 600 650 700
Alnm]

Abbildung 5: Zu sehen sind die simulierten Daten fiir die Anderung der Reflexion. Mit steigender
Temperatur der Elektronen nimmt auch die Anderung der Reflexion zu. Dabei ist
diese hier im Vergleich zu einer Reflexionsdnderung bei einer Temperatur von 300 K
aufgetragen.



2 Grundlagen

2.4 Weilllichterzeugung

Um die durch den Pump-Puls verursachten Anderungen in einem moglichst grofen Wellenlén-
genbereich zu beobachten wurde mit dem Abfrage-Puls ein Weifilichtspektrum generiert.

Bei der Weiklichterzeugung wird ausgehend von dem eingehenden Laserpuls ein Spektrum er-
zeugt, welches sich iiber den gesamten optisch sichtbaren Bereich bis ins Nahinfrarot erstreckt.
Im Nahinfrarot kommt es dann zum exponentiellen Abfall der Intensitét.[8]. Ziel dabei ist es
eine moglichst hohe Intensitdt der Wellenldngen im Bereich von 400 nm bis 600 nm zu generie-
ren. Dafiir wird ausgenutzt, dass der Brechungsindex n sowohl von der Wellenlédnge A, als auch
nichtlinear von der Intensitét I des Laserpulses abhéangt.|9]

n =ng(A\) + nol(t) (12)

Damit die Intensitatsabhéngigkeit des Brechungsindex zum Tragen kommt wird der Laserpuls
im Saphir fokussiert. Dafilir wird er zunéchst durch einen Graufilter in eine Sammellinse geleitet
und gelangt anschliefend in den Saphir. Durch das Fokussieren des Pulses wird dessen Inten-
sitdt erh6ht und es kommt zum einen zur normalen Dispersion, welche durch den ersten Term
beschrieben wird und ein zeitliches Auseinanderlaufen des Pulses zur Folge hat, und zur Selbst-
phasenmodulaion. Sie verursacht eine spektrale Verbreiterung des Pulses.|9]

Da die Intensitdt nach wie vor am grofiten bei der eingehenden Wellenlénge ist wurde das Weifs-
licht abschliefend durch einen Kurzpassfilter (Carlfelx X) geleitet, welcher den Wellenldngenbe-
reich oberhalb von 740 nm herausfiltert.

2.5 Frequenzverdopplung

Um das Pump-Probe Experiment mit einer anderen Pump-Wellenldnge wiederholen zu konnen,
wurde die eingehende Wellenldnge halbiert. Hierflir wurde das Prinzip der Frequenzverdopplung
(engl. second harmonic generation, SHG) verwendet.

Bei der Frequenzverdopplung wird mit Hilfe eines nichtlinearen doppelbrechenden Kristalls die
eingehende Frequenz verdoppelt, also die Wellenlange halbiert.

In diesem Fall wurde S-Bariumborat (BBO), ein uniaxialer Kristall, also ein Kristall mit einer
optischen Achse, verwendet, da er eine hohe Verdopplungseffizienz besitzt. Bei BBO handelt es
sich um den fiir die Frequenzverdoppelung von 800 nm tiblichen Kristall.

Eine Frequenzverdopplung mit anderen Materialien ist ebenfalls moglich, insofern sich in diesem
sowohl die frequenzverdoppellte Welle, als auch die eingehende Welle, ausbreiten kénnen. So ist
auch eine Frequenzverdopplung bei Materialien mit mehr als einer mehr als einer optischen Achse
moglich, wenn auch gegebenenfalls weniger effizient.

Die senkrecht auf den BBO treffende, elektromagnetische Welle induziert durch eine periodische
Verschiebung der elektronischen Ladungen im Kristall einen elektrischen Dipol. Ist die Intensi-
tat der eingehenden Welle gering, so verhélt sich das induzierte Dipolmoment proportional zur
Feldstarke und die Polarisation der Welle ist linear von der elektrischen Feldstarke abhéngig. Fiir
hohere Intensitaten gilt diese Aussage nicht mehr. In diesem Fall hangt die Polarisation lediglich
zu einem Teil linear von der elektrischen Feldstirke ab und es kommen Terme hoherer Ordnung,
im Fall der Frequenzverdopplung zweiter Ordnung, hinzu.|10|

Die Polarisation P und die elektrische Feldstdrke F lassen sich durch;

2
P=ad B,
n=1

E = Eysin(wt),

(13)

10
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beschreiben.|10]|7] Der erste Term der Summe beschreibt dabei die Polarisation des Strahls mit
der gleichen Schwingungsfrequenz wie die der eingehenden Welle. Durch umformen des hinteren
Terms mit Hilfe trigonometrischer Zusammenhénge lassen sich klar zwei andere Terme erkennen,
ein von der Frequenz unabhéngiger Term und einer, der mit der doppelten Frequenz schwingt.
Dabei wird die Polarisation des frequenzverdoppelten Terms durch den Suszeptibilitdtstensor um
90° gedreht.

P@ = ¢ox@ E2 sin?(wt),

2) xPEZ X E? cos(2wt) (14)
P = e~ 5 ).

Die induzierten Dipole strahlen also zum einen eine Welle mit der urspriinglichen Frequenz und
zum anderen eine Welle mit dem Doppelten der urspriinglichen Frequenz aus.Um eine Aus-
breitung der durch den letzten Term beschriebenen Welle zu erméglichen, miissen die Phasen-
geschwindigkeiten beider Wellen aneinander angepasst werden. Eine Ausbreitung der zweiten
harmonischen Welle wére in einem isotropen Material aufgrund von Dispersion, also der Abhén-
gigkeit des Brechungsindexes von der Wellenlénge nicht moglich, da es in diesem Fall aufgrund
unterschiedlicher Phasengeschwindigkeiten beider Wellen zu destruktiver Interferenz kommt. Aus
eben diesem Grund werden doppelbrechende, anisotrope, Materialien verwendet. Dabei ist zu be-
achten, dass der Laserstrahl zwar senkrecht auf die Grenzfliche, jedoch unter einem bestimmten
Winkel auf die optische Achse trifft.|10]

Trifft unpolarisiertes Licht auf die optische Achse, so wird die Welle zum einen in einen ordentli-
chen Stahl, welcher senkrecht zur optischen Achse polarisiert ist und zum anderen in einen aufser-
ordentlichen Strahl, welcher parallel zur optischen Achse verlauft, aufgeteilt. In diesem Fall trifft
jedoch lediglich parallel polarisiertes Licht auf die optische Achse, wodurch zunéchst lediglich der
ordentliche Brechungsindex von Relevanz ist. Ist die Intensitéat der einfallenden elektromagneti-
schen Welle jedoch grofs genug, sodass es zu einer Ausbreitung der frequenzverdoppelten Welle
kommt, breitet sich diese aufgrund des auferordentlichen Brechungssindexes mit einer anderen
Phasengeschwindigkeit aus. Dabei ist die Phasengeschwindigkeit, also auch der auferordentliche
Brechungsindex, der frequenzverdoppelten Welle vom Winkel zur optischen Achse abhéngig. Fiir
beide Strahlen gelten also voneinander verschiedene Brechungsindizes, wodurch die jeweiligen
Phasengeschwindigkeiten der Wellen voneinander verschieden sein kénnen. Somit kann sich die
eingehende Welle phasenrichtig mit der Welle iiberlagern, welche sich mit einer Schwingungsfre-
quenz w ausbreitet, sich jedoch die frequenzverdoppelte Welle aufgrund destruktiver Interferenz
nicht ausbreiten kann. Da der aufserordentliche Brechungsindex wie bereits erwéhnt vom Win-
kel zur optischen Achse abhéngt ist es moglich beide Brechungsindizes aneinander anzupassen.
Dies bedeutet, dass auch die Phasengeschwindigkeiten beider Wellen nun gleich grofs sind und
die frequenzverdoppelten Wellen sich somit ebenfalls phasengleich {iberlagern und sich eine fre-
quenzverdoppelte Welle mit grofktmoglicher Amplitude ausbreitet.

Trifft der Strahl sowohl senkrecht auf die Grenzflache als auch auf die optische Achse wére die
Ausbreitungsgeschwindigkeit des auferordentlichen Strahls immer gleich grofs. Da die beiden
Brechungsindizes jedoch immer noch voneinander verschieden wéren, wiirde es in diesem Fall
ebenfalls zur destruktiven Interferenz kommen.|10]

Von der semi-quantenmechanischen Seite her lédsst sich dies durch einen 2 Photonenprozess er-
klaren. Hierbei gilt sowohl Energie-, als auch Impulserhaltung. Bei der Betrachtung der Impul-
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2 Grundlagen

serhaltung lasst sich die Halbierung der Wellenlénge erkennen. [7][2]

2p1 = po
2hk1 = 2hks
2h2m  h2m
A1 o Ao
A
Ao = ?1

(15)

Beriicksichtigt man dies bei der Betrachtung der Energieerhaltung so lasst sich ein anpassen der

Brechungsindizes zeigen.

2hwo = hwy

dr f1 = 27 fo

2Cm,l _ Cm,2
A1 Ao
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(16)
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3 Vergleich der experimentell erfassten Daten

In diesem Kapitel wird zunéchst die Dicke und die Beschaffenheit des Goldfilms besprochen und
anschlieftend die experimentell gewonnenen Daten dargelegt.

Wie bereits im vorherigen Kapitel erwahnt ist es abhéngig von der verwendeten Pump-Wellenldnge
moglich Inter-bzw. Intrabandiibergdnge in Gold anzuregen. Dabei wird nachfolgend zunéchst
die Anregung der Goldschicht durch eine Pump-Wellenldnge von 800 nm und anschliefend von
400 nm betrachtet. Wahrend es bei einer Wellenlénge von 800 nm lediglich moglich ist Intraban-
diiberginge anzuregen lésst eine Wellenldnge von 400 nm auch Interbandiibergidnge zu.

Im letzten Abschnitt dieses Kapitels wird die Anderung der Reflexion der Probe der verschiede-
nen Anregungswellenléngen miteinander verglichen.

3.1 Charakterisierung der Probe

Um die Dicke der auf das Substrat aufgebrachten Goldschicht genauer zu bestimmen wurde am
Synchrotron des Helmholtz-Zentrum Berlin, Strahlrohr KMC3-XPP, eine XRR Messung durch-
gefiihrt. XRR ist dabei eine Kurzschreibweise fiir Rontgenreflektometie. Sie ldsst sowohl Riick-
schliisse auf die Schichtdicke, als auch auf die Oberflichenrauheit und die Dichte des Films zu
[5].

Bei dem Messverfahren handelt es sich um einen ©-20 Scann. Dabei trifft der Rontgenstrahl
unter einem Winkel © auf die Probe und wird unter 20 reflektiert und von einem Detektor auf-
genommen. Fiir die Messung wurden kleine Winkel bis 5° verwendet. Dabei ist zu bedenken, dass
es bei Winkeln kleiner dem kritischen Winkel zur Totalreflektion kommt und die vom Detektor
gemessene Intensitdt maximal ist.[5|

Trifft der Rontgenstrahl nicht unter Totalreflexion auf die Probe kommt es an der Grenzschicht
Luft-Gold sowohl zur Reflexion, als auch zur Transmission. Der Transmittierte Strahl wird an-
schliefend an der néchsten Grenzschicht (Au-MgO) reflektiert. Zwischen beiden Strahlen kommt
es somit zu einem Gangunterschied. Dieser Gangunterschied hat zur Folge, dass die gemessene
Intensitéat aufgrund von Interferenz abnimmt. Es kommt zur sogenannten Zweistrahlinterferenz.
Wie stark der Strahl reflektiert bzw. transmittiert wird lasst sich mit den Fresnelschen Formeln
bestimmen.

In der nachfolgenden Grafik wurde die Intensitét anstelle des Winkels logarithmisch iiber den
Streuvektor Q aufgetragen. Dabei héngen der Streuvektor () und der Winkel © iiber

Q = 2ksin©, (17)

zusaminen.
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Abbildung 6: Gezeigt wird der theoretische Intensitatsverlauf (blau) der XRR Messung an einem
20nm Goldfilm auf Mangesiumoxid und gemessene Intensitéitsverlauf (orange).

Da es sich bei der Messung um elastische Streuung handelt kommt es nur zur Reflexion, wenn
die Laue Bedingung k—Fk = @ erfiillt ist. Die beiden k-Vektoren beschreiben dabei den unter
dem Winkel © ein- und ausfallenden Strahl. Bestimmt man den Betrag des Streuvektors Cj, SO
wird deutlich, dass in diesem sowohl die Wellenldnge als auch der Einfallswinkel enthalten sind.
Die Dicke der Schicht ergibt sich dabei aus dem Abstand der Maxima zueinander, wihrend Dich-
te und Rauheit der Probe das Abklingverhalten der Oszillationen beeinflussen.

aus dem Abstand der Maxima der Oszillationen lésst sich die tatséchliche Schichtdicke der Probe
bestimmen. Dies entspricht einer tatséchlichen Schichtdicke von n&dherungsweise 20 nm.
Vergleicht man nun das gemessene Signal mit der Simulation einer 20 nm Schicht, so lasst sich
ein schnelleres Abklingen der Amplitude der Oszillationen feststellen. Dies weifst darauf hin, dass
es sich nicht um eine planare Probe handelt.

3.2 Anregung mit einer Wellenldnge von 800 nm

Der in Abb gezeigte Ubersichtsplot reprisentiert exemplarisch die aufgenommenen Daten.
Der gezeigte Ubersichtsplot ist aufgeteilt in drei Subplots. Der obere Subplot zeigt den zeitlichen
Verlauf der gemessenen Reflexionsénderung fiir einen ausgewéahlten Wellenldngenbereich. Der
rechte Subplot betrachtet die Reflexionsdnderungen bei verschiedenen Wellenldngen zu einem
bestimmten Zeitpunkt. Im dritten Subplot werden beide Informationen dargestellt. Der Verlauf
der Transienten wird mit Hilfe einer Farbskala veranschaulicht.

Die angefiigten Abbildungen oben links und unten rechts zeigen Ausschnitte aus dem Plot unten
links. Dieser veranschaulicht mit Hilfe einer Farbskala die relative Anderung des Spektrums zu
verschiedenen Zeiten. Hellblaue Bereiche kennzeichnen dabei Bereiche welche eine starke negative
Anderung aufweisen, withrend hellgelbe, bzw. weif erscheinende Bereiche eine grofte positive
Anderung bedeuten. Fiir beide Farben gilt umso heller der Farbton umso grofer die Anderung
und umso dunkler Farbton um so geringer ist die Anderung, wodurch schwarz bedeutet, dass
es keine relative Anderung gibt. Die eingezeichneten Wellenlédngenbereiche und Zeiten sind so
gewahlt, wie sie auch fiir die nachfolgenden Betrachtungen gewahlt wurden.

Wird diese Anderung zu einem bestimmten Zeitpunkt betrachtet ist eine momentane Darstellung
der Anderung méglich wie in dem rechten Teil der Grafik in Abbildung [7] gezeigt.
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3 Vergleich der experimentell erfassten Daten

Bei den gewadhlten Wellenldngenbereichen wurde darauf geachtet, dass es zum einen einen Bereich
mit grofser positiver Anderung und einen mit negativer Anderung gibt.

— 490nm

il —
0.20 1 — sa0nm ps

- 2ps
015 1 Sps

010 10ps
3ps
0.05 ] 40ps

Abbildung 7: Die dargestellten Daten wurden mit einer Fluenz von 1.34 CmTJQ aufgenommen

Betrachtet man nun die beiden ausgewéahlten Wellenldngenbereiche separat iiber die Zeit erhélt
man die dariiber dargestellten Transienten. Dabei wurde dafiir in den nachfolgenden Darstellun-
gen iiber mehrere Wellenlédngen gemittelt.

Bei deren genauerer Betrachtung lasst sich feststellen, dass sich diese in drei Bereiche einteilen
lisst. Im 1. Bereich kommt es zu einem rapiden Anstieg in der Anderung der Reflexion der Probe.
Dieser Bereich erstreckt sich fiir gewohnlich bis zu 1 ps. Die Zeitspanne des 2. Bereiches variiert,
dauert aber in den getéatigten Messungen, bei welchen ein Pump-Puls von 800 nm verwendet wur-
de, mindestens 6 ps. In diesem Bereich sinkt die Anderung in der Reflexion der Probe wieder ab
und bildet sich letzendlich im 3. Bereich in ein Plateau aus. Wie der Ubersichtsplot sehr gut zeigt
andert sich auf den ersten Blick in diesem Abschnitt nichts mehr, weswegen die nachfolgenden
Darstellungen lediglich bis 29 ps reichen.

3.2.1 Zeitliches Verhalten der Reflektivitat

Wie bereits in Abbildung [2| zu sehen war, ist die Relaxation der Elektronentemperatur im Zwei-
Temperatur-Modell mit der Fluenz verkniipft. Dies sollte nun experimentell iiberpriift werden.
Dafiir wurde die in Abbildung [7] zu sehende Transiente nun mit der anderer Fluenzen verglichen.
Dabei ist die kleinste verwendete Fluenz durch einen violetten und die grofte durch griinen Gra-
phen dargestellt (Abb. [§|und Abb. [9).
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Abbildung 8: Darstellung mehrerer Transi- Abbildung 9: Darstellung mehrerer Transi-
enten im gemittelten Welllen- enten im gemittelten Welllen-
langenbereich von 480 nm bis langenbereich von 580 nm bis
500 nm 600 nm

Werden die beiden hochsten Fluenzen zunéchst aufter Betracht gelassen so wird deutlich, wie das
Maximum bzw. Minimum der relativen Anderung mit steigender Fluenz zunimmt bzw. weiter
absinkt. Dabei bleibt der Bereich 1 bei allen Messungen in der gleichen Grofenordnung (~ 1 ps).
Dies ist bei Bereich 2 nicht der Fall. Dieser wird mit steigender Fluenz grofser, sodass er bei der
groften Fluenz ca. 15 ps lang ist. Betrachtet man das Sinken der relativen Anderung genauer und
bezieht auch die beiden groften Fluenzen mit ein, so wird deutlich, dass sich dieses Verhalten
ebenfalls mit steigender Fluenz zu &ndern scheint. Umso grofter die Fluenz ist umso flacher ist
der Abfall bzw. um so ldnger dauert die Relaxation.

Gleiches l&sst sich bei Abb. |§| feststellen. So gibt es zuniichst eine starke negative relative Ande-
rung und anschlieffend eine Relaxation bis sich dann ein Plateau ausbildet.

Beide Abbildungen zeigen Plateaus welche sich mit steigender Fluenz bei gréferen relativen An-
derungen ausbilden. W&hlt man nun zu einem festen Zeitpunkt die jeweilige relative Anderung
im Spektrum und plottet diese iiber die Fluenz lasst sich anndhernd ein linearer Verlauf erkennen
(Abb. . Um sicherzugehen, dass sich zu dem gewéhlten Zeitpunkt nicht mehr viel &ndert wurde
dieser aus dem Bereich 3 ausgewéhlt und liegt in allen Féllen bei 60 ps.

3.2.2 Transiente Spektren

Bei der Betrachtung der Variation des gemessenen Spektrums wurden exemplarisch die grofste
und die kleinste Fluenz der Messreihe ausgewahlt.
Hierfiir betrachten wir zunichst die Anderungen des Spektrums zu frithen Zeiten (also im Bereich

1).
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Abbildung 10: Anderung des Spektrums kurz nach der Anregung der Probe durch den Pump-
Puls fiir die grofite gemessene Fluenz (links) und fiir die kleinste gemessene Fluenz
(rechts)

Beide gewihlte Fluenzen zeigen klar eine mit der Zeit zunehmende Ausprigung von Maximum
und Minimum. Wahrend das Maximum zunéchst an Ausprigung gewinnt verschiebt sich das
Minimum mit zunehmender Zeit zuséatzlich zu kleineren Wellenldngen.

Bei der grofsten Fluenz ist das Maximum nach 0.4 ps beinahe vollstandig ausgepragt, bei der
kleinsten Fluenz ist es zum gleichen Zeitpunkt lediglich knapp iiber der Hélfte. Die Auspragung
des Maximums verlauft bei hohen Fluenzen also schneller.

Desweiteren fallt auf, dass bei Wellenldngen kleiner als 450 nmes bei der groften Fluenzen eine
positive relative Anderung, jedoch eine negative relative Anderung bei der kleinsten Fluenz gibt.
Auch ist die Form des Spektrums nach dem Nulldurchgang verschieden, so ist die Auspriagung
des Minimums bei der grofsten Fluenz bedeutend breiter als bei der kleinsten Fluenz.
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Abbildung 11: Anderung des Spektrums im Bereich 2 der Transienten bei einer Fluenz von 7.34
% (links) un deri Fluenz von 0.72 % (rechts).

Im 2. Bereich lésst sich bei dem durch die kleinste Fluenz generierten Spektrum eine deutliche
Verringerung der relativen Anderung mit steigender Zeit feststellen. Wie der Ubersichtsplot zu
Beginn des Kapitels bereits mittels der Farbskala veranschaulicht hat, verbleibt das Maximum im
gleichen Wellenldngenbereich, wiahrend sich das Minimum zu kleineren Wellenléngen verschiebt
und abflacht.

Da der Bereich 2 bei der gréfiten Fluenz deutlich grofser ist, ist die Relaxation von Maximum und
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Minimum in diesem Bereich sehr gering. Dennoch lésst sich dort bereits ein dhnliches Verhalten
erahnen.

33ps  — 73ps 0.006 32ps  — 73ps
0.100

0.075 0.004

0.050
0.002

J 0.025 5 o

0.000 0.000 1{HHY |-

-0.025
—0.002

—-0.050

450 500 550 600 650 700 450 500 550 600 650 700

A [nm] A [nm]

Abbildung 12: In Bereich 3 ist in beiden Féllen nur noch eine Minimale Anderung zu beobachten.

Zu den im 3. Bereich gewéhlten Zeiten hat sich bei beiden Transienten das Plateau ausgebildet.
Wie bereits bei der Betrachtung der Transienten vermutet ist in beiden Féllen die Anderung
minimal.

Beide Messungen weisen nach wie vor ein Maximum bei 480 nm-500 nm und ein Minimum aus.
Dabei ist dieses jedoch zueinander verschoben. Das der kleinsten Fluenz-Messung befindet sich
im Bereich von 510 nm-530 nm, wihrend sich das Minimum der groften Messung bei 530 nm-
550 nm befindet. Mit steigender Fluenz verschiebt sich demnach das Minimum zu spéten Zeiten
zu hoheren Wellenlangen.

3.2.3 Spektrum zu verschiedenen Fluenzen

Nimmt die verwendete Fluenz zu, so steigt, zum gleichen Zeitpunkt betrachtet, sowohl die Aus-
pragung des Maximums, als auch des Minimums. Dabei verbleibt die Position des Maximums
im gleichen Wellenldngen Bereich, wahrend sich die Position des Minimums zu grofseren Wel-
lenldngen hin verschiebt. Zusétzlich zu dem Verschieben des Minimums lésst sich in dem Fall
auch beobachten, dass sich der Nulldurchgang verschiebt. Lasst man die hochste Fluenz aufien
vor, so lasst sich feststellen, dass sich dieser ebenfalls zu groferen Wellenldngen hin verschiebt.
Waihrend es fiir die beiden kleinsten Fluenzen im Bereich von 400 nm bis 450 nm noch eine mi-
nimale negative relative Anderung gibt, ist sie fiir die grofen drei Fluenzen deutlich positiv.
Bezieht man nun die beiden gréfsten Fluenzen mit in das Gesamtbild mit ein, so lésst sich fest-
halten, dass sich das Maximum zwar auch in diesem Fall im gleichen Wellenldngenbereich wie
das der anderen gemessenen Spektren ist, jedoch die beiden Kurven ,vertauscht scheinen. So
ist die relative Anderung der gréften Fluenz (dargestellt durch die griine Kurve) mit 0.3 weni-
ger ausgeprigt als das der kleineren Fluenz (dargestellt durch die blaue Kurve). Gleiches lasst
sich bei diesen beiden Kurven iiber den Nulldurchgang und der Auspriagung des Minimums sagen.

18



3 Vergleich der experimentell erfassten Daten

— 0722, — 7.347
om o

m m
0.4 3.35W — 1.34W

— 6.347,
o

-0.2

450 500 550 600 650 700

A [nm]

Abbildung 13: Darstellung der relativen Anderung des Spektrums zum gleichen Zeitpunkt bei
verschiedenen Fluenzen

3.3 Anregung mit einer Wellenldnge von 400 nm

Da das Ziel der Arbeit ist diesen Datensatz mit dem einer anderen Wellenldnge zu vergleichen,
wurden obige Betrachtungen mit einer Wellenldnge von 400 nm, also der frequenzverdoppelten
Welle wiederholt und nachfolgend vorgestellt.

Um die 2. harmonische Welle zu generieren wurde, wie in Unterkapitel bereits erwéhnt, ein
BBO in den Strahlengang des Pump-Pulses gebaut und das im Unterkapitel [2.5] vorgestellte Ver-
fahren verwendet um eine moglichst effiziente Erzeugung der 400 nm zu ermoglichen.
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002 o — ]
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Abbildung 14: Die dargestellten Daten wurden mit einer Fluenz von 0.15 C%L aufgenommen

Ein Blick auf den Ubersichtstplot zeigt den gleichen Aufbau wie in Abb. |7l Wobei der Hauptplot,
welcher sowohl die Anderung in der Reflexion bei verschieden Wellenlingen,als auch deren Zeit-
lichen Verlauf, zeigt, eine positive Reflexionsdnderung im Bereich um die 615 nm aufweist. Dies
héngt mit einer zu hohen auf den Detektor treffende Intensitét zusammen und wird demnach in
der Betrachtung nicht weiter Beriicksichtigt.
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3.3.1 Zeitliches Verhalten der Reflektivitat
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Abbildung 15: Zum einen sind in dieser Abbildung 16: Darstellung mehrerer Tran-
Darstellung mehrere Tran- sienten im gemittelten Wel-
sienten in einem gemittel- lenlangenbereich von 580 nm
ten Wellenlangenbereich von bis 600 nm

480 nm bis 500 nm zu sehen.
Zum anderen wurde die re-
lative Anderung bei einem
Zeitpunkt von ~ 60 ps iiber
die jeweilige Fluenz aufge-
tragen. Es lédsst sich nahe-
rungsweise ein linearer ver-
lauf erkennen.

Auch hier lasst sich die Transiente wieder in die gleichen drei Bereiche einteilen. Beim Betrachten
des ersten Bereich wird die Ausprigung des Maximum mit steigender Fluenz grofser. Ebenso
verhilt es sich mit der Grofe der relativen Anderung im 3. Bereich. betrachtet man die relative
Anderung iiber die Fluenz wird dies noch einmal deutlich, ebenso lisst sich bei dieser Darstellung
ein annéhernd lineares Verhalten feststellen.

3.3.2 Transiente Spektren

Wird fiir die Betrachtung der Spektren zu verschiedenen Zeitpunkten abermals die gréfste und die
kleinste gemessene Fluenz verwendet, so fallt auf, dass in beiden Fallen direkt nach der Anregung
noch keine signifikante Anderung im Spektrum deutlich wird. Im 1. Bereich bilden sich Maximum
und Minimum schnell aus. Wahrend sowohl Minimum, als auch Maximum im 2. Bereich absinken
verbleibt das Maximum im gleichen Wellenldngenbereich und das Minimum verschiebt sich zu
niedrigeren Wellenldngen. Dabei kommt es zu einem abflacht des nach rechts auslaufenden Armes.
Fiir die Betrachtung des 3. Bereichs wurden abermals iiber 100 Zeitschritte gemittelt um das
Rauschen des Signals zu minimieren. In beiden Fillen lisst sich keine signifikante Anderungen
mehr erkennen.
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Abbildung 17: gezeigt werden die Spektren
zu vier verschiedenen Zeiten
aus dem 1. Bereich bei einer
Fluenz von 0.55
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Abbildung 18: gezeigt werden die Spektren
zu vier verschiedenen Zeiten
aus dem 1. Bereich bei einer
Fluenz von 0.15
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Abbildung 19: gezeigt werden fiinf, zu verschiedenen Zeitpunkten aufgenommene, Spektren, aus
dem 2. Bereich der Transienten, bei einer Fluenz von 0.55 (in griin dargestellt)

und 0.15 (in violett dargestellt)
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Abbildung 20: gezeigt werden zwei zum gleichen Zeitpunkt aufgenommene Spektren aus dem
letzten (dritten) Bereich. Da das Signal in diesem Bereich sehr klein ist im Ver-
gleich zum Rauschen wurde iiber mehrere Zeitschritte gemittelt. Die verwendeten
Fluenzen sind abermals 0.55, in griin dargestellt, und 0.15 in violett dargestellt.

3.3.3 Spektren verschiedener Fluenzen

Die hier gewéhlte Farbcodierung entspricht der gleichen wie in Abbildung[13] So ist das Spektrum,
welches von der kleinsten Fluenz generiert wurde ebenfalls in violett und das Spektrum welches
mit der grofsten Fluenz erzeugt wurde griin dargestellt.

Es lasst sich klar erkennen, dass mit steigender Fluenz auch die Auspriagung des Maximums und
des Minimums steigt. Wahrend der Bereich in dem sich das Maximum befindet unabhéngig von
der gewahlten Fluenz ist, so verschieben sich dennoch der Nulldurchgang und das Minimum zu
hoheren Wellenldngen.

So ist das Minimum bei einer Fluenz von 0.152% am stirksten im Bereich von 540nm bis

cm?
560 nm ausgepragt, wiahrend es sich bei einer Fluenz von 0.55% in einem Bereich von 548 nm
bis 570 nm befindet. Alle in gezeigten Spektren weisen einen Peak bei 615 nm auf, der wie
bereits zu Beginn erwdhnt nicht mit der Reflexion der Probe, sondern mit einer zuhohen auf
den Detektor treffenden Intensitdt zusammenhéngt. Jedoch veranschaulicht diese Darstellung
gut, dass der Peak immer bei der gleichen Wellenléinge zu beobachten ist und mit steigender
Fluenz ausgeprégter erscheint (was mit einer steigenden Verwendeten Leistung im Pump-Puls

zusammenhéngt).
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Abbildung 21: Darstellung der relativen Anderung des Spektrums zum gleichen Zeitpunkt bei
verschiedenen Fluenzen

3.4 Vergleich der verschiedenen Anregungswellenliangen

Um beide Messreihen nun miteinander zu vergleichen wurde zunéchst geschaut, welche Mes-
sungen im 3. Bereich eine vergleichbare relative Anderung aufweisen. Dafiir wurde bei allen
Messungen die Anderung in der Reflexion zu einem Zeitpunkt bei 60 ps betrachtet (Sieche Abbil-
dun. Dies fiihrt zu den in Abbildung [22| gezeigten Datenpunkten. Beide Messreihen weisen
einen anndhernd linearen Verlauf auf. Wobei der Datenpunkt der gréfsten, durch die 800 nm er-
zeugten, Fluenz eine kleinere Reflexionsdnderung aufweist und nicht wie erwartet die Grofste.
Grund dafiir kann eine Beschddigung der Goldschicht sein.

Bei dem Vergleich er Messreihen lisst sich feststellen, dass die Anderung der Reflexion bei einer
Vergleichbaren Fluenz von beider Pump-Wellenléngen verschieden ist. So ist die Reflexionsénde-
rung bei einer Pump-Wellenlénge von 400 nm erkennbar gréfser als bei einer Pump-Wellenldnge
von 800 nm.
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Abbildung 22: relative Anderung der Transienenten beider Messreihen zu einem Zeitpunkt von
60 ps (3. Bereich); Ausgewahlt aus dem Wellenldngenbereich 480 nm-500 nm
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3 Vergleich der experimentell erfassten Daten

In beiden Féllen ist es die Messung mit der kleinsten gewahlten Fluenz. Nachfolgend werden also
diese beiden Messungen miteinander verglichen. Dabei wird die Messung der frequenzverdoppel-
ten Welle durch blau und die Messung mit 800 nm-Pump durch rot dargestellt.

3.4.1 Zeitliches Verhalten der Reflextivitat
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o
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-1 0 1 2 4 5 6
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Abbildung 23: Beide Transienten weisen im 3. Bereich eine annihernd gleichgroke relative An-
derung auf.

Zwar weisen beide Transienten im 3. Bereich eine Annihernd #dhnliche rel. Anderung auf, jedoch
nicht im 1. und 2. Bereich. Dort ldsst sich deutlich erkennen, dass eine grofere Anderung (bei
kleinerer Fluenz) mit einer Wellenldnge von 400 nm erzielt werden kann. Im 2. Bereich fillt die
Transiente der Messung mit 400 nm deutlich schneller ab und n&ahert sich somit der anderen
Transienten an, wodurch sie im 3. Bereich eine annihernd gleichgroke rel. Anderung aufweisen.
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Abbildung 24: Die normierte Darstellung beider Transienten zeigt einen minimalen Unterschied
in der Reflexion zu frithen Zeiten.
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3 Vergleich der experimentell erfassten Daten

bei dem vergleich beider normierten transienten wird deutlich, dass es lediglich einen kleinen
unterschied in der Maximalen Anderung der Reflexion gibt. Beide Transienten jedoch eine Zeit-
gleiche ausbildung des Plateaus aufweisen.

3.4.2 Transiente Spektren

Betrachtet man zunéchst den 1. Bereich, so fillt auf, dass bei einer Anregung von 800 nm bei
kleineren Wellenléingen friiher eine klar positive Anderung festzustellen ist.

Bei beiden Messungen ist das Maximum der Reflexionsdnderung bei einem Zeitpunkt von 0.3 ps
gleich ausgepragt. Danach steigt das Maximum der Messung mit 400 nm jedoch schneller an
und erreicht eine maximale Auspriagung von ca 0.1. Die maximale Anderung des Maximums der
Messung mit 800nm erreicht zum gleichen Zeitpunkt lediglich eine Anderung von 0.06. Diese
Anderung weit die andere Messung bereits zu einem Zeitpunkt von 0.5 ps auf.

Betrachtet man nun das Verhalten des Nulldurchgangs genauer, so scheint sich dieser in den
Messungen selber zu diesen Zeiten nicht zu verschieben. Jedoch ist dieser bei den beiden Mes-
sungen nicht identisch, sondern verschoben. So ist der Nulldurchgang der Messung mit 400 nm
bei grofseren Wellenldngen als der der Messung mit 800 nm. Des weiteren sind auch die Minima
beider Messungen gleichermafen gegeneinander verschoben.

0.5ps400 0.3ps800
0.5p5800 —— 0.7ps400
0.3ps400  —— 0.7ps800

4001.5ps 8002ps
0.08 8001.5ps  —— 4002.5ps
4001.5ps  —— 8002.5ps 0.0200

— 72ps400  — 73ps800

0.0075

0.0050

0.0025

—0.02

-0.04
600 650 700

Abbildung 25: Vergleich der Spektren im 1. Bereich (oben), 2. Bereich (unten links) und im 3.

Bereich (unten rechts) in orange dargestellt ist die Fluenz von 0.72 % und in
blau 0.15 4

Betrachtet man nun den 2. Bereich so bleibt der Versatz vom Nulldurchgang und dem Minimum
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3 Vergleich der experimentell erfassten Daten

erhalten. Dennoch verschiebt sich der Nulldurchgang bei beiden Messungen mit steigender Zeit
zu kleineren Wellenldngen. Die Auspriagung beider Maxima zu gleichen Zeiten ist auch hier immer
verschieden. So ist die Ausprdgung bei einer Verwendung von 400 nm als Pump-Strahl immer
grofer. Eine gleichgrofe rel. Anderung tritt auf, wenn bei der Messung mit 400 nm 2.5 ps und
bei der Messung mit 800 nm 1.5 ps vergangen sind.

Beide Messungen zeigen ansonsten ein Abflachen von Minimum und Maximum mit steigender
Zeit.

Der 3. Bereich zeigt nach wie vor einen Versatz des Nulldurchgangs. Des weiteren sind die Minima
gegeneinander verschoben, weisen jedoch die gleiche Auspriagung auf.

Anders sieht das beim Maximum aus. dort ist die Anderung der Messung mit einer Fluenz von
0.15 CmTJQ nachwievor starker ausgeprigt.
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4 Modellierung der transienten Reflexivitiat von Gold

Die gemessenen Transienten weisen einen dhnlichen Verlauf auf, wie die Temperatur der Elektro-
nen iiber die Zeit im Zwei-Temperatur-Modell (siehe und . Jedoch nimmt, wie bereits in
Unterkapitel erwahnt, der Abstand der Simulierten Maxima der Reflexionsédnderung % mit
steigender Temperatur ab. Daraus lésst sich ableiten, dass es keinen linearen Zusammenhang zwi-
schen der Temperatur der Elektronen und der Reflexionsénderung der Goldschicht gibt. Fiir den
gewahlten Wellenldngenbereich der Transienten (480 nm bis 500 nm) ist dies in der nachfolgenden
Grafik veranschaulicht.
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Abbildung 26: Es ist klar zu erkennen, dass die Reflexionsénderung nicht linear mit der Tempe-
ratur zusammenhéngt. Der Betrachtete Wellenldngenbereich fiir die Reflexions-
dnderung ist dabei im Bereich von 480 nm bis 500 nm.

Diese Darstellung lasst sich nutzen um jedem Wert der Reflexionsdnderung eine Temperatur zu-
zuordnen. Die so bestimmte Temperatur der Elektronen ist jedoch lediglich eine grobe Naherung.
FEine andere Moglichkeit an die Temperatur der Elektronen zu gelangen ist durch den Vergleich
der simulierten dielektrischen Funktion von Gold mit den gemessenen Transienten Spektren.
Bei der Betrachtung der Abbildung [27] lisst sich bereits eine klare Ahnlichkeit zwischen den ge-
messenen Daten und der Simulation feststellen. Der gewahlte Temperaturbereich der Simulierten
Daten erstreckt sich dabei von 300 K bis hin zu 700 K in 100 K Schritten. Der Zeitpunkt zu dem
die gemessenen Spektren ausgewahlt wurden liegt bei ~ 1 ps, da dies dem Zeitpunkt entspricht
zu dem die grofte Reflexionsénderung festzustellen ist.
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4 Modellierung der transienten Reflexivitat von Gold
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Abbildung 27: Die simulierten Daten sind durch einen roten Farbverlauf dargestellt und weisen
eine Verschiebung der Extrema im Vergleich zu den gemessenen Daten auf. Die
gemessenen Daten sind dabei durch Orange bzw. Blau gekennzeichnet.

Der Ubersicht halber betrachten wir die gemessenen Spektren nacheinander.

Zunéachst betrachten wir das Spektrum, welches durch eine Fluenz von 0.72 % generiert wurde.
Wie in Abbildung [28] zu erkennen ist lasst sich das gemessene Spektrum im Wellenldngenbereich
von 480 nm bis 575 nm der Temperatur von 500 K zuordnen. Danach kommt es zu einer deutlichen
Abweichung von eben dieser.

— 300K =—— 500K
— 400K —— 800 nm
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0.04
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Abbildung 28: Die simulierten Daten wurden auf das gemessene Spektrum normiert. in dem
Bereich von 480 nm bis 575 nm einer Temperatur von 500 K zuordnen. Aufterhalb
dieses Bereiches weicht die Simulation deutlich von den gemessenen Daten ab.

Betrachtet man nun das Spektrum welches durch eine Fluenz von 0.15A—RR generiert wurde,
so lésst es sich im gleichen Wellenldngenbereich einer Temperatur von 600 K zuordnen (siche

Abbildung . Wie auch in Abbildung [28 kommt weicht das gemessene Spektrum auferhalb des

Wellenlédngenbereiches von 480 nm bis 575 nm deutlich von den Modulierten Daten ab.
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4 Modellierung der transienten Reflexivitat von Gold
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Abbildung 29: Die simulierten Daten wurden auf das gemessene Spektrum normiert. in dem
Bereich von 480 nm bis 575 nm einer Temperatur von 500 K zuordnen. Aufterhalb
dieses Bereiches weicht die Simulation deutlich von den gemessenen Daten ab,
wobei sich ab 600 nm das gemessene Spektrum zu einer Temperatur von 500 K
passt.

Selbiges lasst sich fiir spite Zeiten aus dem 3. Bereich betrachten.
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Abbildung 30: Zu spédten Zeiten lassen sich beide gemessenen Spektren keiner der simulierten
Verlaufskurven fiir die relative Reflexionsédnderung zuordnen.

Dafiir wurde der Zeitpunkt von 72 ps bzw.73 ps gewéhlt. Wie bereits zuvor festgestellt verschiebt
sich der Nulldurchgang zu spéteren Zeiten zu kleineren Wellenlédngen. In Abbildung [ ist klar zu
erkennen, dass die Temperatur unter 400 K liegt. Um diese genauerzu bestimmen miisste fiir den
Temperaturbereich von 300 K bis 400 K abermals Simulationen, jedoch in kleineren Absténden,
durchgefiihrt werden.

Allgemein lasst sich sagen umso kleiner die gewédhlten Temperaturschritte gewahlt werden desto
genauer ist letztendlich die Bestimmung der Temperatur der Elektronen im Goldfilm.

Unter der Annahme, dass der Anstieg der Reflexionséinderng im Bereich von 300 K bis 400 K
linear zur Temperatur der Elektronen verlauft, ldsst sich fiir die Temperatur der Elektronen zum
einen T, = 359.73 K und zum anderen 7, = 380.73 K bestimmen. Da wir jedoch bereits gesagt
haben, dass diese Annahme im allgemeinen nicht gilt ist diese Aussage mit Vorsicht zu geniefsen.
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5 Fazit

Mit Hilfe eines Pump-Probe Aufbaus wurden zwei Fluenzreihenmessungen durchgefiihrt. Als
Pump-Wellenléngen diente dabei bei der ersten Messreihe eine Wellenlénge von 800 nm und bei
der zweiten Messreihe eine Wellenldnge von 400 nm.
Vergleiche der Reflexivitdat der einzelnen Messungen innerhalb der Fluenzreihe zeigen eine Er-
héhung der maximalen Reflexionsénderung, sowie einen ldnger dauernden Abfall, bei steigender
Fluenz. Bei der Betrachtung der dazugehorigen Transienten Spektren lésst sich eine Verschie-
bung des Minimums feststellen.
Zieht man auferdem das Zwei-Temperatur-Modell mit hinzu ldsst sich feststellen, dass ebenso
das Angleichen der Temperatur der Elektronen und Phononen langer dauert und sich das Plateau
zu immer spéteren Zeiten ausbildet. Dies spiegelt sich auch in den gemessenen Spektren wieder.
So ist bei geringen Fluenzen deutlich zu erkennen, dass sich Spektren kleinerer Fluenzen schnell
aus und auch wieder zuriickbilden.
Fiir den Vergleich der beiden Messreihen wurden zwei Messungen ausgewéhlt, welche nach 60 ps
eine dhnliche Anderung in der Reflexion aufweisen. Die Betrachtung der normierten Transienten
beider Messungen wiesen lediglich einen minimalen Unterschied nach ca. 1ps auf. Dies hingt
sehr wahrscheinlich damit zusammen, dass die Reflexionsénderung der einzelnen Transienten bei
60 ps nicht identisch ist. Wiirden beide Transienten eine identische Reflexionsénderung in diesem
Bereich aufweisen wiirde kein erkennbarer Unterschied in den Transienten zu beobachten sein.
Eine Betrachtung der transienten Spektren ermoglichte einen Vergleich der Messungen aufserhalb
des Wellenldngenbereiches von 480 nm bis 500 nm. So lésst sich in dem Fall ein dhnlicher Verlauf
nach dem Nulldurchgang feststellen.
Da beide Transienten sowohl zu frithen, als auch zu spéten Zeiten nicht die gleiche Reflexi-
onsdnderung aufweisen léasst sich eine unterschiedliche Temperatur der Elektronen im Goldfilm
vermuten. Um dies zu {iberpriifen wurden die gemessenen Spektren mit der modulierten Reflexi-
mJ

onsénderung verglichen. Somit lief sich bei der durch die Fluenz von 0.72 25 eine Temperatur

von ca. 500 K und bei einer Fluenz von 0.15 % eine Temperatur von 600 K feststellen.
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