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Der Hintergrund des Titelbilds zeigt den Kern der verwendeten Plasmarontgenquelle als Falschfar-
benbild. Auf der linken Seite ist die Fithrung des Kupferbandes sowie eine Plasmakugel im Fokus
des Laser kurz vor dem Kupferband zu erkennen.



Kurzfassung

Diese Arbeit bietet einen Einblick in die Dynamik der ultraschnellen Magnetostriktion von Hol-
mium in der antiferromagnetische Phase. Dabei wurde eine diinne Heterostruktur aus selten
Erden auf einem Saphirsubstrat untersucht, wobei eine Holmiumschicht zwischen Niob- und
Yttriumlagen gewachsen gewachsen wurde. Dabei ist das Material Holmium von Interesse. Es
zeigt je nach Temperatur unterschiedliche magnetische Ordnungsphdnomene: Oberhalb von 132 K
ist es paramagnetische Phase (PM-Phase), unterhalb dieser Temperatur bildet sich eine antifer-
romagnetische Phase (AFM-Phase) in Form einer Spinspirale im Material aus, welche mit einer
starken Magnetostriktion einhergeht.

Mittels ultrascheller Réntgenbeugung wird die Dynamik des Gitters der Holmium- und der unteren
Yttriumschicht iiber eine Zeitraum von 4 ns bei unterschiedlichen Temperaturen untersucht. Die
Probe zeigt eine reichhaltige Dynamik, welche durch Warmetransport, kohdrente Phononen und
einer Wiederherstellung der magnetischen Ordnung gepriigt ist. Um die maximalen Anderungen
des transienten Signals fiir unterschiedliche Temperaturen zu untersuchen, konnte ein Gleichge-
wichtsmodell entwickelt werden, welches die zu erwartende maximale Gitterkonstantenéinderung
mit der Warmekapazitdt und temperaturabhédngigen Gitterkonstante vorhersagt.

Im Rahmen dieser Arbeit konnte die Dynamik der kohérenten Phononen in der PM-Phasen durch
ein laserinduziertes thermisches Spannungsprofil beschreiben und simuliert werden. Es stellte sich
heraus, das in der AFM-Phase ein weiteres Spannungsprofil ergénzt werden muss, welches die
Gitterdnderung der Holmiumschicht aufgrund der sich &ndernden Magnetostriktion durch die
Anregung des magnetischen Systems beriicksichtigt. Dabei zeigt sich, dass die Anderung innerhalb
von wenigen Picosekunden stattfindet und nach einer kurzen Verzogerung von ungefihr 1/2 ps
eintritt.
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Einleitung

1. Einleitung

Im Rahmen dieser Arbeit wird die ultraschnelle Kopplung der Entmagnetiserungdynamik des
Seltenen Erden Metalls Holmium an das Gitter untersucht.

Bereits in den 60er und 70er Jahren hat man sich den ausgezeichneten magnetischen Eigenschaften
der Seltenen Erden gewidmet [Gerstein et al. [1957], Darnell [1963], Koehler [1965], Nellis und
Legvold [1969], Palmer [1970], Nicklow et al. [1971], Salama et al. [1973]]. Sie zeichnen sich durch
die kontinuierliche Fillung des lokalisierten 4 f-Orbitals aus, wobei das Leitungsband im Falle des
untersuchten Holmiums bereits teilweise gefiillt ist. Aufgrund der hundschen Regeln [Blundell,
2001] ergibt sich das groe magnetische Moment der Holmiumatome (*I5 /2), welche indirekt durch
die sogenannte Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida-Wechselwirkung [Ruderman und Kittel, 1954]
gekoppelt sind. Je nach Temperatur fiithrt diese Austauschwechselwirkung zu unterschiedlichen
magnetischen Ordnungen wie der ferromagnetischen Ausrichtung der Momente in einer Ebe-
ne, antiferromagnetischer helikalen (schraubenférmigen) oder ferromagnetischer (kegelférmiger)
Strukturen [Jensen und Mackintosh, 1991]. Die Metalle der schwereren Seltenen Erden zeigen
zudem eine groffe Magnetostriktion, dies beutet, das sich die Gitterkonstante aufgrund der starken
magnetischen Spin-Gitter-Wechselwirkung dndert [Darnell, 1963].

In dieser Arbeit beobachten wir mit ultrakurzen Réntgenpulsen nach der optischen Anregung der
Probe, einer diinnen Holmiumschicht, die induzierte Anderung der Gitterkonstanten als Funktion
der Zeit bei unterschiedlichen Temperaturen und Anregefluenzen. Die zeitliche Anderung der
Gitterkonstante kann in unterschiedliche Komponenten aufgeteilt werden: Diese konnen einerseits
durch den Warmetransport in der Probe, andererseits durch kohédrente Phononen in Form von
Schallwellen, welche an der Probenoberfliche durch den thermisch induzierten Spannung und an
den Holmiumgrenzflichen durch die Kontraktion der Holmiumschicht aufgrund der Zerstérung
der magnetischen Ordnung erklart werden.

Diese Arbeit widmet sich dazu zunédchst den physikalischen Grundlagen, die im Rahmen die-
ser Arbeit von Bedeutung sind, sowie dem Aufbau des Anrege-Rontgenabfrage-Experimentes.
Anschlieflend werden die physikalischen Eigenschaften der Probe eingefiihrt und Charakterisie-
rungsmessungen diskutiert. In den beiden folgenden Teilen werden die zeitaufgelésten Messungen
der Gitterkonstantenénderung gezeigt und diskutiert. Dabei werden charakteristische Zeitpunkte
gefunden, ein Gleichgewichtsmodell entwickelt sowie die Dynamik der kohérenten Phononen
mit einem Anregungsprofil in der ferro- und antiferromagnetischen Phase erklart und mit einer
Simulation bestétigt.
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2. Physikalische Grundlagen

Der erste Abschnitt dieses Kapitels soll einen kurzen Uberblick iiber das Prinzip des Anrege-
Abfrage-Messverfahrens geben. Es bietet die Moglichkeit Dynamiken auf sehr kurzen Zeitskalen zu
beobachten, beispielsweise die kollektive Bewegung von Atomen oder die Dynamik von Molekiilen.
Des Weiteren wird auf die elementaren Figenschaften von Festkérpern eingegangen: der Aufbau
der Gitters, seine Orientierung im Raum und seine Verformbarkeit. Die Dynamik des Gitters wird
betrachtet, dazu zdhlen die Gitterschwingungen (Phononen), sowie die Magnonen, die eine kollekti-
ve Anregung gekoppelter magnetischer Momente beschreiben. Es wird die RKKY-Wechselwirkung
zwischen den magnetischen Momenten eingefiihrt. Sie ist besonders wichtig fiir die Elemente der
Lanthanoide, zu denen auch Holmium gehort.

Der letzte Abschnitt beschéftigt sich mit der Theorie der Rontgenbeugung an kristallinen Struktu-
ren. Dort wird erklart, wie mit Hilfe von Réntgenbeugung die Dynamik des antiferromagnetischen
Phaseniibergangs von Holmium untersucht wird.

2.1. Anrege-Abfrage-Messverfahren

Vorgénge auf Zeitskalen kleiner 100 ps konnen mittels elektronischer Systeme nicht mehr zeitlich
aufgelost werden. Es ist jedoch moglich, Lichtpulse zu generieren, die wenige Femtosekunden lang
sind. Die Anrege-Abfrage-Technik (engl. pump-probe method) verwendet solch kurze Pulse, um eine
hohe Zeitauflosung zu erreichen. Das Prinzip basiert auf einer &hnlichen Technik wie das Stroboskop.
Beim Pump-Probe-Verfahren wird nun mit einem Lichtpuls die Probe angeregt (gepumpt) und
zu einem zweiten, spéteren Zeitpunkt mit einem weiteren Lichtpuls abgefragt (geprobt). Wird
die Verzogerung zwischen den Lichtpulsen beispielsweise {iber eine Verschiebestrecke variiert, so
erhélt man ein zeitabhéingiges Signal. Der prinzipielle Aufbau ist in Abbildung 2.1 skizziert.

Y. Anregepuls Probe
\©
o Strahlblock
?»‘o‘&“&%e ’

- Detektor
\ N .

/7

Verschiebestrecke

7

Abbildung 2.1: Pump-Probe-Spektroskopie: Ein kurzer Lichtpuls wird in zwei Pulse aufgeteilt.
Die Zeitdifferenz zwischen dem Auftreffen beider Pulse auf der Probe wird tiber
den Wegliangenunterschied zwischen den Pulsen generiert und kann mit der
Verschiebstrecke eingestellt werden.

In unserem Fall wird die Holmiumprobe mit einem Laserpuls angeregt, welcher die Gitterkonstante
der Probe durch die eingebrachte Energie dndert. Mit einem zweiten Puls, welcher in unserem Fall
aus Rontgenphotonen besteht, wird die Gitterkonstante gemessen. Wird der zeitliche Abstand
zwischen beiden Pulsen variiert, erhalten wir die Gitterkonstante als Funktion der Zeit.

Die Zeitauflosung des Anrege-Abfrage-Messverfahren ist nicht durch die Integrationszeit des De-
tektors gegeben, sondern ist durch die Lange des Probepulses begrenzt, iiber schnellere Dynamiken
mittelt der Probepuls.

2.2. Festkorperphysik

Dieser Abschnitt widmet sich kristallinen Festkorpern und ihren Eigenschaften. Dazu zéhlen ihre
Struktur, elastische und magnetische Eigenschaften. Neben den statischen Eigenschaften wird
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auf die Dynamik in Festkérpern in Form von Phononen und Magnonen eingegangen. Wichtige
Eigenschaften, wie die Warmekapazitit, die Warmeleitung, Phaseniibergidnge oder der Transport
von Schallwellen werden diskutiert.

Am Ende des Abschnittes wird auf die Methode der Réntgenbeugung eingegangen. Mit ihr lasst
sich die Struktur eines Festkorpers untersuchen.

2.2.1. Gitter und Orientierungen

Kristalline Festkorper sind aus sich periodisch wiederholenden gleichbleibenden Struktureinheiten,
sogenannte Einheitszellen, aufgebaut. Diese bestehen aus einzelnen Atomen oder auch Molekiilen,
die untereinander eine bestimmte geometrische Anordnung aufweisen. Eine einfach Beschreibung
der Geometrie der Struktureinheiten bietet das Bravais-Gitter, welches iiber

é =ma-+ nzg-i— nsc, mn; €N (2.1)

definiert wird. Dabei sind a, b und ¢ die primitiven Gittervektoren und ihre Lénge a, b und ¢
werden als Gitterkonstante bezeichnet [Gross und Marx, 2012].

Abbildung 2.2: Die linke Abbildung zeigt das bee-Gitter und die rechte das hep-Gitter. In beiden
Systemen sind in schwarz die dazugehérigen Gittervektoren a@ ,g und ¢ beim
bcee-Gitter, beziehungsweise d1, do, ds, ¢ beim hcp-Gitter eingezeichnet. Thre
Lénge entspricht der jeweiligen Gitterkonstante

In Abbildung 2.2 sind die beiden Kristallstrukturen gezeigt, die in dieser Arbeit untersucht werden.
Auf der linken Seite ist die kubisch raumzentrierte (body-centered cubic) Kristallstruktur (bcc)
abgebildet, welche auch ein Bravais-Gitter ist. Auf den Ecken, sowie im Zentrum eine Wiirfels
befindet sich dabei je ein Atom. Auf rechten Seite ist das hexagonal dichtest gepackte (hexagonal
close-packed) Kristallsystem (hcp) abgebildet. Zur Beschreibung ist es sinnvoll das iiberbestimmte
Koordinatensystem

R = 1@ + nada + nads +naas, n; €N, |G| = |@2| = |a@s], (2.2)
zu verwenden, welches die hexagonale Symmetrie der Kristallstrukturen widerspiegelt, wobei
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gilt. d4 wird oft als ¢ bezeichnet, wie in Abbildung 2.2 gezeigt. Die Struktur des hcp besteht aus
zwei hexagonalen Bravais-Gittern, welche zueinander um 1/2¢ + 5/4d; + @z verschoben wurden
(siehe Abbildung 2.2). Beide Strukturen ermoglichen es, feste Kugeln dichtest moglich zu packen.
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Im Falle der hep liegt das Verhéltnis bei ¢/a = /8/3 &~ 1,633.

2.2.1.1. Elastische Eigenschaften

Die elastischen Eigenschaften werden durch die physikalischen Gréfien mechanische Spannung
(engl. stress) und Dehnung (engl. strain) beschrieben. In erster Ndherung werden die Kréfte in Fest-
korpern durch einen linearer Zusammenhang

oi; = Cflen (2.3)

beschrieben. Somit ergibt sich nach dem Hooke’schen Ge-
setz mit der Proportionalitatskonstante C’fjl, dem soge-
nannten Elastizitdtsmodul. Dabei beschreibt der dreidi-
mensionale Spannungstensor o;; zweiter Stufe die Kraft
pro Flache, die an einem infinitesimalen Wiirfel angreift
(siehe Abbildung 2.3). Damit kein Drehmoment auftritt,
muss der Tensor symmetrisch o;; = 0j; sein. Der ebenfalls
dreidimensionale symmetrische Dehnungstensor ey; zweiter
Stufe beschreibt dabei die Dehnung des Festkorpers. Dazu
beschreibt er die Anderung beziehungsweise Verschiebung Abbildung 2.3: Infinitesimaler Wiir-
s; des urspriinglichen Koordinatensystems (ohne anliegende fel mit Definition der Spannungskom-
Krifte) in das neue Koordinatensystem: ponenten

m (2 22) < (e, ) o
2 \dz; dx; 2\ Oxpdz; Oz dx;

Beide werden iiber den Elastizitatstensor ijl vierter Stufe verkniipft. Die 81 Komponenten
reduzieren sich jedoch aufgrund der Symmetrie des Spannungs- und Dehnungstensor, sowie
der quadratischen Abhéngigkeit der Energie der elastischen Energie ijl = C}} auf maximal 21
unabhéngige Komponenten im triklinien Kristallsystem. Je nach Kristallsymmetrie reduziert sich
die Anzahl der elastischen Konstanten auf 3 fiir kubische und 5 fiir hexagonale Kristallsysteme
[Gross und Marx, 2012].
Oft verwendet man die vereinfachte Notation nach Voigt ovoigt = (011,022,033,023,013,014)T, wobei
diese nur die drei Hauptdiagonal- und die drei symmetrischen Nebendiagonalelemente verwendet.
In dieser Arbeit werden die elastischen Eigenschaften vorallem zur Beschreibung von Schallwellen
bendtigt.

+— 0929

2.2.2. Gitterschwingungen: Phononen

Dieser Abschnitt soll sich der Dynamik der einzelnen Gitterbausteine, der Atome widmen. Diese
schwingen zum Beispiel in Folge der thermischen Bewegung um ihre Ruhelage; die riicktreibende
Kraft ist dabei die chemische Bindung. Uber die Schwingung der Atome lassen sich sowohl die
elastischen Eigenschaften, die spezifische Warme, als auch die Ausbreitung akustischer Wellen
beschreiben.

Ubertrigt man Energie an einen Gitterbaustein, wird diese an ihre Nachbarn weitergeben und auf
das ganze Gitter verteilt. Die Anregung einer lokalisierten Schwingung wird als Kollektivschwingung
auf das gesamte Gitter weitergegeben. Die Quanten beziehungsweise Quasiteilchen mit einer Energie
FE und einem Impuls ¢, die diese Kollektivschwingung beschreiben, nennt man Phononen.

Der folgende Abschnitt widmet sich zunéchst den klassischen Bewegungsgleichungen, der spezifische
Warme und der Dispersionsrelation von Phononen in Festkorpern.

2.2.2.1. Die lineare Kette
Eines der einfachsten Modelle um die Schwingungen eines Festkorpers zu beschreiben ist das
Modell der linearen Kette. Dabei treten in der Literatur zwei gdngige Modelle auf: die lineare
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Kette ohne und mit Basis. In Abbildung 2.4 ist eine zweiatomige lineare Kette (mit Basis), deren
Atome mit den Massen m und M durch identische Feder der Federkonstante f zusammengehalten
werden, dargestellt. Das Modell ist linear, da die Riickstellkraft der Feder als lineare Funktion
ihrer Auslenkung beschrieben wird.

L d [
[ 1
m M m f M m M m
n—1 n n+1

Abbildung 2.4: Zweiatomige lineare Kette mit unterschiedlichen Massen m und M, sowie der
Gleichgewichtsgitterkonstante d.

Sei s nun die Auslenkung des Atoms mit der Masse m, S die Auslenkung des Atoms mit der Masse
M, dann ergeben sich die Differentialgleichungen
msy = —f (28, — Sp — Sn—1), (2.5)
MS, = —f (28, — 8p — 8n_1).- (2.6)

Durch Einsetzen des Ansatzes nach Madelung [1972]

Sp = Lei(q(n—%)d—wt) (27)
m
Sn _ c ei(q(n—%)d—wt) — el%dg msn (28)

und Losen der Determinante, ergibt sich der Zusammenhang zwischen Frequenz w und Wellenvektor
q zu

(B Ly en(Ea ) - e 29)

2.2.2.2. Die Dispersionsrelation
Die Verkniipfung von Wellenzahl ¢ und der Frequenz der

Schwingung w nennt man Dispersionsrelation. In Abbil- \
dung 2.5 sind die beiden Zweige der Dispersionsrelation ‘

flir eine zweiatomige Basis abgebildet. Der untere Zweig 3 optisch
ist der sogenannte akustische Zweig, den oberen nennt %

man optisch. Fiir den drei dimensionalen Fall ergeben sich =

3 akustische Moden (eine longitudinale (in Ausbreitungs- L% akustisch

richtung schwingend) und zwei transversale (senkrecht
zur Ausbreitungsrichtung schwingend) und (3N — 3) op-
tische Moden, wobei NV die Anzahl der Atome ist.

Mit ultraschneller Rontgenbeugung lassen sich die ver- 0 i
schiedenen Bewegungen des Kristallgitters direkt beob- 2d

achten. Inkohérente Schwingungen fiihren aufgrund des Wellenzahl ¢
Debye-Waller-Faktors zu einer Intensitdtsdnderung, wah-
rend langwellige akustische Schwingungen zu einem Peak-
verschiebung im Rontgensignal fithren. [Bargheer et al.,
2006] Es ist interessant diese experimentellen Messungen mit Simulationen zu vergleichen, dazu
lasst sich das Modell der linearen Kette verwenden. Es ldsst sich auch fiir héher dimensionale
Gitter erweitern. Zudem ist es moglich weitere Wechselwirkungen zu den iibernéchsten Nachbarn
zu erginzen oder die lineare Feder durch eine nichtlineare zu ersetzten. Die Differentialgleichung

SR

Abbildung 2.5: Dispersionsrelation
w(q) fiir die lineare Kette mit Basis
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dieser erweiterten Modelle lassen sich zwar nicht mehr analytisch 16sen, sie bilden jedoch den
Ausgangspunkt fiir numerische Simulationen [Bojahr et al. [2012], Schick et al. [2014a]].

2.2.2.3. Energie der Gitterschwingung und spezifische Warmekapazitat

Die gekoppelten Einzelschwingungen lassen sich durch entkoppelte Kollektivschwingungen be-
schreiben. Durch die Verwendung von Normalkoordinaten ergibt sich als Bewegungsgleichung
die Differentialgleichung des harmonischen Oszillators. Fasst man die Normalkoordinaten als
quantenmechanische Operatoren auf, kénnen die durch sie beschriebenen Kollektivschwingungen
als elementare Anregung einer Feldmode interpretiert werden. Diese elementare Anregung wird
dann als Phonon bezeichnet. Die Energie des quantenmechanischen Gesamtsystems einschliefllich
der Nullpunktsenergie ist dabei gegeben als

B =Y hoy(@) (a)@(@) + 5 ) (2.10)

wobei w;(q) die Frequenz der Gittermode j mit dem zugehdrigen Phononenvernichter @;(¢) und dem

Phononenerzeuger &}(c]’) ist. Mit der Bose-Einstein-Verteilung als Besetzungswahrscheinlichkeit
ergibt sich der Ausdruck

E=Y (,21 + ;) oy () (2.11)

,](T ekBT _1

fir die Gesamtenergie. Fiir kgT" grofl gegentiber /w; lasst sich die Energie durch £ = 3NkgT
ndhern, wobei N die Anzahl der Atome im Kristall ist. Somit ist die Warmekapazitit in diesem
Fall ¢y = % = 3Nkp (Dulong-Petit-Gesetz). Fiir niedrige Temperaturen bietet sich nach dem
Ubergang zur Integraldarstellung die Debye-Ndherung an. Sie besteht dabei aus drei Annah-
men: Vernachldssigung der optischen Zweige, lineare Approximation der akustischen Zweige und
Ersetzen der Brillouin-Zone durch eine Kugel gleichen Inhalts unter der Annahme einer Richtungs-
unabhéngigkeit der linearen Naherung in dieser Kugel [Madelung, 1972]. Mit ihr ergibt sich eine
gute Naherung fiir die spezifische Warme zu

dE 3

B B Op . B T y4
cy = a7 = 3Nkpfp ( T ) mit  fp(x) = 3 /0 (ev — 1)2dy, (2.12)

wobei ©p als Debye-Temperaur bezeichnet wird. Sie beschreibt eine Grenze fiir die maximale
besetzte Phononenmode im jeweiligen Material. Die Warmekapazitit wird mit ¢, bezeichnet, da
angenommen wird, dass es keine Volumenénderung des Kristalls gibt. Um die Warmekapazitat bei
2
konstantem Druck zu berechnen liefert die Thermodynamik den Zusammenhang ¢, = cy + S-VT.
Hierbei ist a der Volumenausdehnungskoeffizient und x = —v; R die Kompressibiltat. Thr

Kehrwert gibt die Kraft pro Fliache an, die bei einer Volumenénderung benotigt wird [Gross und
Marx, 2012].

2.2.2.4. Warmeleitung

In Festkorper wird Warme durch Elektronen und Phononen transportiert. In Metallen iiberwiegt
dabei der Beitrag der Elektronen [Gross und Marx, 2012]. Die Warmeleitfahigkeit  ist die
Proportionalitatskonstante zwischen dem Warmestrom J und dem Temperaturgradient —V7T"

J = —kVT. (2.13)

Betrachten wir eine Probe der Lénge L, so konnen wir den Temperaturgradienten VI durch
—AT/L ersetzen. Auflerdem lésst sich mit der kinetischen Gastheorie fiir die Warmeleitfahigkeit
k der Zusammenhang x = %val herleiten. Dabei ist Cy, die spezifische Warme, [ die mittlere
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freien Weglénge der Phononen und v ihre Gruppengeschwindigkeit. Man erhélt dann

J= %(CVAT)(U%). (2.14)
In dieser Form ist ersichtlich, dass die Uberschusswirmedichte cyy AT mit der effektiven Geschwin-
digkeit v% durch die Probe transportiert wird. Der Faktor 1/3 resultiert aus dem Erwartungswert
der Geschwindigkeit in isotropen Festkorpern aus der kinetischen Gastheorie. Die Temperaturab-
héngigkeit der Warmeleitfahigkeit ist zum einen durch die Temperaturabhéngigkeit der spezifischen
Wiérme, sowie der mittleren freien Weglénge | o< 1/(n) gegeben:

(2.15)

% fuir T'> Op
KR X op
TleT mitna~1bis3 fiurT <K Op

Bei hohen Temperaturen iiberwiegen Umklapp-Streuprozesse.

2.2.2.5. Schall in Festkorpern

Wenn Festkorper durch eine kurze oder periodische Kraft angeregt werden, kénnen Schallwellen
entstehen. Betrachten wir dafiir wieder einen infinitesimalen Wiirfel, dargestellt in Abbildung 2.3,
mit dem Volumen AzAyAz und der Dichte p auf den eine Spannung o1;(x) wirkt. Damit ergibt
sich die Kraft [Gross und Marx, 2012]

AF, = (o11(x + Ax) — o11(x)) AyAz = %AmAyAz. (2.16)
x

Diese Kraft fiihrt zu einer Verschiebung s; des Wiirfels und unter Verwendung von Gleichung

(2.3) und (2.4) in voigtscher Notation ergibt sich

6281 8281

Mit dem Ansatz fiir eine Welle e*(**=«%) ergibt sich als Schallgeschwindigkeit fiir die longitudinale

Welle
w [C
Clong = E = 7;1 . (218)

Mittels analoger Rechnung fiir die transversale Welle ergibt sich fiir einen kubischen Kristall

w Cua
rans — 7. — ) 2.1
c P s (2.19)

wobei Cyy das Elastizitdtsmodul in voigtscher Notation ist. Quantenmechanisch lassen sich
Schallwellen in Festkorpern als kohdrente Phononen

1

la, q) = e 2% Z 5% |n,q) (2.20)

beschreiben. Berechnet man den Erwartungswert des Auslenkungsoperators [Hu und Nori [1996],
Hiibel [2006]]

~ h .
Q= o (aq +al) (2.21)

ergibt sich

(,qlQlat, ) ox cos(gr — wt + 6) (2.22)
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fiir den kohérenten Zustand. Kombiniert man mehrere kohérente Zustédnde unterschiedlicher
Frequenzen, so ldsst sich daraus ein Schallpuls konstruieren.

Fin wichtige Materialgréfe fiir die Schallwelle ist die akustische Impedanz. Sie ldsst sich aus dem
Produkt seiner Dichte p und seiner Schallgeschwindigkeit ¢y bestimmen:

Z=p - cs. (2.23)

und beschriebt den Widerstand, der der Schallausbreitung entgegengesetzt wird. Diese Gro-
Be ist wichtig, da an Materialiibergdngen nur ein Teil der Schallwellenamplitude transmittiert
und der Rest reflektiert wird. Die Transmissions- und Reflexionskoeffizienten lassen sich aus
den akustischen Impedanz Z der aneinander grenzenden Materialien berechnen. Fiir die Ener-
gie (Gleichung (2.24) und (2.25)) und Auslenkung (Gleichung (2.26) und (2.27)) ergibt sich

Zo — Z1\ > Zy— 74
_ (22—~ r=2=_"-- 2.26
R <21 - ZQ) , (2.24) 71 + 7o (2.26)
4Z1Z2 222
_ 4142 t= ——= 2.27
T (Z1 + Z2)?’ (2:25) Zy+ 2> (2.27)

wobei R+ T = 1 aufgrund der Energieerhaltung gilt [Royer und Dieulesaint, 1999].

2.2.2.6. Anregung von Phononen

Akustische und optische Phononen kénnen durch Phonon-Elektron-Wechselwirkungen angeregt
werden. Die vom Laserpuls ins elektronische System eingebrachte Energie wird {iber Stéfle an
Phononen ins Gitter abgegeben. Dies kann dabei inkohérent in Form von Warme oder kohérent
als Schallwellen geschehen. Die Verteilung von inkohérent (thermisch) angeregten Phononen wird
durch die temperaturabhéngige Bose-Einstein-Statistik beschrieben. Eine kohérente Anregung
von Phononen liegt vor, wenn beispielsweise die Dauer der Anregung kiirzer als die Periode der
Phononen ist. In diesem Fall haben alle Phononen eine feste Phasenbeziehung.

Die Erzeugung von kohérenten Phononen basiert auf der Konversion von optischer Energie in
mechanische Spannung o(z) im Material. Diese photoinduzierte Spannung hat ein charakteris-
tisches Profil, welches von den Materialparametern (optische, mechanische, thermische,..) und
Laserparametern (Intensitét,...) abhéngt. In unserem Fall handelt es sich bei der Probe um einen
diinnen Film, der durch die deutlich gréflere Fliche des Anregepulses im Vergleich zur kleinen
Flédche des Abfragepulses homogen angeregt wird. Unter der Annahme der Homogenitét in der
z,y-Ebene kann die Dynamik auf eine Dimension (z) reduziert werden. Die Dynamik entlang
der z-Achse kann dann mit der Wellengleichung 0;u — C202u = 10,0(2,t) beschrieben werden,
wobei u die Auslenkung, C' die Schallgeschwindigkeit, p die Dichte und o(z,t) die photoinduzierte
Spannung ist [Ruello und Gusev [2015], Matsuda et al. [2015], Schick et al. [2014b]].

Die induzierte Spannung im Festkorper kann als Thermoelastizitdt beschrieben werden, die vor
allem in Metallen vorherrschend ist. Um eine Volumendnderung im Festkorper zu verursachen,
ist ein anharmonisches Gitterpotential notig [Ashcroft und Mermin, 2013], welches durch den
Griineisenparameter v, des Gitters gegeben ist. Die thermoelastische Dehnung lésst sich makrosko-
pisch mit dem linearen Ausdehnungskoeffizienten « oder alternativ mit dem Griineisenparameter
beschreiben:

o(2,T) = 25T (2/T) = —y1.c00T(=,T), (2.28)
K

wobei §77, die Temperaturerh6hung des Gitters, a der Volumenausdehnungkoeffizient und « die
Kompressibitéit ist. Es ergibt sich somit eine lineare Abhéngigkeit der Ausdehnung des Gitter
von seiner Warmekapazitit ¢ und von dem Griineisenkoeffizienten ~r. Je nach Metallen kann
sich das Anregungsprofil unterscheiden: Im Fall einer starken Elektron-Phonon-Kopplung wird
das Gitter instantan erhitzt (in weniger als 1 ps) und das Temperaturprofil des Gitters entspricht
dem Eindringprofil des Lasers in der Probe. Bei einer schwachen Kopplung kénnen die heiflen
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Elektronen mit ihrer Fermigeschwindigkeit propagieren bevor sie ihre Energie iber eine groflere
Eindringtiefe ans Gitter abgeben. Damit unterscheidet sich das Temperaturprofil des Gitters
vom Eindringprofil des Lasers. Die Orts- und Zeitabhéngigkeit der Profile ldsst sich mit einer
Mehrtemperaturmodell beschreiben (siehe auch Abschnitt 2.2.6.1) [Ruello und Gusev, 2015].

2.2.3. Magnetische Strukturen und der Spin der Gitterionen: Magnonen

Neben den mechanischen Eigenschaften kénnen Gitter auch magnetische Eigenschaften haben.
Aufgrund der LS-Kopplung, welche den Gesamtdrehimpuls in den Lanthanoiden korrekt beschreibt
Jensen und Mackintosh [1991], lassen sich fiir jedes Gitteratom die Spinquantenzahl S und die
Gesamtbahndrehimpulsquantenzahl der Elektronen L zu einer nicht verschwindenden magnetischen
Gesamtdrehimpulsquantenzahl J zusammenfassen, woraus sich wiederum das magnetische Moment
w eines Gitteratoms ergibt. Gibt es eine direkte oder indirekte Wechselwirkung zwischen den Spins,
bilden sich Strukturen wie die Gleichausrichtung aller Spins (Ferromagnetismus), eine alternierende
Abfolge, die keinen Nettomoment erzeugt (Antiferromagnetismus) oder eine alternierende Abfolge,
die ein Nettomoment erzeugt (Ferrimagnetismus).

In einem magnetischem Material kénnen je nach Temperatur oder anliegendem Magnetfeld
andere magnetische Phasen vorliegen. Die Temperatur des Phaseniibergang von ferromagnetischer
Phase (FM-Phase) zu antiferromagnetischer Phase (antiferromagnetische Phase (AFM-Phase))
oder paramagnetischer Phase (PM-Phase) bezeichnet man als Curie-Temperatur T und von
AFM-Phase zur PM-Phase als Néel-Temperatur.

Werden solche magnetische Strukturen angeregt, sind kollektive Anregungen mdéglich, sogenannte
Spinwellen, deren Quant als Magnon bezeichnet wird. Kollektivanregungen sind die niedrigsten
angeregten Zustdnde nach dem Grundzustand. Der Grundzustand eines ferromagnetischen Systems
ohne Basis ist die Gleichausrichtung aller Spins.

2.2.3.1. Spin-Wechselwirkungshamiltonoperator und Heisenberg-Modell
Im quantenmechanischem Heisenberg-Modell wird Wechselwirkung zwischen den einzelnen Spins
beschrieben mit dem Hamiltonoperator [Ashcroft und Mermin, 2013]

H=->J;S - S (2.29)
ij

Dabei sind S; und qu die vektoriellen Spinoperatoren zu einer gegeben Spinquantenzahl s. Fiir den
Fall s = 1/2 bestehen die Komponenten des Spinoperators aus den Paulimatrizen. Die Kopplungs-
konstante J;; bestimmt, welche Strukturen sich ausbilden werden. Nimmt man eine konstante
Kopplungskonstante an ergibt sich fiir positive Werte eine parallele Ausrichtung der Spins (Ferroma-
gnetismus), fiir negative Werte ergibt sich eine antiparallele Ausrichtung (Antiferromagnetismus).

2.2.3.2. Magnonen (Spinwellen)

Vereinfacht man den Hamiltonoperator (2.29), indem man nur Wechselwirkung mit den néchsten
Nachbarn (6 = 1,2,...,v) mit fester Kopplungskonstante J;; = J zuldsst und das System aus
seinem Grundzustand mit einer Energie angeregt, die lediglich zum Umklappen eines einzelnen
Spins ausreichend ist, reagiert das System, analog zu den Phononen, mit einer Kollektivanregung;:
einer Spinwelle oder auch einem Magnon. Fiir dieses Magnon ldsst sich analog zu den Phononen eine
Dispersionsrelation berechnen: ohne Basis ergibt sich die Dispersionrelation eines ferromagnetischen
Systems zu

w(k) = 2—;;8 (V — Zeig ' F) , (2.30)
1)

10
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und mit Basis die eines antiferromagnetischem Systems zu

2JV8

w(k) = -47§:<ﬂk 5, (2.31)

dabei ist 75 den Abstand zum néchsten Nachbarn. [Madelung, 1972] In Abbildung 2.6 ist eine
semiklassische Illustration eines Magnons als Spinwelle dargestellt.

FTTTTTCTTTTTY
clalololoeT S 00/vGC

Abbildung 2.6: Semiklassische Illustration der Spinwelle in einer eindimensionalen Kette. Die
Spins prézessieren phasenverschoben um die zum Beispiel durch ein Magnetfeld
ausgezeichnete Richtung. Oben ist eine perspektivische Ansicht und in der
unteren Hilfte ist eine Draufsicht gezeigt. (vgl. [Madelung, 1972])

2.2.4. Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida-Wechselwirkung

Bisher haben wir Magnetismus unter der Annahme betrachtet, dass ein direkter Austausch
zwischen den lokalen magnetischen Momenten méoglich ist. Dies geht nur, wenn die Orbitale der
zum magnetischen Moment beitragenden Elektronen eines Gitterions mit denen eines anderen
iiberlappen [Madelung, 1972]. Ein Austausch kann aber auch indirekt erfolgen. So kann eine
magnetische Wechselwirkung zwischen den Elektronen der teilweise gefiillten 4 f-Schalen der
Seltenen Erden auftreten: Die indirekte Austauschwechselwirkung koppelt dabei die 4 f-Elektronen
iber die Leitungsbandelektronen [Ashcroft und Mermin, 2013]. Diese Wechselwirkung wird als
Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida-Wechselwirkung (RKKY-Wechselwirkung) bezeichnet und ist
schematisch in Abbildung 2.7 dargestellt.

%@@@ EOHOHOORCACRONOHO;
RO - Oc e S !

aus der Ebene (c-Achse)

Abbildung 2.7: Schematische Darstellung der RKKY-Wechselwirkung: Die magnetischen Mo-
mente der lokalisierten 4f-Elektronen (grofie Pfeile) koppeln tiber die delo-

kalisierten 5d-Leitungsbandelektronen (kleine Pfeile). (vgl.[Gross und Marx,
2012))

Bei den Lanthanoiden tragen die 4 f-Elektronen das magnetische Moment. Die direkte Wechselwir-
kung zwischen den 4 f-Momenten verschiedener Gitterplitze ist aufgrund der geringen Uberlappung
der Wellenfunktion vernachléssigbar [Jensen und Mackintosh, 1991]. Es findet aber eine indirekte
Wechselwirkung durch Polarisierung von Leitungselektronen statt [Nolting, 1986]. Fiir das Lantha-
noid Holmium betréigt die mittlere freie Weglinge | = vp7 beispielsweise etwa 13 A [Bekkali, 2010],
dabei ist vr die Geschwindigkeit der Elektronen an der Fermikante mit der Ladungstrigerdichte
von Holmium und 7 die mittlere Zeit zwischen zwei Stoflen, welche linear mit dem spezifischen
elektrischen Widerstand p skaliert. Damit wirkt die Kopplung deutlich weiter als der einfache

11
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Gitterabstand, somit miissen auch die iiberndchsten Nachbarn berticksichtigt werden. Die daraus
resultierende indirekte Wechselwirkung ist die Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida-Wechselwirkung.
‘ ‘ Sie ldsst sich ebenfalls mit dem Hamiltonian (2.29)

) 0,8 | - beschrieben, wobei die Kopplungskonstante J;; =

— Jg}KKY. Fiir grofie Absténde oszilliert die Kopplungs-

9 0,6 - | konstante um 0 mit dem Abstand r und wird nach

= Yosida [1957] und Skomski [2012] durch

2 04} i

e} )

S 2kpr cos(2kpr) — sin(2kpr)

ﬁ X = 2 2

& 02 | Tr)=Jo (2kpr)? (2:32)

= x

g } /H:N . beschrieben, dabei ist kr der Radius der Fermi-

MC> 0 \_, /< I« kugel. Die Oszillation der Kopplungskonstante der
0.2 ‘ ‘ RKKY-Wechselwirkung ist in Abhéngigkeit des Ab-

0 5 10 15 standes r in Abbildung 2.8 fir Holmium bei T =

136 K dargestellt. Diese wurde von Schneider et al.
[2000] mittels Neutronenbeugung gemessen und mit

Abbildung 2.8: Anderung der Kopplungs- Gleichung (2.32) gefittet [Tovar und Robertsori,
konstante .J(r) aus Gleichung (2.32) der 2001], dabei ist Jo ~ —25K und kp ~ 0,544
RKKY-Wechselwirkung mit dem Wechsel- Fir grofie Absténde r > 1/kp = 1,85 A ergibt sich

wirkungsabstand r fiir Holmium [Schneider —ein Proportionalitit zu cos(2kgr)/ (2kpr)* [Blundell,
et al. [2000], Tovar und Robertson [2001]] ~ 2001]. Betrachtet man nur die Wechselwirkung zu

den néchsten und iiberndchsten Nachbarn mit der
Kopplungskonstante J; = J(r) und Jo = J(2r), welche jeweils um den Winkel 6 zueinander
verdreht sind, so lésst sich die Energie und ihre Ableitung nach 6 bestimmen

Wechselwirkungsabstand r [A]

oE 0
20 < 78 (J1cosB + Jacos(26)) (2.33)
= (J1 +4J2cos6)sind (2.34)
=0. (2.35)
Fiir diese Gleichung gibt es drei Losungen
=0 ferromagnetische Ordnung,
0=m antiferromagnetische Ordnung,

0 = arccos(— k), Ja < 0,|J1| < 4[Jo| helikale Ordnung.

Im dritten Fall dreht sich das magnetische Moment von Ebene zu Ebene um den Winkel 6,
wobei die Wechselwirkung in der Ebene ferromagnetisch ist. Uber den gesamten Festkorper gibt
es jedoch keine ausgezeichnete Richtung des magnetischen Momentes, der Festkorper ist somit
antiferromagnetisch. [Bekkali, 2010]

2.2.5. Magnetostriktion

Die fiir unsere Experimente wesentliche Eigenschaft von magnetischen Materialien ist die An-
derung des Volumens des Festkorpers durch eine Anderung der Ausrichtung und Kopplung der
magnetischen Momente. Wird diese Anderung durch Anlegen eines externen Magnetfeldes erzeugt,
spricht man von Magnetostriktion. Im Falle einer Volumeninderung durch eine Anderung der
magnetischen Momente mit der Temperatur wird die Magnetostriktion als spontan bezeichnet.
In Abbildung 2.9a ist die Anderung der Gitterkonstanten von Holmium mit der Temperatur
eingezeichnet: oberhalb der Néel-Temperatur ist eine kontinuierliche Dehnung mit steigender Tem-
peratur durch den phononischen Druck zu beobachten, unterhalb verursacht die Magnetostriktion
eine Dehnung des Gitters mit sinkender Temperatur. Die Anderung des Volumenausdehnungskoef-
fizienten « ldsst sich als zweite Ableitung der Freien Energie nach der Temperatur und der Ortes
berechnen. Um alleinig die magnetische Komponente der Volumenausdehnung zu bestimmen,

12
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EXE.
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aus der Ebene (c-Achse)

Temperatur T’ in der Ebene

Abbildung 2.9: a) Gitterkonstanten von Holmium: unterhalb der Néel-Temperatur Ty ist eine
Gitterdehnung der c-Achse und eine Kontraktion der a-Achse durch Magne-
tostriktion zu beobachten. b) Die Deformation der 4f Ladungstrigerdichte
(grau) von Kreisformig ohne Spin-Bahn-Kopplung zu elliptisch unterhalb der
Néel-Temperatur geht mit einer Anderung des magnetischen Moments (griine
Pfeile in AFM Ordnung) einher und fiihrt zu einer spontanen Magnetostriktion,
welche sich in einer Ausdehnung des Gitters im Vergleich zur Ausdehnung ohne
magnetische Wechselwirkung (schwarze Pfeile) zeigt. Aufgrund der Querkon-
traktion entsprechend der Possionzahl fithrt die Ausdehnung entlang der ¢-Achse
zu einer Kontraktion entlang der a-Achse. Das Volumen bleibt dabei anndhernd
konstant. (vgl.[Doerr et al., 2005])

miissen die Anteile des elektronischen und phononischen Systems abgezogen werden, welche mit
einem Debye-Modell beschrieben werden kénnen [Doerr et al., 2005].

Phiénomenologisch lisst sich die Magnetostriktion durch Anderungen des Kristallfeldes und der
Zwei-lTonen-Wechselwirkung beschreiben. Das Kristallfeld ist das inhomogene elektrische Feld der
Nachbarionen, die mit dem &ufleren bindenden Orbitalen der Atome wechselwirken. Durch die
RKKY-Wechselwirkung werden die 4 f-Momente in Holmium iiber 5d6s-Elektronen gekoppelt,
beide haben einen gemeinsamen quantenmechanischen Zustand. Wird dieses System angeregt,
ergibt sich ein neuer Zustand, in welchem sich die Ausrichtung des magnetischen Momentes
des 4 f-Elektrons dndert [Weinelt [2015], Melnikov et al.]. Aufgrund der Spin-Bahn-Kopplung
wechselwirken die gekoppelten magnetischen Momente der 4f- und 5d6s-Elektronen mit der
Elektronenverteilung in den bindenden Orbitalen. Diese werden im Vergleich zum magnetisch
ungeordneten Zustand neu ausgerichtet, so dass sich die Form der Ladungstriagerdichte &ndert,
wie schematisch in Abbildung 2.9b dargestellt.

Theoretisch kann diese Anderung mit dem bereits erwéhnten Kristallfeld beschrieben werden. Wird
das Kristallfeld in Stevens Operatoren nach Doerr et al. [2005] entwickelt, ergibt sich eine Abhéngig-
keit des Feldes von den Gesamtdrehimpulsoperatoren J;. Die Wechselwirkung zwischen einzelnen
magnetischen Momenten kann durch bilineare Zwei-Ionen-Wechselwirkung beschrieben werden,
welche zwischen den einzelnen Gesamtdrehimpulsen J unterschiedlicher Kristallatome wirkt. Fiir
das Kristallfeld wird dabei ein Punktladungsmodell verwendet und die Zwei-lonen-Wechselwirkung
wird durch die RKKY-Wechselwirkung beschrieben. Die Anderung des Kristallfelds durch die
Zwei-Ionen-Wechselwirkung fithrt somit letztendlich zu einer Verzerrung (engl. strain) des Gitters
(Abbildung 2.9b). In diesem neuen Gleichgewicht sind die bindenden Orbitale neu ausgerichtet
und es liegt eine neue Gitterkonstante vor.
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2.2.6. Wechselwirkungen und ihre Zeitskalen

Hinsichtlich der Holmium Probe sind die Elektron-Phonon-, Elektron-Magnon- und Phonon-
Magnon-Wechselwirkungen und ihre Zeitskalen von Interesse. Je nach dem, ob die Elektron-
Phonon-Kopplung schnell oder langsam ist, verdndert sich das Eindringprofil der Anregung in die
Probe und die daraus resultierende Dynamik. Im Falle einer starken Elektron-Phonon-Kopplung,
wie zum Beispiel in Nickel, wird das Gitter sofort erhitzt (unter einer ps) und das Eindringprofil
entspricht dem des Lasers. Liegt jedoch eine schwache Elektron-Phonon-Kopplung vor, also eine
grofiere Kopplungszeit, wie in Gold oder Kupfer, wird die Energie mit den Elektronen {iber
ungefihr 100 nm mit der Fermigeschwindigkeit in der Probe verteilt. [Ruello und Gusev, 2015
Die Zeitskalen der Elektron-Magnon-Kopplung liegen im Bereich einiger hundert Femtosekunden.
Fir Holmium liegt sie bei 350 4 80 fs, zusétzlich wurde ein langsamer Zerfall der Magnetisierung
iiber 22 + 2 ps in den Messungen von Trabant [2014] festgestellt. Diese langsame Zeitskala wird
als charakteristische Zeitskala der Phonon-Magnon-Kopplung interpretiert [Wietstruk et al. [2011],
Trabant [2014]].

2.2.6.1. Drei-Temperaturmodell

Die Dynamik nach der Anregung eines Festkorpers mit elektronischen, phononischen und magneti-
schen Freiheitsgraden kann durch die Trennung in Elektronen-, Phononen- und Magnonsystem,
sowie ihren Wechselwirkungen untereinander im Rahmen des heuristischem Dreitemperaturmodells
beschrieben werden. Jedem System wird nun eine Temperatur Tg, Ty, Tpn und jeden Paar von
Subsystemen eine Wechselwirkungskonstante g zugewiesen [Beaurepaire et al., 1996].

Nach der Absorption des Lichtpulses durch die Elektronen ist die Energie der Anregung im System
der Elektronen. Innerhalb von 10 fs bis 500 fs relaxiert das elektronische System durch Elektron-
Elektron-Sto8e [Beaurepaire et al., 1996] und kann dann durch eine Fermi-Dirac-Verteilung mit
der Temperatur Tx beschrieben werden. Die Energie des angeregten elektronischen Systems kann
iiber Wechselwirkungen mit dem Gitter in Form Phononen und {iber Wechselwirkungen mit dem
magnetischen System in Form von Magnonen abgeben werden. Diese kann fiir den Fall nicht koh&-
renter Anregung durch die Bose-Einstein-Verteilung mit der Temperatur T3; beziehungsweise Tpy
beschrieben werden. Der Prozess der Energietibertrages hélt so lange an, bis sich die Temperaturen
angeglichen haben [von Volkmann, 2010]. Neben diesem Thermalisierungsprozess finden in der
Probe weitere Prozesse statt, zum Beispiel Warmeaustausch mit der Umgebung, welche ebenfalls
beriicksichtigt werden miissen. Schematisch ist der Temperaturverlauf der einzelnen Systeme in
Abbildung 2.10 skizziert.

T T

800 T T T
—— Temperatur der Elektronen Tg
— /\ ---- Temperatur der Magnonen T
E 600 ,'I AR B R R R Temperatur der Phononen Tpp
~ : \\
5 l' \\\
T 400 ! NS
5] 1 N
jon ! S
H 200 _____________________________________________________________________ _

-0,1 0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9 1

Abbildung 2.10: Schematische Darstellung eines drei Temperaturmodels fiir Elektronen, Magno-
nen und Phononen. Die drei Systeme haben nach der Anregung unterschiedliche
Temperaturen, die anschlieend equilibrieren. [Miiller et al., 2008]
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Das Dreitemperaturmodell kann mit den folgenden drei gekoppelten Differentialgleichungen (2.36),
(2.37) und (2.38)

dTg

CE(TE)H = —ge-pPu(Te — Trn) — ge—M(Te — Tm) + P(2), (2.36)
dT;

CM(TM>T;VI = gE—M(Ts—Ty) + 9Ph—M(TPn — Tv), (2.37)

cpn(Tpn) = gp—prh(TE — Trn) — gphoM(TPh — TM) — gPh—Umgebung (TPh — TUmgebung) (2.38)

dt

beschrieben werden, wobei cg die elektronische Warmekapazitét und ¢y (cpn) der magnetische
(phononische) Beitrag zur Warmekapazitit ist. Der Energieiibertrag von einem ins andere System
wird iiber die Wechselwirkungskonstanten g beschrieben (vgl.[Beaurepaire et al., 1996]). Die Kon-
stante g kann dabei temperaturabhéngig sein, um beispielsweise eine Sattigung des magnetischen
Systems zu beschrieben. Mit der Konstante gpn—uUmgebung Wird das Kiihlen {iber Phononen an
den Rest der Probe und das Substrat beschrieben. Um Energie ins System zu bringen, wird
der Quellterm P(t) eingefithrt. Er beschreibt das Erhitzen des elektronischen Systems. Wiirden
Phononen oder Magnonen durch Licht mit passender Energie und Impuls direkt angeregt, miisste
in den entsprechenden Gleichungen (2.37) und (2.38) ebenfalls ein Quellterm vorhanden sein. Die
einzelnen Temperaturen und Quellterme kénnen dabei im Modell neben der Zeitabhéngigkeit auch
ortsabhéngig sein.

Dieses Modell wird in Kapitel 6 verwendet, um die Dynamik des magnetischen Systems zu erkléren.

2.3. Rontgenbeugung

Die periodische Struktur eines kristallinen Festkorpers sorgt dafiir das Licht, dessen Wellenlédnge
vergleichbar mit der Periodenlénge der Struktur ist, gebeugt wird. Die typische Periodenlénge eines
Kristalls ist der Abstand zwischen den einzelnen Atomlagen und er betrigt wenige Angstrém. Um
Beugungsexperimente an diesen Strukturen durchzufithren wird Roéntgenlicht mit einer Energie
von mehreren keV beziehungsweise einer Wellenléinge von wenigen Angstrom benétigt.

2d sin ¥ : 2d sin ¥

Abbildung 2.11: Skizze zur Herleitung der Bragggleichung 2.39. Licht fallt unter dem Winkel
von 6 auf die Probe und wird an den Gitterebenen mit dem Abstand d gebeugt.

Anhand der Abbildung 2.11 kann das Auftreten von Beugungsreflexen mit einem einfachen
Modell erklart werden: Trifft das Licht auf eine periodische Struktur wird es an den einzelnen
Ebenen beziehungsweise den einzelnen Gitterionen im Bild elektromagnetischer Wellen nach dem
huygensschen Prinzip gestreut. Betrachtet man einzelne Ebenen, so gibt es einen Phasenversatz
zwischen dem reflektierten Licht einzelner Ebenen. Dieser betrigt zwischen zwei Ebenen 2d sin 4,
wobei ¥ der Winkel zwischen einfallendem Licht und der Kristallebene ist. Die Bragggleichung
ergibt sich unter der Annahme, dass bei unendlich vielen Ebenen sich immer eine destruktive
Interferenz ergibt, solange der Phasenversatz nicht ein Vielfaches der Wellenlénge nA ist. [Gross
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und Marx [2012], Kittel [1999]]

nA =2dsinYd neN (2.39)
Ersetzt man
. us q- k
sin ¥ = cos ( — 79) durch — —=, (2.40)
2 |11k ]
2
und A durch g, (2.41)
I
2
sowie % durch |q|, (2.42)

und addiert k% auf beiden Seiten der Gleichung, so erhélt man
- - 2
B2 = (k n (j) , (2.43)

fiihrt man die Rechnung analog fiir K durch, so folgt

7=k — k. (2.44)
Dies ist die sogenannte von Laue Bedingung, wobei ¢ ein reziproker Gittervektor ist [Kittel, 1999].
Um die Gitterkonstante beispielsweise der c-Achse eines Materials in einer Heterostruktur zu
bestimmen, wird eine ¥-29 Geometrie genutzt, diese ist in Abbildung 2.12 dargestellt. Dabei steht
die Probe unter einem Winkel ¢ zum einfallendem Strahl, der Detektor unter dem doppeltem

Winkel 249.

Detektor

Rontgenquelle

Probe .

~
~
~

Abbildung 2.12: 9-29-Geometrie: Der Rontgenstrahl trifft unter einem einem Winkel 9 auf die
Probe, wo er unter einem Winkel 9 reflektiert wird. Damit ist der Detektor-
winkel 29).

Wird der Winkel 9 verfahren und gleichzeitig der Detektorwinkel 219 entsprechend angepasst,
lassen sich Intensitatsmaxima beobachten, sofern sich geeignete Netzebenen mit dem Abstand d
in Reflexionsbedingung befinden. Mit dieser Methode lassen sich Proben mit unterschiedlichen
kristallinen Materialien mit unterschiedlichen Gitterkonstanten d untersuchen. Jedes Material
zeigt dabei seinen charakteristischen Reflex unter entsprechendem 9.
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3. Plasmarontgenquelle

3.1. Experimenteller Aufbau

Das Ziel des Aufbaus ist die Untersuchung von Proben im Pump-Probe-Verfahren, wobei mit
ultrakurzen Rontgenpulsen abgefragt wird. Dazu wird eine Plasmardntgenquelle (Plasma X-
Ray Source) (PXS) verwendet, welche auf einem Optiktisch aufgebaut ist. Sie ermdoglicht eine
zeitliche Auflésung von ungefdhr 200 fs. Zum Betrieb der Plasmardntgenquelle wird ein gepulstes
Hochleistungslasersystem verwendet. Naheres zum Lasersystem befindet sich in Abschnitt 3.1.1.
Das Lasersystem wird auch zum Pumpen der Probe genutzt. Die Probe befindet sich dabei auf
einem Goniometer und kann mittels eines Kryostaten temperiert werden. Eine schematische
Darstellung des Aufbaus befindet sich in Abbildung 3.1.

3.1.1. Lasersystem

Als Energiequelle fiir die Plasmaréntgenquelle wird ein Titan:Saphir-Verstéirkersystem genutzt.
Er erzeugt 40 fs kurze Pulse mit einer Energie von 8 mJ bei einer Repetitionsrate von 1kHz. Der
Verstarker wird von einem Laser Oszillator des Typs Mantis von Coherent geseedet. Dies ist ein
modengekoppelter Titan:Saphir-Laser, welcher einen breitbandigen Puls im Ubergangsbereich von
sichtbarem zu nah infrarotem Licht erzeugt. Aus der Kavitdt werden mit einer Repetitionsrate von
80 MHz Pulse mit einer Lange ungefdhr 40 fs und einer spektralen Breite von 70 nm um 800 nm
ausgekoppelt. [Coherent, 2009c]

Der Verstéarker ,,Coherent Legend Elite“ besteht aus vier Teilen:

o einem Stretcher um den Puls zeitlich lang zu machen,

 einem regenerativen Verstédrker (Kavitét),

o einem Einwegverstirker (single pass amplifier)

e und einem Kompressor um die gewiinschte kurze Pulslange zu erhalten.

Die beiden Titan:Saphir-Kristalle des regenerativen und des Einwegverstérkers werden mit Peltie-
relementen gekiihlt. Zum Pumpen wird der Laser ,Evolution-HE*“ von Coherent benutzt, dessen
Leistung auf die beiden Kristalle je zur Hélfte verteilt wird. Beim regenerativen Verstérker wird
nach dem Durchgang des Pumplichts in den Kristall das restliche Pumplicht in den Kristall
zuriickreflektiert um die Leistung weiter zu erhéhen. Der Pumplaser ist ein wassergekiihlter, mit
Dioden gepumpter Festkorperlaser mit einer mittleren Leistung von 45 W bei einer Repetitionsrate
von 1kHz und einer Pulsldnge von < 150 ns. [Coherent, 2009a]

Im Verstarker wird zu Beginn der Seedpuls aus dem ,,Mantis“ in einem Strechter gechirpt, so dass
unterschiedliche Farben zu unterschiedliche Zeiten im Puls vorkommen. Der Puls ist somit deutlich
langer und Komponenten des Verstarkers werden nun durch die geringere Intensitit des Pulses
nicht beschédigt. Anschlielend wird der Puls mit einer Pockelszelle in die regenerative Kavitét
des Verstarkers eingekoppelt, um dort einen leistungsstarken Laserpuls zu stimulieren. Nach einer
optimalen Anzahl von Kavitdtsdurchlaufen wird dieser Puls mittels einer weiteren Pockelszelle
ausgekoppelt. Er hat nun eine Leistung von 6,5 W, die sich beim einfachen Durchlauf durch den
Einwegverstarker auf 10 W erhoht. Bevor der Puls im letzten Bauteil, dem Gitterkompressors,
zeitlich kurz gemacht wird, wird er von wenigen Millimetern Durchmesser auf gut 2,5 cm vergrofiert,
da ansonsten die Spitzenleistung des kurzen Pulses nach dem zeitlichen Komprimieren die Bauteile
zerstéren wiirde. Hinter dem Kompressor ergibt sich eine mittlere Ausgangsleistung von 8 W bei
einer Pulsenergie von 8 mJ mit einer Pulslange von 35 fs. Die Polarisation des Laserpulses liegt
horizontal zum Tisch. [Coherent, 2009b]

Uber mehrere Spiegel und Strahlteiler werden 80% der Laserleistung zur Plasmaréntgenquel-
le geleitet (Abbildung 3.1). Die restlichen 20% werden entweder im Verhéltnis 30:70 zwischen
Pumppuls und anderen Experimenten oder vollsténdig fiir den Pumppuls verwendet.
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Abbildung 3.1: Aufbau auf dem Lasertisch: Auf der linken Tischhélfte befindet sich das Lasersystem, besteht aus einem Oszilatorlaser ,Mantis* und einem Verstérkerlaser ,,Legend Elite Duo® Hinter dem Laser wird der
Strahl aufgeteilt: 80% werden zur Plasmarontgenquelle (Plasma X-Ray Source) (PXS) gefiihrt, die restlichen 20% werden in die hintere Kammer zur Anregung der Probe gefiihrt. Die PXS befindet sich auf
dem rechten Tisch in einer Bleiumhausung (dunkel Blau) mit der alternativ nutzbaren Rontgenréhre und der Rontgenoptik (Optik). In der hinteren Bleiumhausung befindet sich das 2 Kreis-Goniometer mit
der Probenkammer und dem Fldchenddetektor ,Pilatus®. Im Zentrum des Goniometers befindet sich der an einem Kryostaten befestigte Probenhalter. An diesem Punkt treffen sich der fokussierte Rontgen-
und Laserstrahl. Ein Teil des nicht fokussierten Rontgenstrahls wird auf einen Referenzdetektor gefiihrt, der zur Kalibrierung des Rontgenflusses dient. Der Laserstrahl wurde bevor er auf die Probe gefiihrt
wurde, iiber eine Verschiebestrecke, ein Teleskop, eine motorisierte \/2-Platte mit Polarisator zur Fluenzeinstellung, zwei motorisierte Spiegel (,,Piezo-Spiegel“und, Zaber-Spiegel“) und einem Periskop
geleitet. Durch den unteren riickseitig polierten Spiegel des Periskops wird ein kleiner Teil der Laserleistung auf eine Strahlkamera gefiihrt. Mit dem ,,Piezo-Spiegel®, einem piezoelektisch motorisiertem
Spiegel, wird dann eine aktive Strahlstabilisierung aufgebaut. Zur Charakterisierung der Pulslinge befindet sich auflerdem ein Einzelpulsautokorrelator (single shot autocorrelator) (SSA) in der hinteren
Kammer. Der Getriebeschrittmotorspiegel ,,Zaber-Spiegel“ dient zur Herstellung der Uberlappung zwischen Pumplaser und Réntgenstrahl.
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3.1.2. Plasmarontgenquelle (Plasma X-Ray Source)

Die Messungen an der Holmiumprobe werden mit der laborbasierten Plasmarontgenquelle (Plasma
X-Ray Source) (PXS) an der Universitét Potsdam durchgefiihrt. Im Vergleich zum Femto-Slicing an
Synchrotronquellen, welches ebenfalls eine zeitliche Auflésung von 100 fs erreicht, ist eine d&hnliche
Anzahl von 10° Photonen/s [Holldack et al. [2014], Schick et al. [2012]] auf der Probe moglich.
Bei der PXS wird ein kurzer Laserpuls unter 100 fs mit hoher Peakintensitiit iiber 10'® W /cm?
auf ein Metalltarget geschossen, welches dadurch ionisiert wird. In unserem Fall besteht das
Target aus 15 um oder 20 um dickem Kupferband. Beim Auftreffen einer einzelnen Schwingung
des Laserpulses werden die Elektronen ins Vakuum und zuriick aufs Target beschleunigt. Dieser
Effekt ist von Brunel [1987] beschrieben worden. Die Elektronen werden auf eine Energie von
mehreren hunderttausend Elektronenvolt in das Target hinein beschleunigt um dort unter anderem
K-Schalenelektronen anzuregen. Die Locher in den K-Schalen werden durch Rekombination von
Elektronen aus hoheren Schalen gefiillt, dabei werden Photonen mit der charakteristischen Frequenz
der Ubergéinge emittiert. Da diese Form der Anregung nur stattfindet, wenn das elektrische Feld
die Elektronen beschleunigt, ist sie zeitlich auf die Lénge des Laserpulses beschrinkt. Neben
den charakteristischen Linien, emittieren die beschleunigten Elektronen Bremsstrahlung. In
diesem Fall sind die charakteristischen Uberginge K1, Kqo und K g von Kupfer. Das Spektrum
dhnelt somit dem Spektrum, das eine Rontgenréhre mit Kupferanode emittiert. Die PXS liefert
4 - 10'° Photonen/s im gesamten Raumwinkel 47. Davon werden 10% Photonen /s mit der Optik
auf die Probe fokussiert [Zamponi et al. [2009],for Scientific Instruments GmbH [2009]].

% — Kupferband
°
°
-— Vakuumkammer
°
— Bleischild
Wechselwir- 2=
kungskammer — Parabolspiegel
. fokussierter
Austrittsfenster L aserstrahl
Bandfiihrungsrollen — Eintrittsfenster
° — Schutzband
Schutzband . * N
| kapazitiver
y j Abstandsdetektor

Abbildung 3.2: Aufbau der Plasmaréntgenquelle: In der Wechselwirkungskammer wird der Laser
auf das Kupferband fokussiert, welches dann Rontgenstrahlung abstrahlt. Damit
sich die Ein- und Austrittsfenstern nicht verschmutzen, wird der Kupferdampf
von Schutzbédndern aufgehalten. Die beiden Schutzbénder sowie das Kupferband
befinden sich mit der Wechselwirkungskammer in einer mit Blei ausgekleideten
Vakuumkammer. Die Abstandsdetektoren erkennen, wenn das Band aufgerollt ist
und leiten damit einen Richtungs- und Spurwechsel (nur im Fall vom Kupferband)
ein.

Da bei diesem Prozess das Kupfertarget zerstort wird, werden alle Bauteile in der Nahe des Targets
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mit Kupfer beschichtet. Um zu gewéhrleisten, dass sowohl das Ausgangsfenster der Vakuumkammer
fiir die Rontgenstrahlung, als auch das Eingangsfenster fiir den Laserstrahl durchsichtig bleiben,
muss ein entsprechender Schutz eingebaut werden.

Die verwendete Plasmarontgenquelle wurde in Kleinserie vom IFG-Institut for Sientific Instru-
ments GmbH in Zusammenarbeit mit dem Max-Born-Institut und der Universitidt Potsdam unter
Federfiihrung von M. Bargheer entwickelt und gebaut. Ihr schematischer Aufbau befindet sich in
Abbildung 3.2. Neben den beiden Rollen fiir das Kupferband, welche von uns optimiert wurden,
gibt es weitere Rollen fiir ein Schutzband des Austrittsfenster und des Eintrittsfensters. Zum
Schutz des Austrittsfenster wird ein 20 um dickes Mylarband verwendet. Fiir das Eintrittsfenster
wird entweder ein 175 pm dickes Plexiglasband verwendet, welches eine sehr hohe Transmission fiir
das Laserlicht aufweist, jedoch haufig getauscht werden muss, oder ein 53 um dickes Polyesterband.
Das Kupferband lduft in der Mitte und trifft dort unter einem optimierten Winkel um 45° auf den
fokussierten Laserstrahl um eine maximale Konversionsefffienz zu gewéhrleisten. Der Parabolspie-
gel, der den Laserstrahl auf das Kupferband fokusiert, kann iiber einen Schrittmotor verschoben
werden, um die Position des Fokuspunktes zum Kupferband hinsichtlich der Réntgenausbeute
zu optimieren. Neben der Position des Fokus, ldsst sich auflerdem die Bandgeschwindigkeit und
Bandspannung einstellen um einen ruhigen Bandlauf herzustellen und einen Bandriss zu ver-
hindern. Das Kupferband kann mehrfach verwendet werden, in dem die gesamte Kammer mit
dem Kupferband nach hinten oder vorne verschoben wird. So werden mehrere Spuren auf das
Kupferband geschrieben, ohne das die Position des Fokus, also auch die Position der Réngenquelle,
veréndert wird. [Zamponi et al., 2009]

Die Kammer besteht aus einem Edelstahlgehéuse, das innen mit Bleiplatten ausgelegt wurde, um
Personen im Labor vor der Strahlung zu schiitzen. Sie wird von einer Turbopumpe in Kombination
mit einer trockenen Vorpumpe auf einen Arbeitsdruck von 1072 mbar bis 10~* mbar gebracht. Das
FEintrittsfenster besteht aus einer 5cm groflen, fiir Transmission von 800 nm Licht beschichteten
Glasscheibe, die regelméfliig gereinigt und ausgetauscht wird um eine hohe Transmission zu errei-
chen. Das Austrittsfenster besteht hingegen nur aus einem Tesa- oder Kaptonfilmstreifen, der bei
Beschidigung durch den Laserstrahl zum Beispiel nach einem Durchschuss des Kupferbandes oder
eines Kupferbandrisses leicht ausgewechselt werden kann.

Hinter der Vakuumkammer befindet sich eine Monteloptik. Sie fokussiert die Rontgenstrahlung auf
die Probenposition mit einer Strahlprofilgrofe von 300 um FWHM. Néheres zur Optik befindet
sich in néchsten Abschnitt 3.1.3.

Im Labor wurde um die Plasmardntgenquelle eine 40 mm dicke Bleiumhausung gebaut. Neben der
Plasmaréntgenquelle ist in der Bleiumhausung eine 45 W Rontgenréhre mit Kupferanode eingebaut,
welche an die Position der Plasmartntgenquelle gefahren werden kann und deren Optik nutzt. So
kann eine statische Messung in der gleichen Umgebung erfolgen, wie die zeitaufgelésten Messungen
mit der Plasmarontgenquelle. Die Rontgenrohre bietet im Vergleich zur Plasmaroéntgenquelle den
Vorteil, das sie einen hoheren, sowie stabileren Photonenfluss bietet und nicht iberwacht werden
muss.

3.1.3. Montel-Optik

Bei der Wahl der Rontgenoptik fiir ultraschnelle Rontgenbeugung muss vor allem darauf geachtet
werden, dass die Optik fur alle Photonen die gleiche optische Wegldnge von der Quelle zum Fokus
erzeugt. Ist dies nicht der Fall, wird der Réntgenpuls langer oder der Puls ist rdumlich gechirpt,
das bedeutet, er erreicht unterschiedliche Probenorte zu unterschiedlichen Zeitpunkten.

Zur Fokussierung der Rontgenstrahlungen der Plasmarongenquelle beziehungsweise der Réntgen-
rohre wird im Aufbau eine Montel-Optik vom Hersteller Incoatec verwendet. Diese besteht aus
zwei senkrecht zueinander stehenden gekriimmten Multilayerzylinderspiegeln, wodurch es zwei
mogliche optische Wege zum Fokus gibt, wie in Abbildung 3.3a) gezeigt. Neben dem Fokus gibt
es drei weitere Spots, zwei die durch Reflexion an nur einem Multilayer entstehen und einen, der
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Abbildung 3.3: a) Prinzip einer Montel-Optik: eingezeichnet sind nur die zweifach reflektierten
Rontgenstrahlen. b) Strahlprofil: auf der linken Seite ist der direkt Strahl, auf
rechten der fokusierte Strahl eingezeichnet. Links ober- und unterhalb der Fokus
befindet sich der einfach reflektierte Strahl.

ohne eine Reflexion direkt durch die Optik transmittiert. Das typische Strahlprofil dieser Optik
ist in Abbildung 3.3b) abgebildet.

Der Fokuspunkt der Montel-Optik hat dabei einen Durchmesser von 300 wm bis 400 pm. Nach
Bargheer et al. [2005] ist diese Optik quasi frei von einer zeitlichen Pulsverbreitung, hauptséchlich
die endliche Quellgréfe von 10 pm fithrt zu einer vernachléssigbaren berechneten Pulsverbreiterung
von 6 fs. Dabei betragt die Konvergenz des Rontgenstrahls 0,3°.

Die Optik ist optimiert fiir Cu-K,, somit werden die beiden nahe beieinanderliegenden charakte-
ristischen Linien K, und K9 auf die Probe fokussiert.

3.1.4. Goniometer

In Abbildung 3.1 befindet sich eine schematische Skizze. In dieser ist auf der rechten Seite die
Bleiumhausung der Messkammer mit den dort enthaltenen Gerédten eingezeichnet. Im Fokuspunkt
der Rontgenoptik befindet sich das Drehzentrum des 2-Kreis Goniometers: Das Goniometer l&sst
sich manuell entlang der Langsachse und motorisiert entlang der Querachse des Tisches verschieben.
Es verfiigt iiber zwei Drehkreise in der Tischebene: einen Auferen, der den Detektor verfihrt, sowie
einen Inneren, welcher die Probe dreht. Im inneren Drehkreis befindet sich ein x,y,z-Verschiebetisch,
mit dessen Hilfe sich die Probe ins Drehzentrum verschieben ldsst, sowie die Hohe der Probe
einstellen léasst. Dies wird ausgenutzt um die zu untersuchende Probe und eine weitere Probe
beispielsweise eine Referenzprobe gleichzeitig zu montieren. Wahren der Messung kann dann
zwischen den Proben gewechselt werden um den Zeitnullpunkt zu bestimmen (Abschnitt 3.3.1).

3.1.5. Probenumgebung

In der hinteren Bleiumhausung befindet sich die Messkammer, in der sich die nétige Infrastruktur
zur Temperierung und Orientierung der Probe, zur Einstellung der Strahlparameter des Probepul-
ses und zur Detektion befindet.

3.1.5.1. Pumpstrahl

Auf den Fokuspunkt der Réntgenoptik ist der Pumplaser gerichtet. Er tritt an der Seite in die
Messkammer ein und wird iber eine Verschiebestrecke gefithrt, mit welcher der Zeitunterschied
zwischen dem Pumppuls und dem Probepuls, also dem Réntgenpuls, eingestellt wird. Anschlieflend
werden die Strahlparameter des Pumpspots durch ein Teleskop, das die Grofle des Strahlprofils
einstellt, und eine motorisierte \/2-Platte in Kombination mit einem Polarisator, zum Einstellen
der Intensitéit, festgelegt. Uber ein Periskop wird der Strahl auf Hohe der Probe gebracht und
iiber einen elektrisch einstellbaren Spiegel ,,Zaber-Mirror* auf die Probe gelenkt. Der Spiegel ist
dabei nah neben dem Réntgenstrahl montiert, um einen moglichst gute Uberlappung zwischen
Pump- und Réntgenspot fiir einen groflen Winkelbereich des Goniometers zu garantieren. Hinter
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dem Teleskop befindet sich ein Klappspiegel mit dem sich bei Bedarf der Pumplaserstrahl in einen
Einzelschussautokorrelator zweiter Ordnung gelenkt werden kann. Mit ihm werden die Pulsdauer,
sowie das zeitliche Profil des Pulses iiberpriift.

Um zu gewéhrleisten, dass die Stahlqualitit iiber die gesamte Messung gleichbleibend ist, ist die
Riickseite des unteren Periskopspiegels poliert. So wird ein Teil des Strahls auf eine Kamera gelenkt.
Diese ist im gleichen Abstand vom riickseitig poliertem Spiegel montiert, wie die Probe von Spiegel
entfernt ist. Damit sind Bewegungen und Verdnderungen des Strahlprofils auf der Kamera identisch
mit denen des Lasers auf der Probe. Durch einen aktiven Regelkreislauf lassen sich Bewegungen des
Strahlprofils, welche zum Beispiel durch mechanische Ungenauigkeiten in der Verschiebestrecke und
einen Tagesdrifts des Lasers verursacht werden, mit einem motorisiertem Spiegel , Piezo-Mirror*,
in unserem Fall durch einen Piezoantrieb, ausgleichen. Zusétzlich wurde der mechanische drehbare
Halter fiir die A\/2-Platte durch einen motorisierten Halter ersetzt. Zukiinftig soll hier durch
einen elektronischen Regelkreislauf ein Tages- beziehungsweise Wochendrift der Pumpenenergie
korrigiert werden und ein automatischer Wechsel der Fluenz zwischen zwei Messungen ermoglicht
werden.

3.1.5.2. Kryostat

Als weitere Messparameter ldsst sich die Temperatur der Probe variieren. Hierzu kann statt eines
einfach Probenhalters, ein vibrationsentkoppelter Kryostat auf dem Goniometer montiert werden.
Mit diesem lésst sich ein Temperaturbereich von 15 K bis 325 K abdecken. Der Kryostat kann mit
einer LabVIEW-Routine angesteuert werden um eine bestimmte Temperatur anzufahren.

Die Probe befindet sich dabei in einer Vakuumkammer, welche ein 1 Zoll Eintrittfenster aus Glas
fiir das Pumplicht und daneben ein Eintrittsfenster aus Kaptonfolie fiir den Réntgenstrahl besitzt.
Nachdem das Rontgenlicht von der Probe gebeugt wurde, tritt es durch ein weiteres Kaptonfenster
wieder aus. Das gestreute Pumplicht wird von einem Teflonblock in der Vakuumkammer diffus
gestreut, damit es nicht die Kaptonfolie beschadigt.

3.1.5.3. Probenhalter

Der Probenhalter dient zur Montage der Probe und der Referenz-
probe. Die Referenzprobe dient zur Herstellung der Uberlappung
zwischen Laser- und Roéntgenspot sowie der Zeitnullpunktser-
mittlung. Eine Skizze ist in Abbildung 3.4 dargestellt. Beide
Proben werden dabei auf kleine Kupferblécke montiert, welche
mit dem Probenhalter verschraubt werden. Der obere Kup-
ferblock der eigentlichen Probe kann dabei als Keil ausgefiihrt
werden, damit der Rontgenreflex der Probe und der Referenzpro-
be im begrenzten Messbereich der Vakuumkammer angefahren
werden kann. Der Probenhalter besteht vollstdndig aus Kup-
fer, damit er die Warme der Probe moglichst effektiv an den Abbildung 3.4: Probenhalter
Kryostaten abfiihrt. Auf der Riickseite befindet sich ein Halter (oberer Halter: Probe, unterer:
fiir den Temperatursensor. Unter dem Probenhalter kann eine Referenzprobe)

Blende zur Justage des Rontgen- und Laserstrahls angebracht

werden. Der Probenhalter wird zum Erreichen tiefer Temperaturen von einem Wiarmeschild

umgeben.

3.1.5.4. Detektion

Zur Detektion der gestreuten Rontgenstrahlung wird ein Fliachendetektor verwendet. Dieser ist
am Arm des dufleren Drehkreises des Goniometers im Abstand von circa 70 cm von der Probe
befestigt. Bei unserem Detektor handelt es sich um das Modell ,,Pilatus 100K*“ mit 487 x 195 Pixeln
von Dectris [Dectris, 2010]. Durch die Nutzung eines Flidchendetektors ist es moglich bei einer
Detektorposition mehrere Reflexe gleichzeitig aufzunehmen. Nédheres dazu ist in Abschnitt 3.3
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zu finden. Der Detektor kann einzelne Photonen zéhlen und ist rauschfrei, dennoch gibt es einen
Untergrund von detektierten Rontgenphotonen, die nicht aus der Plasmardntgenquelle kommen.
Dies kann zum Beispiel die Strahlung von kosmischen Teilchen oder von radioaktiven Zerféllen sein.
Um diesen zu minimieren ist der Detektor bei zeitaufgelosten Messungen getriggert: Er integriert
dabei nur Signale, die in einem Zeitfenster von 2 us um den Réntgenpuls auftreten. Somit kann
der storende Untergrund um einen Faktor 1000 verringert werden und ist damit vernachléassigbar
gering.

Die Plasmarontgenquelle ist starken Schwankungen in der Rontgenintensitit unterworfen. Diese
korrelieren zum Einen mit der Sauberkeit des Eintrittsfensters und seiner Schutzfolie, mit der
Oszillation der Intensitét durch Schwingungen beim Abrollen des Kupferbandes sowie mit weiteren
Schwankungen den Laser durch andere duflere Einfliisse. Da sich die Intensitét des gestreuten
Signals auf dem Detektor mit der Intensitét der Quelle &ndert, muss das Signal des Pilatusdetektors
auf die aktuelle Intensitdt der Quelle normiert werden. Dies geschieht durch einen Referenzdetektor,
der die Intensitét eines der beiden einfach reflektierten Strahlen der Monteloptik aufnimmt.[Schick
et al., 2012]

Um die Rontgenausbeute auf dem Detektor und der Probe zu erhéhen, soll der Strahlengang des
Rontgenstrahls mit evakuierten Rohren ausgestattet werden. Teilweise ist dies bereits geschehen.
Diese Rohren sind an den Enden mit Kaptonfolie verschlossen und werden mit einer Vorvakuum-
pumpe evakuiert. In der aktuell Ausbaustufe ergibt sich eine Erhéhung des Réngenflusses von
100 % bis 200 %. Nach vollstandiger Umsetzung ist mit einen Faktor um 3 bis 4 zu rechnen. Dies
ergibt sich aus der zuriickgelegten Wegldnge von etwas iiber 1 m bei einer Absorption von 0.7 /m
fir Kupfer K, Strahlung in Luft [Weber, 2014].

3.2. Steuerung

Die Steuerung der Plasmardéntgenquelle erfolgt {iber einen separaten Rechner. Hier kann die Posi-
tion des Parabolspiegels und die Geschwindigkeiten der Bénder eingestellt werden. Des Weiteren
lasst sich zwischen der Plasmarontgenquelle und der cw-Quelle wechseln.

Die eigentliche Messung wird tiiber einen weiteren Rechner gesteuert. Auf diesem laufen mehrere
LabVIEW-Programme, welche die einzelnen Geréte ansteuern und auslesen. Neben den Program-
men, die die Geréte steuern, gibt es unterschiedliche Messroutinen, wobei die wichtigsten im
folgenden aufgezéahlt werden:

beamStabilizationDevice wertet die Daten hinsichtlich von Position, Breite und Intensitét
des Strahlprofils des Pumpstrahls der Strahlprofilkamera aus. Die Positionswerte kénnen zur
automatischen Nachjustage des Pumplaserspots mit dem Piezo-Spiegel genutzt werden, so wird
ein Driften des Spots durch das Verfahren der Verschiebestrecke ausgeglichen. Auch werden Tages
oder Wochendrifts des Lasers korrigiert. Geplant ist, dass das Programm auch zur Einstellung
und Korrektur der Fluenz genutzt wird. Dazu soll es die motorisierte \/2-Platte ansteuern.

AnalogInScanZaber und PilatusScanZaber dienen zur Herstellung der raumlichen Uberlappung
zwischen Rontgen- und Laserspot. Die Programme verfahrt dazu den ,,Zaber-Mirror*.

PilatusPumpProbe wird zu Bestimmung des Zeitnullpunktes benutzt, also die Delayeinstellung
an dem der Laserpuls und der Réntgenpuls gleichzeitig auf die Probe beziehungsweise Referenzprobe
treffen. Dazu wird die Intensitét des gestreuten Rontgenlichtes iiber den Delay, also unterschiedliche
Positionen der Verschiebestrecke aufgezeichnet. Zur Bestimmung des Zeitnullpunktes wird die
Ubergitteroszillation der Referenzprobe genutzt. Niheres zur Auswertung dieser Daten befindet
sich im Abschnitt 3.3.1.

PilatusTheta2Theta, -Inhom, -Delay und PilatusScanLakshore messen einen 9-2-1 iiber einen
eingestellten Winkelbereich. Je nach Bedarf kénnen konstante Winkelschritte oder eine Liste
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von Winkeln 9 gemessen werden. Dies reduziert die Messzeit bei Proben mit mehreren Peaks:
schmale Peaks kdnnen mit einem feineren gerastertem Messbereich als breite Peaks oder Abschnitte
zwischen Peaks gemessen werden. PilatusScanLakshore ermoglicht zudem eine Schleife, die eine
Liste von unterschiedlichen Temperaturen mit dem Kryostaten anfahrt, abzuarbeiten.

PilatusTheta2ThetaDelay erméglicht zeitaufgeloste Messungen. Dazu arbeitet es zwei Schleifen
mit Listen der zu messenden Delays und Winkel 9 ab. Bei Bedarf kénnen diese Listen auch
mehrfach ausgefithrt werden um die Statistik zu erh6hen. Im Gegensatz zu den anderen Program-
men lésst sich eine untere Schranke von einer Anzahl von Ereignissen auf dem Referenzdetektor
einstellen, bei dem der Messpunkt als gemessen gilt, ansonsten wird dieser wiederholt. Somit lassen
sich nicht nutzbare Messpunkte mit schlechter Statistik, die bei schlechter Justage oder beim
Bandwechsel auftreten, von Beginn an vermeiden. Gerade die Messpunkte beim Bandwechsel sind
kritisch, da zu diesem Zeitpunkt keine Rontgenstrahlung erzeugt wird, da ein Shutter geschlossen
wird um ein Zerstoren des Bandes zu verhindern. Beim Kalibrieren des Messpunktes kann es so
vorkommen, das durch Zahlen nahe 0 geteilt wird, dies kann zu sehr groflen Ausschligen im Signal
fihren.

In jedem Programm, welches mit dem Pilatusdetektor arbeitet, ist es moglich ein rechteckige
,Region of Interest* einzustellen um nur einen Teil der Pixel des Detektors zu nutzen. Zuséitzlich
lassen sich im LabVIEW-Treiber des Pilatusdetektors fehlerhafte Pixel, definieren. Sie werden
beim Auslesen auf 0 gesetzt.

3.2.1. Fernsteuerung

Jede Messung mit der Plasmaréntgenquelle muss dauerhaft iiberwacht werden, da ein gelegentliches
Nachjustieren des Parabolspiegel notig ist. Da ein Arbeiten im Labor durch die Gerduschkulisse,
verursacht von Wérmetauschern und einem Kompressor des Kryostaten, unangenehm ist, wurde
durch meine Masterarbeit die Moglichkeit geschaffen, weitere Rechner zum Uberwachen und Justie-
ren Uber eine VPN-Verbindung zum Router des Labornetzwerks ins Labornetzwerk aufzunehmen.
Mittels Remote-Desktop-Verbindungen oder Fernwartungsoftware lassen sich die Bildschirme
des Kontrollrechners der Plasmarontgenquelle und des Messrechners auf einem anderen Rechner
darstellen und diese Rechner bedienen. Zur dauerhaften Steuerung wurde ein Rechner in einem
Biiro eingerichtet, der die Steuerung und Uberwachung der Messung erlaubt. Zusitzlich wird das
Signal des Oszilloskopes, dass das Signal des Referenzdetektors anzeigt, iibertragen. Es erlaubt
eine schnelle und einfache Justage der Plasmarontgenquelle. Zusétzlich wurden zwei Kameras
montiert: Eine erlaubt die Uberwachung der gesamten Messkammer, so ist die aktuelle Position
des Goniometers und des Shutters erkennbar. Die andere Kamera zeigt den Pumpspot auf der
Probe. Beide Bilder lassen sich sowohl im Labor als auch am entfernten Rechner einsehen.

3.3. Datenverarbeitung und Auswertung

In diesem Abschnitt werden kurz die verwendeten Auswerteroutinen vorgestellt. Dabei wird auf
die Ermittlung des Zeitnullpunktes und die Konvertierung der Detektordaten von Winkelraum in
den reziproken g-Raum fiir statische und zeitabhingige Messungen eingegangen.

3.3.1. Zeitnullpunktsermittlung

Um den Zeitnullpunkt an dem Pump- und Probepuls gleichzeitig an der Probe ankommen, zu
bestimmen, wird die Referenzprobe ,MV217, genutzt, die von Dr. Ionela Vrejoiu hergestellt
wurde. Sie zeigt eine praktisch instantane Dynamik und grofie Intensitédtsinderungen bestimmter
Braggreflektionen, besonders des sogenannten ,SL-1“ Reflex des LSMO/BST Ubergitters [Schick
et al., 2012]. Bei dieser Probe ist Lanthan Strontium Manganat La;  Sr,MnO,; (LSMO) metallisch
und Barium Strontium Titanat Ba,Sr; /TiO5 (BST) ferroelektrisch. Der Zeitnullpunkt ldsst mit
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dieser Probe mit einer Genauigkeit von £100fs bestimmen [von Korff Schmising et al., 2007].
Theoretisch lasst sich der Zeitnullpunkt auch an der eigentlichen Probe anhand der Verschiebung
des Peaks bestimmen, dies haben wir mit der Holmiumprobe erfolglos probiert. Zudem ist es
ohen Bestimmung des Zeitnullpunktes an der Refernzprobe nicht mdoglich eine Aussage tiber eine

verspatet Dynamik zu treffen. Die Dynamik der Referenzprobe lisst sich durch die Funktion
t=t0

I(t) = O(t —to) (Ioe™ 7 sin®w(t — to)) (3.1)

beschreiben. Damit ist eine Bestimmung des Zeitnullpunktes bis 4100 fs moéglich. In Abbildung
3.5 ist eine Messsignal der Zeitnull mit Fit abgebildet.
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Abbildung 3.5: Die Intensitdatsdnderungen des ,,SL-1“-Peaks der Refernezprobe ,MV217“ nor-
miert auf die Intensitdt vor der Zeitnull (blaue Punkte) zeigt die typische
Dynamik dieser Probe [Schick et al. [2012], von Korff Schmising et al. [2007]).
Durch die schnelle Dynamik und grofie Intensitdtsdnderung eignet sie sich sehr
gut um den Zeitnullpunkt zu bestimmen. Mittels der Fitfunktion 3.1 (rot), kann
die Zeitnull zu tg = 216.7 ps bestimmt werden.

Bei dieser Art von Ubergittern wird durch den Laserpuls lediglich die metallische Schicht angeregt,
welche ein periodisches Spannungsprofil in die Probe induziert. Hieraus ergibt sich die Anregung
einer longitudinalen Phononen-Mode, welcher einer gegenphasigen Oszillation der Schichtdicken in
jedem Doppellayer entspricht. Die Intensitédt der gebeugten Rontgenstrahlung ist dabei proportional
zur Amplitude des Ubergitter Phonons. [Schick et al. [2012], Woerner et al. [2009]]

3.3.2. reciprocal-space map (RSM)

Reciprocal-space mapping ermoglicht einem das Abbilden des Winkelraums (w,d) in einen re-
ziproken Raum (g, g ), dies ist der fouriertransformierte Raum des Kristallgitters, wobei die
q. aus der Probenebene zeigt und ¢, in der Probenebene liegt (Abbildung 3.8). Dabei lassen
sich auch asymmetrisch gebeugte Rontgenphotonen (w # ) messen. Somit ldsst sich die volle
Flache des Pilatusdetektors nutzen ohne an Auflésung zu verlieren. Im folgenden Abschnitt ist
die Datenauswertung mittel reciprocal-space mapping anhand eines Datensatzes der continuous
wave (cw) Daten der Probe ;,MBE2057¢ gezeigt.

Fiir jeden angefahrenen Winkel w beziehungsweise 219 des dufleren Goniometers nimmt der Detektor
ein Bild auf. In Abbildung 3.6 ist ein typisches Detektorbild der Holmiumprobe gezeigt.

Die Pixel entlang der Senkrechten zur Goniometerebene (Spalte) enthalten die selben Information
wie die Zeilen, dies gilt fiir Proben die in der ¢,,q,-Ebene symmetrisch sind. Da eine Konvertierung
der kompletten Daten einen immensen Rechenbedarf mit sich bringt, werden die Werte der
vertikalen Pixel summiert und es ergibt sich fiir jeden Winkel w eine Intentsitétsverteilung I(x),
wobei z die jeweilige Pixelspalte des Detektors identifiziert. Diese Auswertung wird fiir alle w in
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Abbildung 3.6: Einzelbild, wie es vom Detektor nach 4s Belichtung ausgegeben wird. Leicht
rechts vom Zentrum ist der Reflex der Holmiumschicht zuerkennen, links daneben
der Reflex der Yttriumschicht.

der LabVIEW-Routine durchgefiihrt und in eine Datenmatrix geschrieben, diese ist in Abbildung
3.7 gezeigt. Wiirde man erst die Rohdaten in den reziproken Raum konvertieren und anschlieflend
die iiber die beiden Dimensionen ¢, und ¢, integrieren, wiirde sich eine weitere Verbesserung
der Qualitit der Daten ergeben. Allerdings ist mit einer 180 mal lingeren Rechenzeit bei aktuell
15 min fiir eine statische temperaturabhéngige Messung zu rechnen. Zeitaufgeloste Messungen
benétigen durch die hohe Anzahl von Verzégerungszeiten noch mehr Rechenzeit.
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Abbildung 3.7: Aus den integrierten Einzelbildern zusammengesetztes Ergebnis eines 9-249-
Scans bei T' = 300 K: Gut zu erkennen ist die unterschiedlich hohe Auflésung
der 26-Achse, bedingt durch unterschiedlich grofle Winkelschritte. Wiirde man
direkt aus diesem Ergebnis eine Rockingkurve durch Integration {iber die Pixel
erstellen, wéiren die Peaks durch stark verbreitert. Die gestrichelte Linie gibt
den horizontalen Pixel bei dem 9 = w ist.

Fiir die mittlere Pixelspalte gilt w = 9 (siehe Abbildung 3.8), diese Spalte gibt das Ergebnis eines
¥-219-Scans wieder. Alle anderen Spalten detektieren asymmetrisch gebeugte Réntgenphotonen.
Sie lassen sich mittels

Hzx) = A (r — z.) +w (3.2)
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Abbildung 3.8: Reziprokes Koordinatensystem (g.,q.) der Probe. Eingezeichnet sind die ein-
fallenden und gestreuten Rontgenstrahlen, ki, und koy. Ausgehend von einer
Konvergenz Aw im einfallenden Rontgenlicht, wird ein gewisser Bereich von
Ewaldsphéren gleichzeitig ausgeleuchtet. Der Detektor wird durch die gestrichel-
te Linie entlang der zentralen Ewaldsphére verfahren. Der 9J-219-Scan 16st dabei
q. auf, wahrend ¢, vom w-Scan aufgelost wird. (vgl. [Schick et al., 2013])

einem Winkel 9 zuordnen, A#¢ beschreibt dabei die Hohe eines Pixels in Winkel aus Sicht der
Probenposition. Anschliefilend lassen sich die Messdaten aus dem (w,9)-Raum in den reziproken
g-Raum mittels folgender Koordinatentransformation [Schick et al. [2013], Pietsch et al. [2004]]

S (a) cos 1 — cosw

= <qz> =k (sim? + sinw> (3.3)
iiberfithren. Dabei ist k& = 27” der Betrag des gestreuten k-Vektors. Um die Intensitat korrekt zu
transformieren, muss aufferdem der Betrag der Jacobideterminate

Oe(w,9)  O9qe(w,V)
(8“"12(”’19) 819(]2(01,19)) | (3.4)

sinw —sind
cosw cost

= |sinw cos ¥ + cosw sin | (3.6)

| J(w,9)] =

(3.5)

fir die Integration beziehungsweise Summation berechnet werden. Zusétzlich muss bei einer
nichtlinearen w Liste, die Fldche jedes Datenpunktes beriicksichtigt werden. Dies geschieht in
dem jeder Datenpunkt mit seiner zugehorigen Fliche AwAd gewichtet wird. Durch den immer
gleichen Pixelabstand und die lineare Abbildung 3.2 ist A konstant. Um kein neues w-Punktgitter
einzufithren, wird Aw als die Summe des jeweils halben Abstandes zum rechten und linken
Nachbarn definiert. Fiir die Randpunkte wird jeweils eine symmetrische Fortsetzung auf der
Randseite gewéahlt. Damit ergibt sich die korrigierte Intensitét

Iy = Aw(w) AV | Jg(w, )| I (w,9) (3.7)

fir die Transformation. Fiir die zeitaufgelosten Daten wurde noch eine alte Version verwendet,
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Abbildung 3.9: Darstellung der statischen ¢ — 29-Messung im (q.,q,)-Raum (oben) als Punk-
teplot: Durch die Transformation liegen die Peaks senkrecht zur ¢,-Achse und
es ergeben sich schmale Peaks im ¢,-Raum. In der unteren Abbildung ist die
Rockingkurve, der berechnete Untergrund und die korrigierte Rockingkurve
eingezeichnet, die durch Integration iiber die ¢,-Werte entstanden ist.

hier wird die Jacobideterminate noch nicht beriicksichtigt. Die Korrekturen sind jedoch so klein,
das sie im Rahmen der Fehler fiir die zeitaufgelosten Daten vernachlassigt werden kénnen. Fiir
die Rockingkurve muss nun ein neues Punktgitter ¢, gewédhlt werden. Im Idealfall ist es das
Punktgitter, welches die mittlere Pixelspalte beschreibt, dies entspricht den w-Werten, die bei
der Messung eingestellt waren. Da es sich um ein nichtlineares Punktgitter handelt, muss noch
fir jeden Punkt ¢ der halbe Abstand zum rechten Nachbarn ¢.,; und zum linken Nachbarn ¢,
bestimmt werden. Nun lésst sich {iber einfaches Summieren

L(d,)= > olg) (3.8)

/ /
qzl 1 + qu’i
ine[QLlWQQM) !

die Rockingkurve I, berechnen. Die transformierten Daten sind als Punkteplot im zweidimensio-
nalen (g¢.,q,)-Raum und als Rockingkurve in Abbildung 3.9 dargestellt.

Wenn die Routine mit Daten gefiittert wird, bei der jede Intensitéat I(29,px) eine Konstante ist,
lasst sich eine Rockingkurve des Untergrundes erstellen. Damit lasst sich der Kontrast nochmal
verstiarken. In Abbildung 3.9 ist zu erkennen, das der Untergrund fiir grofle ¢, iiberbewertet
wird. Dies hat seinen Grund in der Art des Untergrundes: Es handelt sich hierbei nicht um ein
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elektronisches oder thermisches Rauschen des Detektors, sondern um diffus gestreutes Licht der
Quelle. Die Intensitét des Streulichtes ist jedoch fiir kleine Winkel groflier, daher ergibt sich eine
Reduzierung des Untergrundes fiir kleine Winkel beziehungsweise grofle g, .

Aus der Rockingkurve lassen sich durch Gaufifits die wichtigen Parameter jedes Peaks, wie
Position, Breite und bei Bedarf auch Intensitdt, ermitteln. Mit der Auswerteroutine lassen sich
Rockingkurven nicht nur entlang ¢, erstellen, sondern auch entlang q,.

3.4. Einwinkeldetektion

Bei den zeitaufgelosten Messungen liegt das Hauptinteresse bei der Anderung der Peakposition
des Holmiumreflexes. Eine Methode die Peakposition zu bestimmen, ist die Durchfiihrung eines
¥-209-Scans um den Holmiumreflex. Dieser Scan ist jedoch sehr zeitintensiv, da fiir jeden Delay eine
Rockingkurve gemessen werden muss. Der Grofiteil der Messungen misst dabei auf den Flanken
der Peaks. Es werden dort deutlich weniger Photonen detektiert, was lange Belichtungszeiten fiir
eine gute Statistik erfordert. Um die Belichtungszeit kurz zu halten misst man iiblicherweise bei
einem Winkel ¥ etwas versetzt vom Maximum des Reflexes. Man setzt sich auf die Flanken des
Reflexes und detektiert die Anderung der diffraktierten Intensitéit. Dies setzt allerdings voraus,
dass bekannt ist, das der Reflex seine Reflexivitdt oder Peakposition dndert.

Wir haben diese Messmethode erweitert. Dazu wird bei einen Winkel ¥ gemessen, welcher dem
Braggwinkel des Holmiumfilms also dem Maximum des Peaks entspricht. Durch den Fliachende-
tektor und die konvergente Rontgenstrahlung werden jedoch auch Rontgenphotonen detektiert,
die unter einem anderen Winkel auf die Probe fallen. Dies ist schematisch in Abbildung 3.10
dargestellt.

fokussierende Optik \ / -
\\ . Flachendetektor

Abbildung 3.10: Prinzip der Einwinkeldetektion mit konvergenter Rontgenstrahlung: Neben der
Rontgenstrahlung, die die Braggbedingung erfiillen (schwarze Pfeile), gibt es
aufgrund der fokussierenden Optik weitere Rontgenstrahlen in einem Winkelbe-
reich von Aw, die unter einem leicht anderem Winkel auf die Probe fallen (rote
und blaue gestrichelte Pfeile). Diese konnen aufgrund des Fliachendetektors
gleichzeitig detektiert werden.

Die Daten werden anschlieffend als RSM ausgewertet. Es ergibt sich ein Schnitt im (g.,q,)-Raum,
welcher dann auf die ¢,- beziehungsweise g¢,-Achse projiziert wird. Damit lassen sich sowohl
Aussagen iiber die Peakposition, als auch die Peakbreite von Holmium in beiden Dimensionen
machen. Mit dieser Methode ergibt sich eine deutlich kiirzere Messzeit, da zum einen nur ein
Winkel gemessen werden muss und zum anderen immer an der Position des Braggpeaks gemessen
wird, was einen sehr hohen Photonenfluss und eine gute Statistik bedeutet.

Somit konnte die Messzeit von liber 6 Stunden fiir eine zeitaufgeloste Messung auf 3 Stunden bei
deutlich mehr Delaypunkten verringert werden: 120 im Vergleich zu 21 Punkten bei einer deutlich
besseren Statistik.
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3.5. Datenauswertung

Um eine ausreichende Datenqualitét zu erhalten, werden die Delayschleifen einer Einwinkelmessung
circa 25 mal wiederholt. Anschlieffend werden die Rohdaten von je 5 Schleifen, einem ,,Bunch*,
gemittelt und die Peakposition und -breiten ausgewertet. Um alle Daten auszuwerten, werden bei
den letzten Schleife auch mehr als 5 Schleifen in einem Bunch gemittelt. AnschlieBend werden
alle Daten der Peaks, Delays, sowie dem Indetifizierer (Datum und Uhrzeit), Bunchnummer und
die Anzahl der Messungen, die ein Bunch enthélt, in einer Matrix gespeichert. Zur weiteren
Auswertung wird nun ein Delaygitter vorgegeben, in dem die Delays unterschiedlicher Messungen
mit unterschiedliche absoluten Zeitnullpunkten eingeordnet werden. Dazu werden nun die Peakpo-
sition und -breiten, sowie Delays der einzelnen Bunche einer Fluenz, einer Temperatur und einem
Delaygitterabschnitt gewichtet gemittelt, sowie die Standartabweichung unter Berticksichtigung
Anzahl der Messungen berechnet. Mit dieser Methode ist es moglich Messungen unterschiedlicher
Tage zu einer Kurve zusammenzufassen. Auflerdem ergibt sich die Moglichkeit durch Wéhlen eines
groberen Delaygitters den Fehler auf Kosten einer schlechteren Zeitauflésung zu minimieren.
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4. Charakterisierung der Probe

Die Probe ,MBE2057* hergestellt in der Arbeitsgruppe von Yttrium ;Niob
Prof. Hartmut Zabel im Institut fiir Festkorperphysik der / 3nm / 2,5nm
Ruhr-Universitat Bochum besteht aus mehreren Metallschich- Holmium hep(0001)
ten, welche mittels Molekularstrahlepitaxie nach Rhyne et al. 80 nm

[1986] auf ein Saphirsubstrat aufgewachsen wurden. Die Struk-

tur der Probe ist in Abbildung 4.1 dargestellt. Sie besteht Yttrium hep(0001)
aus einer 50nm Niobiibergangsschicht, die erforderlich ist, 70nm

um d‘ie Gitterfehla'npassung zwis.chen den Sel‘Eenen Flrden Niob bee(110)
Holmium und Yttrium zum Saphirsubstrat zu tiberbriicken, 50 nm

einer 70 nm Yttriumschicht, die als Keim fiir das epitaktische Saphir hcp(0001)
Wachsen der Holmiumschicht dient und deren magnetische Substrat
Eigenschaften stabilisiert Koehler [1965], daran anschlieend 0,5mm

die 80 nm Holmiumschicht, welche von zwei Deckschichten aus

3nm Yttrium und 2,5 nm Niob besteht. Diese verhindern zum

einen das Oxidieren der Holmiumschicht und zum anderen

ermdglicht der symmetrische Aufbau Tunnelprozesse durch  Apbijldung 4.1: Schematischer
die Holmiumschicht, welche fiir Rastertunnelspektroskopie Ayfhau der fiir die Experimente
Messungen von Interesse sind und symmetrische Randbedin-  genytzten Probe ,,MBE2057
gungen ober- und unterhalb erfordern. Die Grofie der Probe

ist ungefdhr 10 mm x 7mm bei einer Dicke von 0,5 mm.

4.1. Holmium

Holmium Ho ist ein silbrig weifles Metall der Seltenen Erden. Es steht im Periodensystem an
der 67. Position und gehort damit zu den Lanthanoiden. Sie alle weisen eine enge chemische
Verwandtschaft auf. Sie zeichnen sich durch das sukzessive Auffiillen der 4 f-Niveaus aus, diese
sind lokalisiert und nehmen nicht an der chemischen Bindung teil.

In den Festkorpern, die aus Metallen der Lanthanoide bestehen, gibt es keine direkte Wechselwir-
kung zwischen den 4 f-Schalen, da diese von den delokalisierten 5d- und 6s-Schalen abgeschirmt
werden. Die 4 f-Schale tréagt dabei ein lokales magnetisches Moment, das durch die Orientierung
der Spins der 4 f-Eletronen verursacht wird. Es wird dabei durch die Hundsche Regel beschrieben.
Die Momente der 4 f-Elektronen kénnen iiber die Leitungsbandelektronen indirekt koppeln. Diese
Kopplung wird durch die RKKY-Wechselwirkung beschrieben. Sie weisen daher ferromagnetische,
antiferromagnetische und ferrimagnetische Phasen auf. Diese rufen aufgrund ihrer starren Kopp-
lung auch Gitterverzerrungen hervor [Jensen und Mackintosh, 1991]. Die Elektronenkonfiguration
des Grundzustandes von Holmium ist [Xe]4£°(5d6s)? mit dem Termsymbol 4115 /o s hat zwei
Phaseniibergénge: einen erster Ordnung bei 20 K von ferromagnetischer zu antiferromagnetischer
Phase und einen zweiter Ordnung bei 131,6 K von antiferromagnetischer zu paramagnetischer
Phase. Erst bei {iber 1735 K beginnt Holmium zu schmelzen und bei 2993 K liegt der Siedepunkt
[Jensen und Mackintosh [1991], Winter [2014a]].

4.1.1. Magnetische Eigenschaften

Holmium ist iiber der Néel-Temperatur T von 131,6 K paramagnetisch [Koehler, 1965]. Unter-
halb dieser Temperatur ist Holmium antiferromagnetisch. Die langreichweitige und oszillierende
indirekte Austauschwechselwirkung der 4 f-Elektronen iiber die Leitungsbandelektronen (5d6s)
sorgt dafiir, dass sich die fiir Holmium und Dysprosium typische Spinspirale (helikoidale Ordnung)
ausbildet. Dieser Austausch lasst sich mit Hilfe der RKKY-Wechselwirkung beschreiben (Abschnitt
2.2.4). Dabei verursachen die magnetoelastischen Wechselwirkungen Dehnungen um bis zu 1%
[Jensen und Mackintosh, 1991].

In Abbildung 4.2 ist das hexagonale Gitter mit den magnetischen Momenten der 4 f-Elektronen
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eingezeichnet. In dieser Darstellung ist die Rotation der Spins um die c-Achse von Gitterebene zu
Gitterebene schematisch dargestellt. Die Kopplung innerhalb der einzelnen Ebenen ist ferromagne-
tisch. Unterhalb der Curie-Temperatur T = 20 K wird Holmium ferromagnetisch [Koehler, 1965],
dabei richten sich die Spins nicht wie zum Beispiel in Dysprosium in eine Richtung aus, sondern
es ergibt sich eine Komponente parallel zur ¢-Achse um welche sich das Magnetische Moment
von Ebene zu Ebene um 30° dreht und damit eine makroskopische Magnetisierung aufbaut. Das
magnetische Moment entlang der c-Achse ist dabei mit 1,7up deutlich kleiner als das Moment
in der Ebene mit 9,7up [Koehler, 1965]. In der Abbildung 4.2 auf der rechten Seite ist dies aus
Griinden der Anschaulichkeit iibertrieben dargestellt.

Die Winkelénderung des Spins von Ebene zu Ebene ist in Abbildung 4.3 a) oben dargestellt. Diese
dndert sich von circa 51° am Néelpunkt T zu 30° am Curiepunkt T¢. In der ferromagnetische
Phase bleibt die Néel-Temperatur dabei konstant. Die Anderung der Periode lisst sich mittels
Neutronenbeugung [Koehler, 1965], resonanter Rontgenbeugung [Gibbs et al. [1991], Weschke et al.
[2004]] oder auch zeitaufgelost mittels resonanter Rontgenbeugung [Trabant, 2014] vermessen.
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A A~ 'AQAV.‘}'-{'A:Q‘}' Q%

X X XX ZX JX XX ZX 0 '..
A va%"v"A MK Q'}"Q' 2
AR AATK
G100 809/ 02 @ 70*
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G0 @GS @ & '0'

100 K

Abbildung 4.2: Auf der linken Seite sind drei iibereinanderliegende Ebenen des hexagonalen
Holmiumgitters gezeigt. Der rote Pfeil symbolisiert dabei das magnetische
Moment der 4f-Elektronen. Innerhalb einer Ebene sind alle Momente parallel
ausgerichtet, somit ist jede Ebene fiir sich ferromagnetisch. Zwischen den Ebenen
dndert sich der Winkel um 50° bis 30° je nach Temperatur. Auf der rechten
Seite ist eine Periode in der antiferromagnetsichen Phase bei 30 K (links) und
in der ferromagnetischen Phase (rechts) dargestellt.

4.1.2. Magnetostriktion und Eigenschaften des Gitters

Mit den magnetischen Eigenschaften dndern sich auch weitere Figenschaften der Probe. Beispiels-
weise die Gitterkonstante entlang der ¢- und a-Achse aufgrund der, wie schon erwéhnt, starken
Kopplung zwischen magnetischen und strukturellen Eigenschaften. Diese wurde von Darnell [1963]
mittels Rontgenbeugung gemessen und in der Abbildung 4.3 b,c) als blaue Punkte dargestellt. Wah-
rend die Anderung der c-Achse im paramagnetischen Bereich iiber =~ 100 K bei 2,5 %o liegt, fillt sie
im antiferromagnetischen und ferromagnetischem Bereich mit —5 %o deutlich groBer aus, obwohl
sie dem Zusammenziehen des Kristallsystem durch die niedrigere Temperatur entgegenwirkt. Der
extrapolierte Fit gibt die zu erwartende c-Achse ohne Magnetostriktion. Die Anderung der a-Achse

32



Charakterisierung der Probe

fallt in der paramagnetischen Phase etwas geringer aus als die der c-Achse. Beide Grofien wurden
in der paramagnetische Phase mit einer linearen Funktion und in der ferromagnetischen und
antiferromagnetische Phase mit einem Polynom gefittet. Aus dem Fit léasst sich der lineare Aus-
dehnungskoeffizient o = %g—%, sowie das Volumen @ca2 des hexagonalen Einheitszelle bestimmen.
Beides ist in Abbildung 4.3 d) gezeigt. Das Volumen bleibt in der antiferromagnetischen Phase
nahezu konstant, da die Ausdehnung der c-Achse durch die schrumpfende a-Achsen kompensiert
wird.

Im Vergleich zu den Gitterabstéinden ist die Anderung der Warmekapazitit und Warmeleitfihigkeit
deutlich groBer. Diese wurden mittels eines adiabatischem Kalorimeters von Gerstein et al. [1957]
und Jayasuriya et al. [1985] gemessen. Beide Groflen sind in der Abbildung 4.4 a,b) dargestellt.
Die Warmekapazitét weist dabei einen Sprung an beiden Phaseniibergéngen auf, wahrend die
Wirmeleitfahigkeit ein lokales Minimum kurz vor beziehungsweise am zweiten Phaseniibergang
und ein lokales Maximum am Ersten zeigt. In der ferromagnetischen Phase sinkt die Warmeleit-
fahigkeit rapide mit sinkender Temperatur [Nellis und Legvold, 1969]. Holmium ist entlang der
c-Achse ein besserer Warmeleiter, wobei die Warmeleitfihigkeit x mit steigender Temperatur T
zunimmt. Der phononische Anteil der Warmekapazitét ldsst sich dabei mit Gleichung (2.12) und
der Debye-Temperatur aus Tabelle 4.1 berechnen und ist mit der elektronischen Warmekapazitéit
veI' [Lide, 2001] ebenfalls in Abbildung 4.4 a) dargestellt.

Eine weitere wichtige temperaturabhéngige Eigenschaft sind die elastischen Konstanten von Hol-
mium. Der Koeffizient C33 ist von Salama et al. [1973] gemessen worden. Er verlduft linear fallend
in der antiferromagnetischen Phase und zeigt eine Sprung von circa 4 % am Phaseniibergang.
Anschlieflend steigt die elastische Konstante auf ihr Maximum bei 170 K um danach langsam
wieder zu sinken. Aus der elastischen Konstante ldsst sich mittels Gleichung (2.18) die temperatur-
abhéngigen Schallgeschwindigkeit fiir Holmium entlang der c-Achse fiir longitudinale Schallwellen
berechnen. Mit der elastischen Konstante ist sie (rechte Achse) in der Abbildung 4.4 c) gezeigt.
Der elektrische Widerstand von Holmium ist ebenfalls von Nellis und Legvold [1969] gemessen
worden und ist in der Abbildung 4.4d) gezeigt. Aus dem elektrischen Widerstand p lasst sich die
mittlere freie Weglénge der Ladungstriger

(4.1)

berechnen. Fiir die Elektronendichte wurde dabei die dreifache Dichte von Holmium verwendet,
da Holmium drei Valenzelektronen besitzt. Die mittlere freie Weglénge ist eine gute Abschétzung
fir die Reichweite der indirekten magnetische Kopplung der 4 f-Elektronen (Abschnitt 2.2.4) und
ist antiproportional zum Widerstand. Abgebildet ist sie ebenfalls in der Abbildung 4.4d) (rechte
Achse). Entlang der c-Achse hat die mittlere freie Weglédnge unterhalb des Phaseniiberganges ein
lokales Minimum.
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Abbildung 4.3: Im oberen Teil der Grafik (a) ist die Periode sowie die Ausrichtung der ma-
gnetischen Momente der einzelnen Gitterebenen eingezeichnet: In der ferroma-
gnetischen Phase entwickeln die Spins eine Komponente entlang der c-Achse.
Damit weist Holmium eine makroskopische ferromagnetische Magnetisierung
auf. In der antiferromagnetischen Phase &ndert sich der Drehwinkel von 30°
iiber 50°. In b) und c) ist die Temperaturabhéngigkeit der Gitterkonstanten
entlang der c-Achse und der a-Achse dargestellt. In der antiferromagnetischen
Phase ist aufgrund der magnetischen Wechselwirkung zwischen den Ebenen eine
Verringerung der Gitterkonstante der c-Achse bei Anstieg der Temperatur zu
beobachten. Die dabei auftretende Anderung des Volumens und des linearen
Ausdehnungskoeffizienten sind im unteren Teil der Abbildung (d) gezeigt.
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Abbildung 4.4: Im oberen Teil der Abbildung sind die Wéarmekapazitit (a), die ein Maximum
am Phaseniibergang von antiferromagnetischer zu paramagnetischer Phase hat,
und die Warmeleitfdhigkeit (b), welche innerhalb der antiferromagnetischen
Phase annéhernd konstant ist, aufgetragen. In c) ist die elastische Konstante
mit linearer Regression und Extrapolation in der AFM-Phase abgebildet. In der
antiferromagnetischen Phase verringert sich die elastische Konstante und die
daraus berechnete longitudinale Schallgeschwindigkeit in ¢ Richtung bis sie am
Phaseniibergang einen Sprung aufweist. In d) ist der elektrische Widerstand und
dazu antiproportionale mittlere freie Weglinge in Abhéngigkeit der Temperatur
gezeigt. Am zweiten Phaseniibergang wird die elektrische Leitfdhigkeit anisotrop.
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4.2. Vergleich zwischen Holmium, Yttrium, Niob und Saphir

Neben Holmium sind fiir die Herstellung der Probe noch weitere Materialien verwendet wor-
den, dazu zéhlen Yttrium, Niob und Saphir. In der folgenden Tabelle 4.1 sind ihre wichtigsten
physikalischen Eigenschaften aufgelistet.

Tabelle 4.1: Eigenschaften von Yttrium, Holmium, Niob und Saphir im Vergleich

Yttrium Holmium Niob Saphir

Y Ho Nb Al,O,
Elektronenkonf. [Kr]4d' 552 [Xe]4f19(5d6s)3| [Kr]4d*5s!
Termsymbol 4115 9 6D1 9

R e

Kristallstruktur
Orientierung hep (0001) hep (0001) bee (110) hep (1120)
c-Achse [A] 5,7306! 5,6162 3,3004! 12,9910°
a-Achse [A] 3,6474! 3,577? 3,3004! 4,7590°
b-Achse [A] 3,30041
Molare Masse [u] 88,90585(2)* | 164,93032(2)* | 92,90638(2)* | 101,96123
Dichte p(T = 300K) 4,472° 8,7950 8,5897 3,97-3,993
[g/cm?]
Linearer Ausdehnungs- 10,6° 11,28 7,39 || ¢ 5,0,
koeffizient a(T" = 300 K) 1¢6.63
[10-6/K]
Schallgeschwindigkeit ¢, || 3,3° 2,768 3,489 11,143
[nm/ps]
Wirmekapazitit c,(T = || 26,5419 27,1911 24,6012 79,133
300K) [Jmol 'K~!]
elektronische Warmeka- 2,114
pazitit v, [Jmol 'K ~2]
Wirmeleitfihigkeit 17,213 | ¢ 22,213, 53,713 | ¢ 32,53,
k(T = 300K) 1c13813 1 ¢ 30,33,
[Wm 1K1 | a 46,13
Debeytemperatur 6p 213,710 188,514
K]

taus Wyckoff [1982)

2aus Nicklow et al. [1971]

Saus Dobrovinskaya et al. [2009]
faus Wieser und Berglund [2009)
Saus Winter [2015b]

Saus Jensen und Mackintosh [1991]
"aus Harding [1966]

8aus Winter [2014a]

aus Winter [2015a]

2us Jennings et al. [1960]

"aus Gerstein et al. [1957)

12aus Lide [2001]

3aus Ho et al. [1972]

aus Palmer [1970]
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4.3. Akustische Impedanz und Reflexion

Eine wichtige Eigenschaft fir die Probe ist die akustische Impedanz. Mittels ihrer ist es moglich die
transmittieren und reflektierten Anteile einer Schallwelle, die in unseren Experimenten generiert
wird, an einem Materialiibergang zu berechnen. Sie wurde fiir alle Materialien der untersuchten
Probe aus den Werten der Tabelle 4.1 mittels Gleichung (2.23) berechnet. Die Werte sind in
Tabelle 4.2 zu finden.

Tabelle 4.2: Akustische Impedanzen der relevanten Materialien
’ H Yttrium ‘ Holmium ‘ Niob ‘ Saphir ‘
| Zlkgms'em™] [ 148 | 243 [299 | 443 |

Wie bereits erwéhnt, ldsst sich mit den akustischen Impedanzen sowie den Gleichungen (2.26),
(2.27), (2.24) und (2.27) ausrechnen, welcher Anteil der Amplitude oder der Energie der Schallwelle
am Ubergang zwischen den Schichten reflektiert, beziechungsweise transmittiert wird. Im den oberen
beiden Zeilen der Tabelle 4.3 ist die jeweils die Transmission und Reflexion fiir jede Grenzflache
angeben. Im dritten und sechsten Zeile der Tabelle 4.3 wurde die Transmission in die Probe
berechnet. In unseren Experimenten wird die Schallwelle bedingt durch die Eindringtiefe des
Lasers jedoch in den oberen drei Schichten erzeugt. Die Berechnung gibt dennoch eine Vorstellung
davon, welcher Teil der Amplitude der Schallwelle in der einzelnen Schicht verbleibt. Ein negatives
Vorzeichen bedeutet, dass es zu einem Phasenversatz von 180° kommt und somit die Amplitude
ihr Vorzeichen umkehrt.

Tabelle 4.3: Reflektivitdt und Transmission der Amplitude und Energie der Schallwelle
y [ Nb—Y [ Y-Ho [ Ho—Y | Y-Nb | Nb—Saphir |

Reflexion r —34% | 24% | —24% | 34% 20 %
(Amplitude)

Transmission ¢ 66% | 124% | 5% | 134% 112%
(Amplitude)

Transmission in die || 66 % 82 % 62 % 83 % 100 %
Probe (Amplitude)

Reflexion R 11% 6 % 6 % 11% 4%
(Energie)

Transmission T 89 % 94 % 94 % 88 % 96 %
(Energie)

Transmission in die || 89% 83 % 79 % 70 % 67 %
Probe (Energie)

4.4. Reflektivitat

Zur Charakterisierung der Probe wurde die Reflektivitdt unter dem Einfallswinkel des Probelasers
bei der Einwinkeldetektion (Abschnitt 3.4) gemessen. Hierbei ergab sich eine Reflektivitat von
po = 38 % bei Raumtemperatur. Zusitzlich wurde die Anderung der Reflektivitit #/p, mit dem
Kryostaten fiir unterschiedliche Temperaturen gemessen. Dabei ergab sich keine signifikante Ande-
rung der Reflektivitdt durch die Temperatur, die nicht durch Schwankungen der Laserintensitét
zu erklaren wére.

4.4.1. Zeitaufgeloste Reflektivitaitsmessungen

Neben der Reflektivitidt p wurde die Reflektivitdtsanderung Ap der Probe mittels eines weiteren
Pump-Probe-Aufbaus zeitaufgelost vermessen. Dazu wird ein 5 kHz Lasersystem verwendet, welches
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100 fs lange Pulse mit einer zentralen Wellenldnge von ungefihr 795 nm erzeugt. Wéahrend der
Anregepuls iiber eine Verschiebestrecke zur Probe gefiihrt wird, wird der Abfragepuls auf ein
Saphirplattchen fokussiert um durch Selbstphasenmodulation einen WeiBlichtabfragepuls (400 nm
bis 800 nm) zu generieren. Die Reflexion dieses Pulses an der Probe wird mit einem Spektrometer
detektiert. Um Schwankungen zu minimieren, wird mit einer Lichtzerhacker (engl. chopper)
abwechselnd das ungepumpte Referenzsignal zusétzlich zu dem gepumpten Signal aufgenommen.
Der Aufbau ist in Abbildung 4.5 schematisch dargestellt.

Saphirpléattchen
Weillichtabfragepuls P&be

@%QQ\)\Q ' Spektrometer
?,K\

. ¢ Strahlblock
\ N\

=L

Schwingblende

Y b

Verschiebestrecke

Abbildung 4.5: Pump-Probe-Aufbau: Wahrend in dem oberen Zweig mit einem Saphirpldttchen
durch Selbstphasenmodulation ein Weillichtabfragepuls generiert wird, durch-
lduft der Anregepuls eine Verzogerung iiber die Verschiebestrecke, bevor sich
beide auf der Probe treffen. Der reflektierte Abfragepuls wird anschliefend mit
einem Spektrometer detektiert.

Die mit diesem Aufbau gemessene Reflektivitdtsinderung der Probe ist in Abbildung 4.6 fiir
unterschiedliche Wellenldngen innerhalb der ersten 90 ps gezeigt.
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Abbildung 4.6: Die Reflektivititsinderung der Holmiumprobe nach einer Anregung mit 5 7
bei einer Temperatur von 300 K zeigt eine Anregung, welche eine Anderung in
der Reflektivtat von bis zu 2% zeigt. Die Verschiebung des Zeitnullpunktes mit

groBeren Wellenldngen liegt an einem Chirp des Laserpulses.

Schnitte der Daten, welche um 500 nm, 555 nm, 615 nm, 670 nm und 730 nm mit einer Breite
von +20nm erzeugt wurden, sind in der Abbildung 4.7 a gezeigt. Der Aufbau ist ebenfalls mit
einem Kryostaten ausgeriistet um Reflektivitdtsdnderungen bei unterschiedlichen Temperaturen
durchzufiihren. Eine solche Temperaturstudie ist in Abbildung 4.7 b gezeigt.
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Abbildung 4.7: a) Reflektivitdtsinderung fiir unterschiedliche Abfragewellenlidngen bei einer
Fluenz entnommen als 40 nm breite Schnitte in Abbildung 4.6. b) Die Schnit-
te um 730 + 20 nm bei unterschiedlichen Temperaturen zeigen mehr als eine
Verdoppelung der Reflektivitdtsdnderung fiir die AFM-Phase.

Die gemessenen Reflektivitdtsinderung unterscheiden sich deutlich zwischen PM-Phase und
AFM-Phase, dabei ist die Reflektivitdtsidnderung in der AFM-Phase mehr als doppelt grofl. Mit
dem Anstieg der Temperatur ist in der AFM-Phase eine Reduzierung der Reflektivitdtsinderung
zu beobachten. Die Reflektivitatsdnderung zeigt eine Anstiegszeit von 7 = 386 4+ 20 fs bei 730 nm
sowie T = 463 £+ 7fs bei 670 nm und die Probe ist selbst nach 1ns immer noch angeregt.

4.5. Optische Eindringtiefe

Die optische Eindringtiefe in die Probe haben wir mit einem spektroskopischen Ellipsometer
ermittelt. Sie betrdgt rund 19nm bei 800 nm, der zentralen Wellenldnge des Lasers, die zur
Anregung verwendet wurde. Die bestimmte optische Eindringtiefe ist in Abbildung 4.8 als Funktion
der Photonenenergie aufgetragen. Weitere Informationen zum Messverfahren und zur Messung
befinden sich in Anhang A.1.

Wellenlénge A nm
2480 1240 827 620 496 413 354 310 276 248 225

T T

30 [ — Wellenlidnge des Lasers (800 nm) ||
/_\ — optische Eindringtiefe

AN

\)
ot

Eindringtiefe [nm]
[\~
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15 E— e E—
c~——
0,5 1 1,5 2 2,5 3 3,5 4 4,5 ) 9,5
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Abbildung 4.8: Eindringtiefe von Licht in die Probe bei unterschiedlichen Energien beziehungs-
weise Wellenldngen. Bei 800 nm betrégt die Eindringtiefe 18,9 nm
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4.6. Statische Charakterisierung mittels Rontgenbeugung

Zur Charakterisierung der Probe wurden temperaturabhédngige statische Messungen durchgefiihrt.
Dazu wird als Rontgenquelle die Mikrofokus-cw-Rontgenrohre verwendet. Es werden bei unter-
schiedlichen Temperaturen Winkelscans durchgefiihrt. Diese werden dann, wie in Abschnitt 3.3.2
beschrieben, ausgewertet.

Es wird bei Raumtemperatur (300 K) gestartet und in 25 K Schritten in der paramagnetischen
Phase bis 175 K herunter gekiihlt. Fiir die ndchsten Messpunkte bis 15 K wird die Schrittweite
auf 5 K reduziert. Danach wird die Probe mit den selben Schritten wieder von 15K auf 300 K
geheizt. Bei jeder Temperatur wird 300 s gewartet, bevor der Rockingscan durchgefithrt wird, um
die Temperatur zu stabilisieren. Die Rockingscans starten bei 13,8° mit einer Schrittweite von
0,025° bis 17,5° und decken damit den Yttrium und Holmiumpeak ab. Anschlieend wird mit
einer Schrittweite von 0,1° der Bereich zwischen den Peaks gemessen um dann ab 18.5° mit einer
Schrittweite von 0,01° den Saphir und Niobpeak bis 19.9° zu erfassen. Wir haben uns bewusst
fur eine hohere Punktdichte auf dem Saphirpeak entschieden, da dieser deutlich schérfer als der
Yttrium oder Holmiumpeak ist. Die Belichtungszeit betrégt 4s. Eine exemplarische RSM einer
solchen Messung ist in Abbildung 3.9 gezeigt. Einige ausgewéhlte Rockingkurven sind in Abbildung
4.9 gezeigt.
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Abbildung 4.9: Temperaturabhingige Peakverschiebung von Yttrium, Holmium, Saphir und
Niob: Wahrend sich die Peaks von Yttrium, Saphir und Niob beim Heizen zu
kleineren ¢, verschieben, zeigt Holmium ein komplexeres Verhalten: von 14 K
bis 135 K schiebt der Reflex zu grofleren ¢, im Bereich von 135K bis 300 K
wiederum zu kleineren ¢,.

Die Peaks von Yttrium, Saphir, Niob und von Holmium bei einer Temperatur iiber dem Phasen-

iibergang von AFM-Phase zu PM-Phase verschieben sich mit steigender Temperatur zu kleineren
2mn

q.-Werten. Dies bedeutet, dass sich die Gitterkonstante d = o= 2 vergroflert, dies ist
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auch zu erwarten, da durch die steigende Temperatur der expansive Druck durch inkohéarente
Phonon-Phonon Wechselwirkung zunimmt. Unterhalb des Phaseniibergangs zeigt Holmium jedoch
eine Verschiebung zu grofleren g.-Werten mit steigender Temperatur. Dies bedeutet, dass sich die
Gitterkonstante verringert.

4.6.1. Gitterkonstantenanderung

Die Gitterkonstante des jeweiligen Materials kann mit Hilfe der Bragggleichung 2.39 aus der
Peakposition berechnet werden. Dabei muss beriicksichtigt werden, dass von Yttrium, Holmium
und Niob jeweils die zweite Beugungsordnung, wahrend von Saphir die erste Ordnung gemessen
wurde. Zudem liegt Saphir in der (1120) Orientierung in der Probe vor. Somit ergibt sich bei der
Messung die halbe Gitterkonste o/2. Beide Effekte wurden in den Plots 4.10 und 4.11 beriicksichtigt.
Zur Auswertung der Peakverschiebung werden alle Kurven um den gleichen Winkelbetrag so
verschoben, dass die interpolierten Literaturwerte von Lucht et al. [2003] mit unseren Messwerten
flir den Saphirpeak iibereinstimmen. Die ausgewerteten Daten sind in den Abbildungen 4.10 und
4.11 dargestellt. Bei hohen Temperaturen zeigen alle Materialien ein nahezu lineares Anwachsen
der Gitterkonstante mit der Temperatur. Beim Abkiihlen ndhern sich die Gitterkonstanten von
Saphir und Niob einem Grenzwert an. Bei Yttrium ist dies ebenfalls zu beobachten, jedoch erst
bei sehr niedrigen Temperaturen. Ohne magnetostriktive Wechselwirkung wére zu erwarten, dass
Holmium ein &hnliches Verhalten zeigen wiirde. Jedoch kommt zu dem phononischen Anteil
der zusétzliche magnetische Anteil, der zu einem Anwachsen der Gitterkonstante mit sinkender
Temperatur in der AFM-Phase fiihrt.

Beim Vergleich der Literaturdaten von Darnell [1963], welche bereits im Abschnitt 4.1 gezeigt
wurden, fillt vor allem auf, dass die Gitterkonstante der Probe um circa 0,013 A zu kleineren
Werten verschoben sind. Eine mogliche Erklarung ergibt sich dadurch, dass die Daten von Darnell
[1963] an einem Holmiumplattchen mit einer Dicke von 0,1 mm gemessen wurden, wihrend unsere
Daten von einer wesentlich diinneren Holmiumschicht stammen. Daher kénnen Spannungen im
Gitter, die durch das Aufwachsen auf die Yttriumschicht und die zusétzliche Yttriumdeckschicht
verursacht werden, zu einer Verschiebung der Gitterkonstanten fithren. Da die a-Achse von Yttrium
grofler als die von Holmium ist, fithrt dies bei einer auf Yttrium aufgewachsenen Holmiumschicht
zu einer vergroflerten a-Achse. Unter der Annahme, dass sich das Volumen der Einheitszelle nur
wenig éndert, da die Possionzahl von Holmium 0,23 [Winter, 2014b] ist, muss die c-Achse das
Anwachsen der a-Achse kompensieren. Somit ist die ¢-Achse unserer Holmiumschicht kleiner, als
die des Holmiumpléttchens aus Darnell [1963]. Es ist moglich, dass sich aufgrund dieser Dehnung
auch der Phaseniibergang zur ferromagnetische Phase (FM-Phase) zu tieferen Temperaturen
verschiebt [Dumesnil et al., 1995].

4.6.2. Peakbreitendnderung

Neben der Peakposition wird auch die Peakbreite ausgewertet. Fiir die Peakbreite erwartet man
zunédchst keine Verdnderung mit der Temperatur. Die thermischen Schwingung der Atome werden
durch den Debye-Waller-Faktors beschrieben, der lediglich die Intensitét des Peaks verandert. In
den Daten in Abbildung 4.11 zeigt die Saphirpeakbreite keinen temperaturabhéngiges Verhalten.
Die Schwankungen sind vor allem auf den schmalen Saphirpeak zuriickzufiihren, der durch das
Vorhandensein von Kupfer K, und K, eine nicht gaufiformige Verbreiterung erfahrt (siehe hierzu
Abbildung 3.9), die schlecht zu fitten ist. Da es sich bei Yttrium, Niob und Holmium um diinne Filme
handelt, kénnen Unterschiede zwischen den Ausdehnungskoeffizienten zu temperaturabhingigen
Spannungen zwischen den Schichten fiihren und somit zu einer Peakverbreiterung beitragen.

Bei der Peakbreite von Holmium ist ein weiterer Effekt zu beobachten: Die Peakbreite steigt in
der ferro- und antiferromagnetischen Phase mit der Temperatur. Dies wird mit den magnetischen
Eigenschaften von Holmium verkniipft sein: Die zuséatzliche magnetische Kopplung zwischen den
Atomen fiihrt zur einer Stabilisierung des Gesamtsystems und fithrt somit zu einer Verringerung
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Abbildung 4.10: Statisch bestimmte Gitterkonstanten fiir unterschiedliche Temperaturen von
Holmium, Yttrium, Niob und Saphir im Vergleich mit den Literaturwerten.
Die eingezeichneten magnetischen Ordnungen beziehen sich dabei nur auf
Holmium.

der Peakbreite. Nahe am Phaseniibergang sorgt die Ausbildung von AFM- und PM-Doménen
dann fiir Verbreiterung.
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Abbildung 4.11: Temperaturabhéngigkeit der Peakbreite von Holmium, Yttrium, Niob und
Saphir, die durch die Auswertung der statischen Charakterisierungsmessungen
bestimmt wurden. Die eingezeichneten magnetischen Ordnungen beziehen sich
dabei nur auf Holmium.
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4.7. Rontgenreflektometrie

Um die Schichtdicken der Probe zu ermitteln wurde eine Rontgenreflektometriemessung an der
XPP-KMC3-Beamline am Bessy II des Helmholtz Zentrums Berlin durchgefiihrt. Die Grundidee
dieser Methode ist es, Rontgenstrahlung unter einem streifenden Winkel auf die Probe zu schicken,
wo sie an den einzelnen Grenzflichen der Schichten reflektiert werden. Das Messsignal ist in
Abbildung 4.12 gezeigt. Die Daten wurden mit dem Refl1D Softwarepaket [Kienzle et al., 2014]
gefittet, welche die Reflexion an den einzelnen Schichten mit dem Parratt Algorithmus simuliert
[Parratt, 1954]. Hierbei war es jedoch nicht moglich, eine Simulation zu erstellen, die alle 5 Schichten
mit ihren Grenzflichen beriicksichtigt und dabei die Daten korrekt wiedergibt. Den grofien Beitrag
zu den Kiessig-Oszillationen erzeugt die ... ,der an der Oberfliche und an der Metall-Saphir
Grenzflache reflektiert wird, da hier die grofiten Brechungindexunterschiede auftreten. Daher
wurde nur eine Metallschicht mit der Elektronendichte von Holmium auf dem Saphirsubstrat
fir groflere reziproke Gittervektoren ¢, simuliert. Die Oszillation entspricht einer Schichtdicke
von 108 nm, was somit der effektiven Probendicke entspricht. Sie ist damit deutlich diinner als
der Probenhersteller angibt (siche Abbildung 4.1). Das gleiche Ergebnis ergibt sich auch aus der
Analyse der kohédrenten Dynamik der Probe im Abschnitt 6.5.
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Abbildung 4.12: Gebeugtes Signal einer Rontgenreflektometriemessung (blaue Punkte) an der
Probe aufgenommen an der XPP-KMC3-Beamline am Bessy II verglichen mit
Rontgensimulation einer 108 nm dicken Metallschicht (rot). Der Zoom zeigt
die Schichtdickenoszillationen im Vergleich zur Simulation.
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5. Zeitaufgeloste Messergebnisse

Im Rahmen der Arbeit wurde die Dynamik der Holmium- und der unteren Yttriumschicht
untersucht, wobei der Schwerpunkt auf die Holmiumschicht gelegt wurde. In diesem und dem
folgenden Kapitel wird die Dynamik anhand der Peakposition und -breite des Réntgenreflexes
analysiert und diskutiert.

5.1. Messungen mit voller RSM

Die ersten Messungen wurden erstellt, indem fiir jeden Delayschritt eine komplette Rockingkurve,
wie bei der statischen Messung in Abschnitt 4.6 aufgenommen wurde. Um die Messdauer zu verkiir-
zen, wurde jedoch nur der Bereich um Holmium und Yttrium gemessen. Anschlieend wurden die
Messungen ausgewertet, wie in Abschnitt 3.3.2 beschrieben. In den Abbildungen 5.1, 5.2 und 5.3
sind die Anderungen der Peakpositionen mit der Zeit fiir unterschiedliche Temperaturen und Flu-
enzen eingezeichnet. Wir haben uns dabei fiir eine Temperatur iiber dem Phaseniibergang (140 K),
eine knapp unterhalb (110K) und eine deutlich unter dem Phaseniibergang (90 K) entschieden.
Zudem wurden bei jeder Temperatur mehrere Fluenzen aufgenommen. Hierbei wurde jeweils bei
maximaler, halber und viertel Fluenz gemessen. Die maximale Fluenz wurde zu 5 mJ/cm? gewihlt,
um ein Zerstoren der Probe zu vermeiden.

Da die Qualitdt der Daten uns nicht zufriedenstellte, haben wir die Idee entwickelt, nur bei einem
Winkel zu messen: Eine Einwinkelmessung ermdglicht uns ebenfalls die gleichzeitige Auflosung des
Holmium und Yttriumpeaks, da die Divergenz der Quelle und Optik gentigend grof} ist. Genaueres
zu dieser Messmethode befindet sich in Abschnitt 3.4. Die Messungen mit vollstdndiger RSM
zeigen, dass die Dynamik mit einer Einwinkelmessung erfassbar ist, da in unserem Fall keine
weitere Dynamik senkrecht zur unserer Messung bei einem Winkel im reziproken Raum stattfindet
(siehe zur Veranschaulichung Abbildung 3.8).
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Abbildung 5.1: Dynamik von Holmium in der PM-Phase bei 140 K
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Abbildung 5.2: Dynamik von Holmium knapp unterhalb des AFM-Phasentibergangs bei 90 K
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Abbildung 5.3: Dynamik von Holmium in der AFM-Phase bei 70 K
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5.2. Messungen bei festem Winkel an Holmium

Die Messungen bei einem festem Winkel liefern eine wesentlich bessere Datenqualitat, da langer
pro Delayschritt integriert wird. Desweiteren sind im Gegensatz zu Messdaten mit voller RSM
sind mehr Delaypunkte moglich. Auch in dem Bereich zwischen 1000 ps und 4000 ps sind nun
Messungen moglich, da rdumlicher Drift des Pumplaserspots mit der Position der Verschiebestrecke
mittels einer Strahlstabilisierung korrigiert wird. Ndheres befindet sich im Abschnitt 3.2.

Die Daten werden hinsichtlich ihrer Peakposition und Peakbreite ausgewertet. Wahrend die
Peakposition Information iiber den durchschnittlichen Abstand zwischen den (0001)-Ebenen
enthilt, also der Gitterkonstante der c-Achse, gibt die Peakbreite wieder, wie inhomogen die
Gitterkonstante in der Schicht ist.

In den folgenden Abbildungen 5.4 bis 5.12 sind die selben Daten einmal nach der Temperatur und
einmal nach der Fluenz sortiert dargestellt. Die Messdaten wurden dafiir in ein neues gréberes
Delaygitter einsortiert um Schwankungen zu reduzieren.

5.2.1. Peakpositionsanderung fiir unterschiedliche Fluenzen bei einer Temperatur

In den Abbildungen 5.4 bis 5.12 ist eine erste und maximale Expansion nach 15 ps bei Datensétzen
oberhalb des Phaseniibergangs und eine erste Kontraktion nach 24 ps bei Datensiatzen unterhalb
des Phaseniibergangs zu erkennen. Befinden wir uns am Phaseniibergang, findet eine maximale
Expansion nach 15 ps statt, aber eine deutlich spatere minimale Kontraktion zwischen 500 ps bis
1500 ps wird zuséatzlich beobachtet. Bei den Datensétzen bei 110 K und 90 K ist es von der Fluenz
abhéngig, ob zuerst eine Expansion oder Kompression zu erkennen ist: Bei groien Fluenzen ist
zuerst eine Expansion zu erkennen, bei kleinen eine Kompression. Uber die ersten 200 ps lassen
sich kohdrente Phononen als Schichtdickenoszillation, dhnlich einer Atmungsmode, beobachten.
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Abbildung 5.4: Dynamik der ¢-Achse (Peakposition) von Holmium iiber dem Phaseniibergang
bei 140K
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Abbildung 5.5: Dynamik der c-Achse von Holmium am Phaseniibergang bei 110 K
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Abbildung 5.6: Dynamik der ¢-Achse von Holmium am Phaseniibergang bei 90 K
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Abbildung 5.7: Dynamik der c-Achse von Holmium unter dem Phaseniibergang bei 70 K
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Abbildung 5.8: Dynamik der ¢-Achse von Holmium unter dem Phasentiibergang bei 50 K
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Abbildung 5.9: Dynamik der c-Achse von Holmium unter dem Phasentibergang bei 25 K
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5.2.2. Peakpositionsanderung fiir unterschiedliche Temperaturen bei einer Fluenz

In den Abbildungen 5.10 bis 5.12 ist die Anderung des mittleren Netzebenenabstands in der Holmi-
umschicht als Funktion der Zeit zwischen Anregung und Abfrage von Holmium fiir unterschiedliche
Temperaturen bei einer festen Anregefluenz von F' = 5mJ/cm?, F = 2,5mJ/cm? und 1,25 mJ/cm?
abgebildet. In den Abbildungen lassen sich charakteristische Bereiche unterscheiden: Bei hohen
Temperaturen iiber (140 K) und nahe am Phaseniibergang von AFM-Phase nach PM-Phase ist
eine Expansion der Gitterkonstante zu erkennen, bei tiefen Temperaturen weit unterhalb des
Phaseniibergangs (50 K und 70 K) eine Kompression. Im mittleren Bereich ist es von der Fluenz
abhéngig, ob eine Kompression der Gitterkonstante erkennbar ist: Bei hohen Fluenzen (5mJ in
Abbildung 5.10) ist eine Expansion bei 110 K und bei 90 K zu frithen Zeiten eine Expansion, gefolgt
von einer Kompression zu erkennen. Bei mittleren Fluenzen verschiebt sich dieses Verhalten, nun
ist bei 110K zu frihen Zeiten eine Expansion, gefolgt von einer Kompression zu erkennen. Bei
niedrigen Fluenzen ist nur noch bei der Messung oberhalb des Phaseniibergangs ist eine reine
Expansion zu erkennen. In allen Messungen féllt auf, dass die maximale Kompression etwa 10 ps
spater auftritt, als die maximale Expansion, dies wird in Abschnitt 6.5 durch die Erzeugung und
Ausbreitung von Schallwellen erklart.

Bei kleinen Fluenzen (1,25 mJ/cm?) ist die maximale Kompression im Betrag etwas grofler als
die maximale Expansion der Gitterkonstante ist. Betrachtet man die mittlere Fluenz 2,5mJ/cm?
sind die maximale Expansion und Kompression in etwa gleich grofl. Wird mit 5mJ/cm? angeregt
ist die Expansion der Gitterkonstante in der PM-Phase deutlich gréfer als die Kompression in
der AFM-Phase. Dies deutet auf eine Sittigung des magnetischen Systems hin, mehr dazu in
Abschnitt 6.1.
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Abbildung 5.10: Dynamik der c-Achse (Peakposition) von Holmium bei 5mJ/cm?

o1



Zeitaufgeloste Messergebnisse

——T = 140K, F = 2,50 mJ /cm?
g8 ——T =110K, F = 2,50mJ/cm?
2o —— T = 90K, F = 2,50mJ /em?
208 = T =70K, F=250mJ/cm® | «
3 e —— T = 50K, F = 2,50mJ/cm? ;:
= == 95K, F = 2.50m] jom?
=
=
0 500 1.000 1.500 2.000 2.500 3.000 3.500 4.000
t [ps]
= N
_4:(‘2 Slo NW—#**\*\\*’_/%
< L|° 0 (\/X\M/\ VRN
o g
-
5 WWW\/**”Z\\/’\(/\/
-2
—50 0 50 100 150 200 250 300 350 400
t [ps]
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Abbildung 5.12: Dynamik der c-Achse (Peakposition) von Holmium bei 5mJ/cm?
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5.2.3. Peakbreitenanderung

In Abbildung 5.13 ist die zeitliche Anderung der Peakbreite des Réntgenreflexes von Holmium bei
unterschiedlichen Starttemperaturen dargestellt. Diese wurde aus den vorher in Abschnitt 5.2.2
besprochenen Datensatz (siehe auch Abbildung 5.10) gewonnen. Trotz der starken Anregung mit
F =5mJ/cm? ist das Signal-zu-Rausch Verhiltnis schlechter verglichen mit den Ergebnissen der
Peakposition. Trotzdem ist die Anderung der Peakbreite eindeutig abhingig von der Starttem-
peratur: Bei niedrigen Temperaturen vor allem bei 25 K ist eine signifikante Vergroflerung der
Peakbreite nach dem Anregen der Probe zu beobachten. Bei hohen Temperaturen verringert sich
die Peakbreite etwas.
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Abbildung 5.13: Dynamik der Peakbreite des Holmiumreflexes bei 5mJ/cm?

53



Zeitaufgeloste Messergebnisse

5.3. Messungen bei festem Winkel an Yttrium

Da die Divergenz der Quelle grofl genug ist um neben dem Holmiumreflex auch den Yttriumreflex
mit dem Flachendetektor aufzunehmen, kénnen aus jeder Messung auch die Peakposition und
Peakbreiten von Yttrium bestimmt werden. Die grofle Eindringtiefe der Rontgenstrahlung mittelt
dabei iiber die beiden Yttriumschichten. Da die obere Yttriumschicht jedoch wesentlich diinner
ist als die untere Schicht, ist das Signal von der Dynamik der dickeren Yttriumschicht dominiert
und wir werden daran die beobachtete Dynamik diskutieren. Die Dynamik von Yttrium wird in
diesem Abschnitt anhand der gemessenen Anderung der Gitterkonstante bei einer Anregung von
5mJ/cm? diskutiert. Datensétze mit kleinerer Fluenz zeigen die gleiche Dynamik, jedoch nimmt
das Rauschen im Vergleich zur Anderung deutlich zu.

Bei hohen Temperaturen ist ein Minimum der Gitterkonstante bei ungefdhr 17 ps nach der
Anregung zu erkennen, zu diesem Zeitpunkt ist die Holmiumschicht maximal ausgedehnt. Die
Expansion der Holmiumschicht verursacht durch eine Schallwelle, fithrt zu einer Kompression in
der Yttriumschicht [Schick et al., 2014b]. Bei den Daten deutlich unterhalb Phasentibergangs ist
hingegen eine Expansion zu erkennen, da in diesem Temperatur- und Fluenzbereich Holmium seine
maximale Kontraktion zeigt. Die Yttriumschicht wirkt somit zu frithen Zeiten als Drucksensor der
Holmiumschicht.

Nach 30 ps bleibt eine positive Anderung um ca 1 %o iibrig. Vergleicht man mit der statischen
Anderung der Gitterkonstante von Yttrium, dargestellt in Abbildung 4.10, lésst sich durch die
anndhernd linear verlaufende Anderung, die in Temperaturinderung der Yttriumschicht zu 50 K
bestimmen. Die Probe befindet sich jedoch zu diesem Zeitpunkt noch lange nicht im thermischen
Gleichgewicht, somit wird die Temperatur in der vorderen, diinneren Schicht deutlich héher sein-,
als in der unteren dicken Schicht.
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Abbildung 5.14: Dynamik der c-Achse (Peakposition) von Yttrium bei 5mJ/cm?
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5.4. Qualitat der Messdaten: Standardabweichung

Bei der Auswertung wurde fiir jeden Datensatz bei jeder Verzogerungszeit die Standardabweichung
bestimmt. Dies ist moglich, da ungefahr 25 Delayschleifen gemessen wurden. Die Messungen werden
dann in Pakete a 5 Schleifen und ein Paket mit restlichen Schleifen aufgeteilt. Jedes der Pakete
wurde gemittelt und anschliefend, wie in Abschnitt 3.3.2 beschrieben, ausgewertet. Anschliefend
kann der mit der Paketgrofle gewichtete Mittelwert und die gewichtete Standardabweichung aus
den unterschiedlichen Paketen einer oder mehrerer Messungen bei gleicher Starttemperatur und
Anregefluenz ermittelt werden. Bislang wurden die Daten aufgrund der Ubersichtlichkeit ohne
Fehlerbalken dargestellt. In Abbildung 5.15 ist beispielhaft der Datensatz aus Abbildung 5.10 mit
Fehlerbalken gezeigt. Um die Darstellungsqualitit zu verbessern wurden die Daten, wie bereits
erwiahnt auf ein neues groberes Delaygitter eingeordnet, hieraus ergeben sich die Fehlerbalken in
der Zeitdoméne.
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Abbildung 5.15: Dynamik der c-Achse (Peakposition) von Holmium bei 5mJ/cm? mit Stan-
dardabweichung von 1o unter Beriicksichtigung des Studentfaktors
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Elektron-
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Elektronischer
Druck

6. Auswertung und Simulation

Zur Beschreibung der Anregung in der Holmium-
schicht lasst sich diese in unterschiedliche Subsyste-

. le -P Ole " - ago
me aufteilen: Elektronen, Phononen und Magnonen. — Flektron-Phonon Elektron-Magnon
. . . Kopplung Gitter- Kopplung
Alle iiben einen Druck auf das Gitter aus und wech- B Ot
selwirken mit- und untereinander. . )
Phonomicher Magnonischer
Drucl ruc

Trifft der Pumpstrahl bei der Anregung auf die Pro-
be, wird zuerst das elektronische System angeregt,
welches seine Energie an die Phononen und Magno-
nen abgibt. Die impulsive Anregung der Phononen
erzeugt ein expansives Stressprofil in der Probe. In
der AFM-Phase sorgt die Magnetostriktion zusétz-
lich fiir eine kontraktive Komponente des Spannungs-
profils. Dieses Spannungsprofil ist der Ursprung von
Schallwellen (kohérente Phononen) an den Orten
in der Probe, wo die Spannung Diskontinuitdten
aufweist. Neben den koharenten Phononen werden
viele Phononen nicht kohérent angeregt. Sie transportieren die Energie in Form von Wéarme auf
langen Zeitskalen aus der Probe. Kohdrent werden nur solche Phononen angeregt, fiir die eine
Kraftkomponete mit geeigneter Symmetrie anliegt, deren Kraft sich schneller als die halbe Periode
des Phonons dndert. Eine wichtige Frage ist, in welchen Anteilen sich die Energie auf die drei
Systeme verteilt. Auf unseren ultrakurzen Zeitskalen ist aber vor allem die Aufteilung der Energie
zwischen Phononen und Magnonen interessant. In den néchsten Abschnitten werden die Messdaten
hinsichtlich ihrer Temperatur- und Fluenzabhéingigkeit untersucht. Wir diskutieren zunéchst
sich Zusammenhinge zwischen Temperatur und Fluenz und fithren ein Gleichgewichtsmodell
zur Beschreibung der Gitterausdehnung ein, welches die maximalen Expansion und Kontrak-
tion vorhersagt. Anschliefend gewinnen wir Aussagen iiber das Kiithlen der phononischen und
magnetischen Systeme sowie die in der Probe induzierten Spannungen und Dehnungen.

Phonon-Magnon
Kopplung

Phonon- Magnonon-
system system

Abbildung 6.1: Subsysteme der Holmium-
probe: Elektronen, Phononen und Magnonen
wechselwirken {iber ihre jeweiligen Wechsel-
wirkungen miteinander. Jedes dieser Syste-
me iibt einen Druck auf das Gitter aus, des-
sen Anderung zeitaufgelost beobachtet wird.

6.1. Fluenzstudien

Die zeitabhangigen Messdaten lassen sich hinsichtlich ihrer Fluenzabhéngigkeit untersuchen. Im
Abschnitt 5.2.1 war bereits zu erahnen, dass oberhalb des Phaseniiberganges die Antwort des
phononischen Systems linear ausfillt. Dieser lineare Zusammenhang ist in Abbildung 6.2, in der
die relative c-Achsendnderung normiert auf die Fluenz dargestellt wird, deutlich zu erkennen.
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Abbildung 6.2: Fluenzstudie oberhalb der Néel-Temperatur Ty, gezeigt ist die auf die Flu-
enz normierte c-Achsendnderung: Fiir alle Fluenzen zeigt sich dabei dieselbe
Dynamik. Die Expansion in der PM-Phase skaliert somit linear mit der Fluenz.
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Im Rahmen des Modells einer linearen Kette (Abschnitt 2.2.2.1) oder des quantenmechanischen
Modells des Phonons (Abschnitt 2.2.2.3) ist aufgrund des quadratischen Potentials (der Feder)
nur eine lineare Abhéngigkeit der Energie mit der Auslenkung méglich. Erst durch die Einfithrung
anharmonischer Potentiale ist ein nichtlinearer Zusammenhang zu erreichen. Die Messdaten zeigen
jedoch, dass die Fluenzen klein genug sind, dass zur Beschreibung der Phononen ein quadratisches
Potential, welches zu einer linearen Kraft fithrt, ausreichend ist. Die Ausdehnung aufgrund der
eingebrachten Wéarme, wird im Modell direkt in eine Spannung iibersetzt und muss somit nicht
iiber ein anharmonisches Potential beschrieben werden [Thomsen et al., 1986]. In Abbildung
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Abbildung 6.3: Fluenzstudie deutlich unterhalb des Phaseniiberganges bei 70K, gezeigt ist
die mit der Fluenz normierte c-Achsendnderung: Die Kontraktion skaliert fiir
Messungen mit niedriger Fluenz linear. Groflere Fluenzen zeigen eine kleinere
Kompression.

6.3 und 6.4 ist die mit der Fluenz skalierte Dynamik unterhalb des Phaseniiberganges gezeigt.
Unterhalb der Néel-Temperatur T bei 70K sowie niedrigen Fluenzen von 1,25mJ/cm? und
2,5mJ/cm? ist die Kontraktion linear von der Fluenz abhingig (Abbildung 6.3). Bei hoheren
Fluenzen zeigt sich eine geringere Kontraktion der Gitterkonstante der c-Achse pro Fluenz. Hieraus
lésst sich schliefien, dass das magnetische System bei diesen Messungen vollstdndig entmagnetisiert
wurde. Dies bedeutet, dass das magnetische System keine weitere Energie mehr aufnehmen kann
und das phononische System einen grofieren Anteil der Energie erhélt.
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Abbildung 6.4: Fluenzstudie knapp unterhalb des Phaseniiberganges bei 110 K, gezeigt ist die
mit der Fluenz normierte c-Achsenénderung: Sie skaliert nicht mit der Fluenz.
Die maximale Anderung zeigt die Messung mit der geringsten Fluenz.

In Abbildungen 6.3 und 6.4 ist ein &hnliches Verhalten zu beobachten. Jedoch liegt die Temperatur
im zweiten Fall deutlich ndher am Phaseniibergang, womit weniger Energie aufgebracht werden
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muss, um die magnetische Ordnung vollstdndig zu zerstéren. Die maximale Kontraktion tritt
bereits bei der kleinsten Fluenz von 0,63 mJ/cm? auf. Mit steigender Fluenz, wird der Anteil
der Energie im phononischen System immer grofler, so dass sich die Kontraktion immer weiter
verringert, bis schlussendlich eine Expansion der Holmiumschicht resultiert. In den folgenden
Abbildungen 6.5 und 6.6 sind die ermittelten maximalen Expansionen und Kontraktionen fiir
unterschiedliche Fluenzen zusammengefasst.
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Abbildung 6.5: Auf die Fluenz normierte maximale Expansion und Kontraktion von Holmium.
Sowohl iiber dem Phaseniibergang als auch weit unterhalb des Phaseniiberganges
zeigen die Maxima eine lineare Skalierung mit der Fluenz. Erkennbar an der
unverdnderten, auf die Fluenz normierten Verspannung.
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Abbildung 6.6: Maximale Expansion und Kontraktion von Holmium. Wird das System iiber
den AFM-Phasentibergang gepumpt (bei 90 K und 110 K), zeigen die Daten nur
eine geringe Kontraktion, sowie keine lineare Fluenzabhingigkeit.

In der Abbildung 6.5 ist das auf die Fluenz normierte Maximum aufgetragen, wiahrend in Abbildung
6.6 der absolute Wert eingezeichnet ist. Aus den beiden Grafiken lassen sich drei Bereiche identi-
fizieren: weit unterhalb des AFM-Phaseniiberganges, nahe dem Phaseniibergang und oberhalb
des Phaseniibergangs. Der Bereich iiber dem Phaseniibergang zeigt eine phononische Expansion,
welche linear mit der Fluenz ist. Der Bereich weit unterhalb des Phaseniiberganges zeigt eine
Kontraktion, verursacht durch die Magnetostriktion, welche ebenfalls linear verlauft. Zwischen
diesen beiden Bereichen befinden sich Datenpunkte, bei denen vermutlich in die Ndhe des Pha-
seniibergangs gepumpt wurde. Dies betrifft die beiden Temperaturen 90 K und 110 K. Sie zeigen
fast keine Fluenzabhéngigkeit der Kontraktion: Der phononische Stress ist nahezu gleichgrofl
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wie der magnonische, was zu einer sehr kleinen Kontraktion bei diesen Datensétzen fithrt. Bei
diesen Daten liegt das Minimum auch bei sehr grofien Verzogerungszeiten (mehr in Abschnitt
6.3, Abbildung 6.10). In der zweiten Abbildung 6.6 ist auch die erste Kompression eingezeichnet,
dies ist das erste Minimum der zeitaufgelosten Kurve, welches durch die entstandene Schallwelle
erzeugt wird. Dieses Minimum ist im Betrag etwas kleiner als das lokale Minimum, verlauft aber
nahezu parallel mit diesem, aufler im mittleren Bereich.

6.2. Gleichgewichtsmodell

Im folgenden besprechen wir das Gleichgewichtsmodell, das von von Reppert et al. [2015] eingefiihrt
hat. Es berechnet aus der statisch gemessenen Gitterkonstante aus Abschnitt 4.6 und der tempe-
raturabhangigen Warmekapazitéit aus Gerstein et al. [1957] in Abhéngigkeit der Starttemperatur
und der eingebrachten Fluenz die maximale Kontraktion oder Expansion von Holmium, um diese
mit den Messdaten zu vergleichen. Das Prinzip des Modells ist in Abbildung 6.7 dargestellt: An
einer zeitaufgelosten Messung oberhalb des Phasentiiberganges mit der Fluenz F' wird die maximale
c-Achsengitterkonstante cpax (ohne kohérente Phononen) abgeschatzt. Mit der statisch gemessenen
Gitterkonstante kann der maximalen Gitterkonstante eine Temperatur T'(cpax) zugeordnet werden.
Anschlieflend wird die Warmekapazitit « von der Starttemperatur der zeitaufgelésten Messung
bis zur Endtemperatur T'(¢pax) integriert, um die beim Proben eingebrachte Energie

T(Cmax)
Q(F =5,0mJ/cm?) = / Cp(T)dT = 2,9kJ/mol (6.1)
Tstart:14OK

zu ermitteln. Dabei wird zur Kalibration die zeitaufgeloste Messung bei Tyt = 140 K und F =
5mJ/cm? verwendet. Fiir andere Fluenzen wird die eingebrachte Energie mit der dem Verhéltnis
der Fluenzen skaliert. Mit dieser Kalibrierung ist es méglich, die maximale Gitterausdehnung und
die eingebrachte Temperaturdnderung bei anderen Starttemperaturen Tyt und Fluenzen F' zu
berechnen. Dazu wird die die Temperatur gesucht bei der dieselbe Energie

Tmax
Q(F) = / C,(T)dT, (6.2)
Tstart

wie bei der Kalibration in das System eingebracht wird. Die schematische Darstellung des Gleich-
gewichtsmodells in Abbildung 6.7 zeigt, wie die in Holmium eingebrachte Energie kalibriert wird
und anschliefend bei anderen Starttemperaturen Tyay¢ die Anderung der Gitterkonstanten der
c-Achse von Holmium berechnet wird.

Die Ergebnisse des Gleichgewichtsmodells sind in Abbildung 6.8 fiir drei Fluenzen F = 5mJ/cm?,
2,5mJ/cm? und 1,25mJ/cm? im Vergleich mit den, aus den zeitaufgelosten Messdaten ermittelten,
Minima und Maxima dargestellt.

Beim Vergleich zwischen Modell und den aus den gemessenen Daten ermittelten Minima und
Maxima (ohne kohérente Phononen) sagt das Modell den korrekten Trend fiir die Daten voraus.
Im Temperaturbereich der PM-Phase liefert das Modell korrekte Werte. Dies ist aufgrund der
Kalibration in diesem Bereich und der linearen Fluenzabhangigkeit zu erwarten. In der AFM-Phase
sagt das Modell eine zu grofle maximale Kompression besonders fiir hohe Fluenzen voraus. Dies
zeigt deutlich, dass die Probe sich nicht im Gleichgewicht befindet und die Temperaturen von
Phononen und Magnonen sich im Sinne des Mehrtemperaturmodells unterscheiden. Da eine
geringere Kontraktion beobachtet wird, als es das Gleichgewichtsmodell vorhersagt, bedeutet dies,
dass die Temperatur des phononischen Systems héher und bei grolen Fluenzen deutlich groffer ist,
als die des magnetischen Systems (vgl. Abbildung 4.3b und 4.4 a).
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Abbildung 6.8: Vorhergesagte Gitterkonstantendnderung im Gleichgewichtsmodell im Vergleich

mit den minimalen und maximalen Gitterkonstantenénderungen der c-Achse.
Das Modell erméglicht eine qualitative Vorhersage der maximalen Expansion
oder Kontraktion.
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6.3. Charakteristische Zeitpunkte

. . . . T T TTT T . TTT T T TT
Die Messungen zeigen mehrere charakteristische max. Expansion

Zeitpunkte (Abbildung 6.9). Dazu z&hlt in der
PM-Phase das erste Maximum, bei dem die Hol-
miumschicht ihre maximale Ausdehnung zeigt. Die-
ses tritt unabhingig von der Temperatur bei 16 ps
auf. Der entsprechende Zeitpunkt ist in der Abbil-
dung 6.10 mit den Werten der maximalen Expansion | |
(Punkte) als graue gestrichelte Linie eingezeichnet. erste Kontraktion "5t ktion)
Eine Anderung dieses Zeitpunktes ist nicht zu erwar- ¢ [ps]

ten, da die maximale Expansion durch die Schall- ps

welle erzeugt wird und deren Geschwindigkeit (Ab-
bildung 4.4) im betrachten Temperaturbereich von :
70K bis 300 K lediglich Anderungen von knapp 1% punkte der relativen ¢-
aufweist. Unter der Annahme, dass die Schallwelle zum Zeitpunkt des Maximums vollstéandig die
Holmiumschicht durchquert hat, ergibt sich eine Dicke inklusive der Deckschichten von 48 nm.
Diese Schichtdicken sind deutlich kleiner als die Angabe von den Probenherstellern, die 80 nm
nominelle Ho Schichtdicke angeben. Die Auswertung bestétigt aber die Reflektrometriemessung
in Abschnitt 4.7. Ein dhnliches Signal von einer dickeren Holmiumschicht kénnte nur durch eine
unrealistisch hohe Schallgeschwindigkeit erklart werden.

In der AFM-Phase gibt es zwei charakteristische Zeitpunkte: den Zeitpunkt an dem das Kiihlen der
Magnonen und die Wiederherstellung der magnetischen Ordnung beginnt und die erste maximale
Kontraktion, welche durch die Schallwelle erzeugt wird: Die erste maximale Kontraktion tritt
bei 24 ps auf. Dies entspricht dem Zeitpunkt zu dem die an der Holmium-Yttrium-Grenzschicht
reflektierte Schallwelle zur Hélfte zuriick in die 48 nm dicke Holmiumschicht propagiert ist.
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Abbildung 6.10: Zeitpunkt der maximalen Expansion und Kontraktion, sowie der ersten Kom-
pression als Funktion der Temperatur fiir unterschiedliche Fluenzen. Wahrend
die erste Kontraktion und maximale Expansion fiir alle Temperaturen und
Fluenzen nahezu zur gleichen Zeit auftreten, zeigt sich eine Verschiebung des
Zeitpunktes der maximalen Kontraktion mit zunehmender Starttemperatur.
Fiir hohe Fluenzen tritt dieser Effekt bereits bei kleinen Temperaturen auf,
bei niedrigen Fluenzen erst bei Starttemperaturen nahe der Néel-Temperatur.
Gestrichelt sind die Zeiten, die ein Puls mit der Schallgeschwindigkeit von
Holmium durch eine 48 nm und 72nm dicke Schicht braucht. Diese Laufwege
entsprechen den Zeitpunkten der maximalen Expansion und Kompression.
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Die Wiederherstellung magnetischen Ordnung entspricht einem Abkiihlen des magnetischen
Systems. Vor diesem Zeitpunkt ist das phonische System heifler als das magnetische. Die Wieder-
herstellung der magnetische Ordnung kann erst beginnen, wenn magnetische System seine Energie
an das phononische System abgeben kann, welches wiederum ans Substrat kiihlt. Durch die
Wiederherstellung kann nun die Magnetostriktion, als Expansion des Gitters beobachtet werden.
In der Abbildung 6.10 ist zu erkennen, dass dieser Zeitpunkt (Quadrate) bei hohen Temperaturen
oder groflen Fluenzen besonders spét auftritt. Dies ist dadurch begrindet, dass, wie im vorherigen
Abschnitt 6.1 gezeigt, bei solchen Fluenz und Temperaturkonstellationen der Anteil der Energie
im phononischen System, aufgrund einer Séttigung des magnetischen Systems, besonders hoch ist
und somit das phononische Kiihlen langer dauert.

6.3.1. Kritische Fluktuationen

Dieses verspatete Minimum kann fiir Temperaturen nahe dem AFM-Phaseniibergang auch im
Rahmen der Theorie der kritischen Fluktuationen beschrieben werden. Hierfiir ist in Abbildung
6.11 das globale Minimum 7 als Funktion der normierten Temperatur ¢ = 1 — 7/7y in doppelt
logarithmischer Darstellung eingezeichnet. Bei hohen Temperaturen nahe dem Phaseniibergang
fallt ein massives Ansteigen der Zeit 7 bis zum Minimum vor allem fiir hohe Fluenzen auf. Die
5mJ/cm? Reihe lisst sich mit der der Funktion 7 = a £ fitten und es ergibt sich der Exponent
b= —1,5. Dieses Potenzgesetz ist bekannt aus der Theorie der kritischen Phianoméne [Hohenberg
und Halperin [1977], Moran und B. [1969], Kise et al. [2000]] und lésst sich dadurch erkléren,
dass die langreichweitige Ordnung in magnetischen Systemen nach der optischen Anregung Zeit
braucht, um sich zu erholen. Aus Modellen wie dem Ising-Modell ist bekannt, dass langreichweitige
Ordnungen in der Ndhe des Phaseniiberganges deutlich ldnger brauchen um sich zu ordnen.
Interessanterweise scheint die Starttemperatur gut als Temperatur geeignet zu sein, wie auch in
Kise et al. [2000] und Liu et al. [2001] gezeigt, obwohl die Temperaturen nach der Anregung,
sowohl im magnetischen als auch im phononischen System deutlich héher liegen.
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Abbildung 6.11: Zeitpunkt der globalen maximalen Kompression als Funktion der normierten

Temperatur € = TJ};T in doppelt logarithmischer Darstellung fiir unterschied-
liche Fluenzen. Die rote Linie zeigt den Fit, welcher mit einer Potenzfunktion
7 = ae® mit b = —1,5 durchgefiihrt wurde.
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6.4. Kiihlen und wiederherstellen der magnetische Ordnung

In der PM-Phase kiihlt die Holmiumschicht nach der Anregung durch die Yttrium- und Niobschicht
an das Saphirsubstrat. Diese Kiihlung kann durch die Warmeleitungsgleichung beschrieben und nu-
merisch berechnet werden. In Abbildung 6.12 sind die zeitaufgelésten Messdaten halblogarithmisch
mit den Fits zur Bestimmung der Steigung fiir das Kiihlen und analog fiir die Wiederherstellung
der magnetischen Ordnung bei unterschiedliche Temperaturen und Fluenzen dargestellt. Ziel
ist ein niherungsweises Uberpriifen der Hypothese, dass die Dynamik durch Wirmetransport
beschrieben werden kann. Dies ist moglich, da sich die Gitterausdehnung nach dem Verschwinden
der koharenten Phononen in der halblogarithmischen Darstellung in PM-Phase linear, sowie
anndhernd linear in der AFM-Phase mit der Temperatur dndert und somit als Temperatursensor
genutzt werden kann.
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Abbildung 6.12: In der Zeitdoméne logarithmisch dargestellte Messdaten mit Fits fiir das Kiihlen
und die magnetische Wiederherstellung fiir drei Fluenzen.

Es ist gut zu erkennen, dass fiir eine konstante Fluenz die Fitgeraden anndhernd parallel laufen.
Des Weiteren lésst sich feststellen, dass mit steigender Fluenz der Betrag der Steigung sowohl
beim Kiihlen, als auch bei der Wiederherstellung der magnetischen Ordnung wéchst. Dieser
Zusammenhang der Steigung mit der Fluenz, ldsst sich schon aus Gleichung (2.13) erkennen,
welche einen linearen Zusammenhang des Warmestroms (Steigung) mit dem Temperaturgradienten,
der wiederum mit Fluenz skaliert, vorhersagt. In Abbildung 6.13 sind die bestimmten Steigungen
fiir das Kiihlen und die analogen Konstante fiir die Wiederherstellung der magnetischen Ordnung
iiber der Fluenz fiir unterschiedliche Temperaturen dargestellt. Auflerdem sind die numerisch
ermittelten Werte aus einer Simulation fiir unterschiedliche Fluenzen eingezeichnet (Né&heres zur
Simulation im nachfolgenden Abschnitt 6.6).

Das beobachtete Verhalten fiir das Kiihlen wie auch fiir die Erholung des Magnetismus ist sehr
dhnlich. Dies deutet darauf hin, dass es sich ebenfalls um einen Warmetransport handelt und
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der Magnetismus sich aufgrund sinkender Temperaturen wiederherstellt. Die Steigung bei der
Wiederherstellung der magnetischen Ordnung ist jedoch im Vergleich zur Steigung des Kiihlens
etwas grofer, was an der groferen Anderung der Gitterkonstante pro Temperaturintervall in der
AFM-Phase im Vergleich zu PM-Phase liegt (vergleiche hierzu mit Abbildung 4.10). Dem Effekt
wirkt jedoch eine groflere Warmekapazitét (Abbildung 4.4 a) in der AFM-Phase entgegen.
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Abbildung 6.13: Abklingkonstante des Kiihlens und der magnetischen Wiederherstellung der
relativen c-Achsenénderung: Beide zeigen eine lineare Anderung mit der Fluenz,
wobei die der Kiithlung etwas grofler ist, als die der magnetischen Wiederher-
stellung.

Somit lasst sich die Dynamik der c-Achse fiir spite Zeiten im Sinne eines Mehrtemperaturmodells
erkldren: Nach der Anregung sind das elektronische und phononische System wéirmer als das
magnetische, welche dann iiber die Niob- und Saphirschicht abkiihlen. Dies kann jedoch nicht iiber
einen Warmetransport der Magnonen geschehen, da nur Holmium magnetische Eigenschaften
aufweist. Erst nachdem das elektronische und das phononische System auf die Temperatur des
magnetischen Systems gekiihlt sind, kénnen sie gemeinsam weiter kiithlen. Ab diesem Punkt ist
eine Expansion der Holmiumschicht zu beobachten, da der magnetische Ausdehnungskoeffizient im
Betrag grofler ist als der lineare Ausdehnungskoeffizient des phononischen Systems (siehe hierzu
Abbildung 4.3d).

6.5. Schallpropagationen

Die beobachtete Dynamik der Holmiumschicht in den ersten 100 ps wird durch kohédrente Phononen
beherrscht. Sie unterscheidet sich jedoch deutlich zwischen PM-Phase und AFM-Phase. Um die
beobachtete Dynamik zu erkléren, ist es notig, die Propagation der Schallwellen ausgelést durch
das laserinduzierte Spannungsprofil und des kontraktiven Spannungsprofils der Holmiumschicht
aufgrund des Nachlassens der Magnetostriktion zu verstehen. In Abbildung 6.14 ist ein Modell der
Schallpropagation und die daraus resultierende c-Achsenédnderung dargestellt. Das Modell ist quali-
tativ in Anlehnung an Schick et al. [2014b] erstellt worden. Hierbei wurden nur die Holmiumschicht
(griin) und die dahinterliegende Yttriumschicht (grau) betrachtet. Auch werden Reflexionen an
den Grenzschichten nur an der Oberfliche und an der Holmium-Yttrium-Grenzschicht in der
PM-Phase in die Uberlegung mit aufgenommen. Mit diesen Vereinfachungen lisst sich die Dynamik
in den ersten 20 ps der Holmium- und Yttriumschicht qualitativ erklaren. Unter Zuhilfenahme der
Literaturwerte fiir die Schallgeschwindigkeit (Tabelle 4.1) ist es moglich, die Schichtdicken der
Holmiumschicht zu ermitteln. Diese liegt aufgrund der Laufzeit von ungefihr 15 ps bei 40 nm, was
zu den Daten der Reflektrometriemessung (Abschnitt 4.7) passt.
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Abbildung 6.14: Schematische Analyse der Schallpropagation in der Probe innerhalb der ersten
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25 ps verursacht durch das induzierte Spannungsprofil (Stressprofil) des Lasers
(a) und infolge der kontraktiven Spannung der Holmiumschicht aufgrund des
Nachlassens der Magnetostriktion (b):

In der PM-Phase a) wird eine Schallwellenfront (1) an der Oberflache der
Probe durch das induzierte Spannungsprofil ausgelost, diese erreicht nach 2 ps
die Holmiumschicht, wo sie zu einer linearen Ausdehnung fiihrt. Gleichzeitig
schiebt diese Schallwelle eine Kompression vor sich her, welche zu einer kon-
tinuierlich wachsenden Kompression in der Yttriumschicht fithrt. Nach 17 ps
lauft die expansive Schallwelle (2) aus der Holmiumschicht in die Yttrium-
schicht, in welcher sie als Expansion beobachtet wird. Da die Impedanz Z von
Holmium groéBer ist, als die von Yttrium (siehe Tabelle 4.3) wird ein Teil der
Schallwelle mit negativer Amplitude reflektiert (3), was als Kompression der
Holmiumschicht sichtbar wird.

In der AFM-Phase gibt es zusétzlich zu denen aus der PM-Phase weitere Schall-
wellenfronten (I, IT und III), welche an den Grenzschichten der Holmiumschicht
durch die kontraktiven Spannung entstehen. Die Schallwelle III fiihrt zu einer
Expansion der der Yttriumschicht und die beiden Schallwellen I und II zu einer
Kontraktion der Holmiumschicht. Nach 15 ps lauft die kontraktive Schallwelle
I aus der Holmiumschicht in die Yttriumschicht, welche dadurch komprimiert
wird, bis die an der Probenoberfliche entstandene Schallwelle 1 wieder zu einer
Expansion der Yttriumschicht und Kompression der Holmiumschicht fiihrt.
Nach 17 ps wird die kontraktive Schallwelle IT an der Oberfliche reflektiert
und fiithrt ab etwa 20 ps zu einem Anhalten der Holmiumkontraktion.

Fiir Messpunkte der c-Achsenéinderung sind die Daten der 5mJ/cm? bei 50 K
und 140 K benutzt wurden.
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6.6. Simulation

Um das thermoelastische Verhalten iiber einen ldngeren Zeitraum als 25 ps zu beschreiben, wurden
mit dem UDKM 1D s1M-Softwarepaket [Schick et al., 2014a] Simulationen erstellt. Dieses kann die
Dynamik in einem eindimensionalen Kristall nach der Anregung berechnen und es berticksichtigt
dabei den Warmetransport in der Probe und seine Auswirkungen auf die Gitterausdehnung. Die
strukturelle Dynamik wird mit dem Modell der linearen Kette (Abschnitt 2.2.2.1) berechnet. Das
Softwarepaket erlaubt zudem die Simulation des Réntgensignals und dessen Anderung mit der
Zeit. Dies wird jedoch im Rahmen dieser Arbeit nicht benétigt, da wir keine Intensitédtsdnderungen
der Braggpeaks beobachten konnen. Somit entspricht die durchschnittliche Dehnung (strain) einer
Schicht beziehungsweise eines Materials der beobachteten Verschiebung des Braggpeaks.

Die atomaren Eigenschaften fiir das Modell der linearen Kette werden der Datenbank des Soft-
warepaketes entnommen. Die Orientierungen der kristallinen Strukturen und Gitter wurde nach
den Angaben des Probenherstellers und Literaturangaben fiir die Simulation aufbereitet. Fiir die
Schallgeschwindigkeiten, die Warmeleitfahigkeiten sowie den linearen thermischen Ausdehnungs-
koeffizienten wurden Literaturwerte und fiir die Eindringtiefe des Lasers wurden die mit dem
Ellipsometer ermittelten Werte benutzt. Durch die Anderung von Schichtdicken und der absor-
bierten Fluenz kann die Simulation an die Daten angepasst werden. Als zeitliches Anregungsprofil
wurde ein Deltaprofil gewéhlt, da es weniger Rechenzeit benétigt und Profile mit 30 fs bis 200 fs
keinen sichtbaren Unterschied in den simulierten Daten zeigten. Es zeigt sich, dass eine absorbierte
Fluenz von 2mJ/cm? in der Simulation die Messungen mit einer Fluenz des einfallenden Lichtes
von 5mJ/cm? beschreibt. Die ist etwas geringer als die einfallende minus die refelektierte Fluenz
(Abschnitt 4.4). Die Werte fiir die Schichtdicken der Probe sind in Tabelle 6.1 zusammengefasst.

Tabelle 6.1: Schichtdicken in der Simulation
’ H Niob ‘ Yttrium ‘ Holmium ‘ Yttrium ‘ Niob ‘ Saphir ‘

Dicke nach Proben- || 3nm | 2,5nm 80 nm 70nm | 50nm | 500 um
hersteller

Dicke in der Simula- 7 7 70 52 50 5000
tion in Einheitszellen

Dicke in der Simula- || 3nm 4nm 39 nm 30nm | 23nm | 24 um
tion

Wie schon in Abschnitt 6.5 zeigt sich auch bei den Simulationen, dass die Holmiumschicht nur
halb so dick ist, wie vom Probenhersteller an den Wachstumsparametern bestimmt. Ein dhnliches
Ergebnis der Simulation erhélt man nur, wenn eine doppelt so grof3e Schallgeschwindigkeit in
Holmium und Yttrium angenommen wird, wofiir es jedoch keine hinreichenden physikalischen
Griinde gibt. Uber Niob und Saphir kénnen keine Aussagen getroffen werden, da diese nicht
zeitaufgelost gemessen wurden. Fiir Niob wurde aus diesem Grund ebenfalls die halbe Schichtdicke
angenommen. Die in der Simulation ermittelten Schichtdicken stehen in guter Ubereinstimmung
mit der Rontgenreflektrometriemessung (Abschnitt 4.7), dabei betragt die Gesamtschichtdicke in
der Simulation 99 nm im Vergleich 108 nm aus der Reflektrometrie. Die Saphirschicht muss so dick
gewdhlt werden, dass an der Riickseite des Saphirsubstrates reflektierte Schallwellen innerhalb der
simulierten Zeitdauer die obersten Schichten nicht erreicht.

6.6.1. Paramagnetische Phase

In der PM-Phase wird aus der Eindringtiefe fiir 800 nm Licht, dem zeitlichen Deltapulsprofil und
der Fluenz von 2mJ/cm? ein Temperaturprofil berechnet. Die Zeitabhingigkeit dieses Profils wird
mit der Warmeleitungsgleichung

or & [ or
wn = o (n 82) +8(2), (6.3)
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Abbildung 6.15: Temperaturprofil bei einer Simulation mit 2mJ/cm? bei einer Starttemperatur
von Tgiapry = 140K: Die Anregung des Lasers verursacht in der Probe ein
Temperaturprofil, welches sich mit der Zeit ausbreitet.

ermittelt, wobei T die Temperatur, z die Probentiefe, ¢ die Zeit, p die Dichte, ¢, die Warmekapazitat,
k die Warmleitfihigkeit und S(z) der Quellterm sind [Schick et al., 2014a]. Das so berechnete
Profil ist in Abbildung 6.15 fiir die ersten 100 ps und 100 nm dargestellt. Das optisch induzierte
Temperaturprofil fithrt zu einer thermischen Spannung im Material. Diese Spannung fithrt zu
einer thermischen Ausdehnung, welche mit dem linearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten
o= %% quantifiziert wird. In der Simulation wird dies dynamisch tiber das Modell der linearen
Kette beschrieben. Dazu werden die Gleichungen (2.5) und (2.6) um einen Quellterm Fiwirme
erganzt. Aus dieser Berechnung ergibt sich ein zeitabhéngiges Dehnungsprofil (engl. strainmap)
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Abbildung 6.16: Dehnungsprofil bei einer Simulation mit 2mJ/cm? bei einer Starttemperatur
von Tsiart = 140K: Die an der Oberfliche entstandene Schallwelle breitet
sich durch die einzelnen Schichten aus, dabei wird ein Teil von ihr an den
Grenzschichten reflektiert und der andere Teil transmittiert.
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der Probe, welches in der Abbildung 6.16 fiir die 2mJ/cm? Simulation gezeigt ist. Schnitte zu
bestimmten Zeitpunkten lassen sich nun mit den Uberlegungen aus Abbildung 6.14 a vergleichen.
Die entsprechenden Schnitte bei 2 ps, 7ps, 16 ps und 19 ps sind in Abbildung 6.17 eingezeichnet.
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Abbildung 6.17: Schnitte zu unterschiedlichen Zeitpunkten der Strainmap zeigen die Schallpro-
pagation in der Probe, vergleichbar mit der schematischen Abbildung 6.14: Die
Kontraktion der Yttriumschicht setzt sofort nach der Anregung ein, wahrend
sie in Holmium verzogert einsetzt (2 ps). Nach circa 7 ps hat die Schallwelle die
Halfte der Holmiumschicht durchlaufen, bis sie nach 16 ps in die Yttriumschicht
lauft (19 ps). Nach etwa 30 ps ist ein lokales Minimum der Holmiumexpansion
zu beobachten. Die schnellen Oszillationen entstehen durch die Reflexion der
Schallwellen an den diinnen Deckschichten.

Mittelt man nun iiber die Dehnung im jeweiligen Material, ergibt sich die durchschnittliche
Gitterdehnung. Im Falle von Holmium ist dies auch gleichzeitig die durchschnittliche Schicht-
dickendnderung. Bei Yttrium gibt es jedoch zwei Schichten, da die Deckschicht jedoch nur 7
im Vergleich zu 70 Einheitszellen dick ist, lassen sich die beobachteten Anderungen der dicken
Yttriumschicht zuordnen, da die 7 Einheitszellen dicke Schicht nur zu einer diffusen Verbreiterung
des Untergrundes im Rontgensignal fihrt. Fiir die Simulation wird deshalb nur tiber die dicke
Schicht gemittelt. In Abbildung 6.18 sind die Dehnung und die relative c-Achsendnderung aus der
Messung fiir die Holmiumschicht und in Abbildung 6.19 fir die Yttriumschicht dargestellt.

Die Simulation gibt sowohl das Verhalten iiber lange Zeiten (bis 4 ns), welches von Wéarmetransport
durch das Schichtsystem in das Saphirsubstrat dominiert wird, als auch die kohdrente Dynamik in
den ersten 200 ps korrekt wieder. Die fiir die Simulation richtigen Schichtdicken wurden anhand
dieser Darstellung optimiert und befinden sich in Tabelle 4.3. Die beobachtete Verzogerung in der
Holmiumschicht konnte dabei nur durch eine Vergréflerung der Deckschichten von 4 Einheitszellen
eingestellt werden. Um die schnelle Vergréflerung der c-Achse innerhalb von 16 ps zu erkléren,
muss die Holmiumschichtdicke auf gut die Hélfte reduziert werden. Um anschliefend die korrekte
Periodizitdat der Oszillation der Holmiumschicht, welche durch Schallwellen beeinflusst wird, die
an der hinteren Yttrium-Niob-Grenzschicht reflektiert wurden, und die richtige Amplitude der
Yttriumdehnung zu beschreiben, muss die Yttriumschichtdicke ebenfalls fast um einen Faktor
zwei diinner sein. Da die Schallwelle, welche an der Niob-Saphir-Grenzschicht reflektiert und dann
in die Yttrium- und Holmiumschichten zuriick reflektiert wird, eine zu kleine Amplitude hat, um
die dort verursachten Anderungen zu beobachten, ist es nicht méoglich, eine Aussage iiber deren
Schichtdicke zu treffen. Sie wurde jedoch in den hier gezeigten Simulationen systematisch mit den
anderen Schichten auf etwa die halbe Schichtdicke im Vergleich zur Angabe des Probenherstellers
reduziert.
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Abbildung 6.18: Holmium: Simulation im Vergleich zur Messung in der PM-Phase: Die Simu-
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lation gibt die Dynamik der c-Achse von Holmium bei 5mJ/cm?, 2.5 mJ/cm?
und 1.25 mJ/em? (bei der Messung) beziehungsweise 2 mJ/cm?, 1 mJ/cm? und
0.5mJ/cm? (bei der Simulation) sowohl zu spéten Zeiten (bis 4ns), als zu
frithen Zeiten (bis 200 ps) korrekt wieder. Die Messdaten sind mit Fehlerbalken
mit 1o unter Beriicksichtigung des Studentfaktors dargestellt.
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*Messung T = 140K, F = 5,00 mJ/cm? —— Simulation 7' = 140K, F = 2,00mJ/cm?
~Messung T = 140K, F = 2,50 mJ/cm? — Simulation 7' = 140K, F = 1,00mJ/cm?
v Messung T'= 140K, F = 1,25 mJ/cm? — Simulation 7' = 140K, F = 0,50 mJ /cm?
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Abbildung 6.19: Yttrium: Simulation im Vergleich zur Messung in der PM-Phase: Die Simu-
lation gibt die Dynamik der c-Achse von Yttrium bei 5mJ/cm?, 2.5mJ/cm?
und 1.25mJ/cm? (bei der Messung) beziehungsweise 2mJ/cm?, 1 mJ/cm? und
0.5mJ/cm? (bei der Simulation) sowohl zu spéten Zeiten (bis 4ns), als auch zu
frithen Zeiten (bis 200 ps) korrekt wieder. Die Messdaten sind mit Fehlerbalken
mit 1o unter Beriicksichtigung des Studentfaktors dargestellt.

Dieselben Simulation, wie in der Abbildung 6.18 gezeigt, zeigen auch fiir die
Yttriumschicht eine qualitative Wiedergabe der kohédrenten Dynamik. Sowohl
die Kompression der Yttriumschicht, verursacht durch die Expansion der Hol-
miumschicht, als auch das Nachlassen der Kompression nach 17 ps und die
darauffolgenden Oszillationen zeigen eine korrekte Wiedergabe der Messdaten.
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6.6.2. Antiferromagnetische Phase

Im Rahmen dieser Masterarbeit soll ein erster Schritt in Richtung der Simulation der Gitterdynamik
in der AFM-Phase erstellt werden. Hierzu wird Analog zur PM-Phase das Messsignal in der
AFM-Phase simuliert. Dazu werden die Parameter aus der Simulation in der PM-Phase verwendet.
Jedoch wird ein neues Spannungsprofil benutzt, welches in der Simulation kiinstlich durch ein
Temperaturprofil gegeben wird. Um dieses zu generieren, wird die Warmekapazitdt von Holmium
auf 2/3 des Wertes in der Simulation der PM-Phase eingestellt, dies entspricht dem Wert der
Warmekapazitédt bei 50 K ohne den magnetischen Anteil (siehe Abbildung 4.4). Zusétzlich muss ein
Anteil zum Temperaturprofil addiert werden, der die Kontraktion aufgrund der Magnetostriktion
beschreibt. Dazu wurden unterschiedliche Profile getestet, diese unterscheiden sich sowohl raumlich,
als auch zeitlich. Als rdumliches Profil wurde zuerst ein einfaches Rechteckprofil, wie in Abschnitt
6.5 verwendet. Weiterhin wurden gleichschenkelige Trapezprofile getestet. Neben dem raumlichen
Profilen gibt es ein zeitlichen Profil. Im einfachsten Fall ist dies ein instantanes Angehen des
rdumlichen Profils. Neben diese wurden ein lineares und ein arkustangensférmiges Profil in
Kombination mit zeitlichen Verzogerungen getestet. Das beste Ergebnis in der Simulation ergab
jedoch ein Profil, welches dem Resultat eines Diffusionsprozess dhnelt.

Wie bereits erwahnt, basiert das Spannungsprofil in der Simulation auf einem Temperaturprofil.
Dieses entspricht nahezu dem in der PM-Phase, jedoch ist die Temperatur in der Holmiumschicht
geringer, da die phononische Warmekapazitéit kleiner ist. Ausgehend von diesem Profil wird die
Wiérmesimulation erstellt. Um die Kontraktion der Holmiumschicht zu simulieren, wird ein orts-
und zeitabhingiges Temperaturprofil

0 flir z nicht in Holmium undt¢ < 0,75 ps,
.2 .
o(z,t) = —400K - exp (W) fiir % < 4,3nm/,/ps, (6.4)
—-350K flr % > 4,3nm/,/ps,

welches dem Resultat eines Diffusionsprozess dhnelt, zu dem orts- und zeitabhingigen Profil
aus der Warmesimulation addiert. Dieses Profil existiert lediglich in der Holmiumschicht und
entspricht einem negativen, sich mit der Zeit verbreiterndem Gauflprofil, welches bei —350 K
sattigt. Die freien Parameter (zeitpunkt des Einsetzens = 0,75 ps, Amplitude = -400 K, Sattigung
= -350K und Varianz 140nm?/ps) wurden zum Anpassen der Simulation an die Messdaten
verwendet. Die negativen Temperaturen in dem Temperaturprofil sind nur eine Hilfskonstruktion,
die einem negativen linearen Ausdehnungkoeffizienten entspricht, da die Spannung ¢ proportional
zum linearen Ausdehnungkoeffizienten o und zur Temperatur 7" ist (vgl. mit Gleichung 2.28). In
Abbildung 6.20 sind Schnitte des Temperaturprofil o(z,t) dargestellt.
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Abbildung 6.20: Schnitte zu unterschiedlichen Zeitpunkten zeigen die zeitliche Entwicklung des
Temperaturprofils o(z,t).
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Schnitte des gesamte zeit- und ortsabhéngige Temperaturprofil inklusive des Beitrags der Warme-
simulation sind in Abbildung 6.21 gezeigt, als 2D-Farbplot ist das Profil ist ist in Abbildung 6.22
dargestellt.
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Abbildung 6.21: Schnitte zu unterschiedlichen Zeitpunkten des gesamten Temperaturprofils
inklusive Wirmesimulation mit einer eingebrachten Fluienz von 2mJ/cm?
in der AFM-Phase bei einer Starttemperatur von Tsi.r = S0 K. Es zeigen
die Ausbreitung der Warme sowie die Kontraktion der Holmiumschicht zu
unterschiedlichen Zeitpunkten iiber die Probentiefe. Das Temperaturprofil
beschreibt sowohl die thermische Dehnung, als auch die Kontraktion aufgrund
der Magnetostriktion in der Holmiumschicht.
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Abbildung 6.22: Das gesamte Temperaturprofil inklusive Warmesimulation als 2D-Farbplot:
Im Vergleich zu Abbildung 6.15 sind im Bereich Holmiumschicht negative
Temperaturen vorhanden, welche die Kontraktion dieser Schicht beschreiben.

Das Temperaturprofil o(z,t) soll einen diffusiven Prozess beschrieben, welcher die magnetische

Ordnung zerstort. Dieser Prozess hat zum Zeitpunkt 0 ein Gaufprofil, welches mit der Zeit breiter
wird, 8hnlich der Losung der Diffusionsgleichung. Jedoch gibt es keine Reduzierung der Amplitude
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mit /%, da sich der Magnetismus nicht erholen soll. Zudem gibt es einen Schwellwert, der, wenn
er iiberschritten wird, beschreibt, dass das magnetische System vollstindig angeregt ist. Dann
erfolgt auch keine weitere Kontraktion mehr. Bei der Optimierung des Profils hat sich zudem
ergeben, dass eine Verzogerung von 0,75 ps bevor dieses Profil einsetzt, die Dynamik von Yttrium
besser wiedergibt. Eine noch gréfler Verzogerung von 1,5 ps wiirde das zeitliche Verhalten noch
besser beschreiben, in diesem Fall sagt die Simulation jedoch eine Expansion der Holmiumschicht
zu frithen Zeitpunkten voraus, welche wir experimentell nicht beobachten. Diese Verzogerung
ldsst sich als Wechselwirkungszeit mit dem magnetischen System ansehen. Die Optimierung des
Potentials o(z,t) ist dabei vor allem auf den Mittelwert und die Steigung des Profil sensitiv, sowie
auf die entstehenden Flanken.

Im zeitabhéngigen Temperaturprofil aus Abbildung 6.22 ist die Ausbreitung aufgrund der Zeit-
und Ortsabhéngigkeit der Kontraktion zu erkennen, zusétzlich addiert sich noch der Warmefluss
von den Deckschichten Richtung Substrat.

In Abbildung 6.21 sind mehrere Schnitte dieses Profil zu unterschiedlichen Zeitpunkten abgebildet.
Sie zeigen, wie sich das laserinduzierte Temperaturprofil nach der Anregung dndert: Zu Beginn
zeigt es noch scharfe Kanten an den Materialiibergéngen (0,25 ps), diese verteilen sich durch die
Wirmediffusion auf ihre Umgebung. Nach 0,5 ps setzt die Kompression ein, welche innerhalb von
50 ps ihr Minimum erreicht. An diesem Punkt wére es moglich, auch eine Wiederherstellung der
magnetischen Ordnung mit der dem bestimmten Steigungsparameter aus 6.4 zu implementieren,
jedoch ware hier keine Aussage tiber das Profil méglich, aufler dass es keine Schallwellen produziert
und somit keine sich schnell &ndernden Teile besitzt.

Um den zeitlichen Verlauf der durchschnittlichen Kontraktion, welche durch das Temperaturprofil
(6.4) im Modell beschrieben wird, darzustellen, wurde der Flacheninhalt des Profils integriert.
Hierbei ergibt sich die Flache

At) = / o(z,0)dz (6.5)

unter Kurve als zeitabhéngige Funktion. In Abbildung 6.23 ist Flichenabnahme A(®)/|A,,,,| darge-
stellt. Nach einer Zeit 7 von 5,4 ps in der die Flache unter der Kurve auf die Halfte maximalen
Riickgangs abgefallen.

o I I I I I I ]
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Abbildung 6.23: Reduzierung der Fliche des integrierten Temperaturprofils (6.4) iiber die Zeit.
Bereits nach 5,4 ps ist die Fliache unter der Kurve auf die Halfte maximalen
Riickgangs abgefallen.

Analog zur Simulation in der PM-Phase ldsst sich mit dem Kombinierten Temperaturprofil

die kohérente Dynamik in der Probe berechnen. Als Ergebnis ergibt sich das zeitabhingige
Dehnungsprofil in Abbildung 6.24. Im Vergleich zum Dehnungsprofil aus Abbildung 6.16 fallen vor
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Abbildung 6.24: Dehnungsprofil bei einer Simulation mit 2mJ/cm? in der AFM-Phase bei einer

Starttemperatur von Tgiart = 50 K: Die an der Oberflache und an den Holmi-
umgrenzschichten entstandenen Schallwellen breiten sich durch die einzelnen
Schichten aus, dabei wird ein Teil von ihnen an den Grenzschichten reflektiert
und ein anderer Teil transmittiert.

allem die Kontraktion der Holmiumschicht, sowie die anfangliche Expansion der Yttriumschicht
auf. Fiir dieses Profil sind Schnitte zu unterschiedlichen Zeitpunkten in Abbildung 6.25 dargestellt.
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Abbildung 6.25: Schnitte zu unterschiedlichen Zeitpunkten der Strainmap zeigen die Schallpro-

pagation in der Probe, vergleichbar mit der schematischen Abbildung 6.14 b:
Die Kontraktion der Holmiumschicht sowie die Expansion der Yttriumschicht
setzen mit einer Verzogerung von 0,5 ps nach der Anregung ein. Nach circa 8 ps
treffen sich beiden Schallwellen, welche von beiden Holmiumgrenzschichten
ausgehen, in der Mitte der Holmiumschicht. Nach 30 ps entspricht die Kon-
traktion der Holmiumschicht nahezu dem Temperaturprofil aus Abbildung
6.21. In Abbildung 6.24 ist jedoch zu erkennen, das zu diesem Zeitpunkt noch
Schallwellen durch die Probe propagieren.
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Im Vergleich zur PM-Phase (Abbildung 6.17) ist es deutlich schwieriger die Schallwellen zu identi-
fizieren. Zudem kann das Profil der Schallwelle durch das komplexe Anregungsprofil nicht wie in
der schematischen Skizze 6.14 durch Rechteckprofile beschrieben werden. Zum Zeitpunkt 8 ps ist
jedoch die typische Form zweier Schallwellen, die von den Holmiumgrenzflichen ausgehen und
sich in der Mitte treffen, zu erkennen. In Abbildung 6.26 sind die durchschnittliche Dehnungen
der Holmium und Yttriumschicht im Vergleich mit den Messdaten, der c-Achsendnderung von
Holmium und Yttrium dargestellt. Anhand dieser Messdaten wurden die freien Parameter des

Temperaturprofils (6.4) optimiert.
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Abbildung 6.26: Simulation im Vergleich zur Messung in der AFM-Phase: Die Simulation

gibt die Dynamik der ¢-Achse von Holmium (griin) und Yttrium (grau) bei
5mJ/cm? (bei der Messung) beziehungsweise 2mJ/cm? (in der Simulation)
sowohl zu mittleren Zeiten (bis 400 ps), als zu frithen Zeiten (bis 70 ps) korrekt
wieder. Die Messdaten sind mit Fehlerbalken mit 1o unter Beriicksichtigung
des Studentfaktors dargestellt.

Auch die kleine Kompression in der Yttriumschicht bei 10 ps, die in Abbildung
6.14 diskutiert wurde, und das Ausbleiben der Kontraktion zu frithen Zeiten
(4 ps bis 7 ps) in der Holmiumschicht werden korrekt simuliert. Die Oszillationen
werden {iber die Simulationszeit quantitativ wiedergegeben. Ab circa 250 ps
beginnt die Simulation eine zu grofie Kompression fiir die Holmiumschicht
vorherzusagen, dies ist der Zeitpunkt an dem der Magnetismus beginnt sich
wiederherzustellen (Abschnitt 6.4), was in der Simulation nicht modelliert ist.

Hierbei zeigt sich, dass das einem Diffusiunsprozess angelehnte Profil im Gegensatz zu einem
Rechteck- oder Trapezprofil die Messdaten wiedergeben kann. Dabei wird sowohl die Amplitude
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der Schallwelle, als auch die Amplitude der Kontraktion korrekt wiedergegeben. Dies war mit den
getesten Rechteck- und Trapezprofilen nicht méglich. Durch die Verwendung einer Verzogerung
von 0,75 ps konnte die Amplitude der ersten Kontraktion der Holmiumschicht nach 2 ps bis 3 ps
sowie das verzogerte Einsetzen der Yttriumexpansion modeliert werden.

Beim Vergleich unterschiedlicher Profile stellte sich heraus, dass das Ergebnis der Simulation
hinsichtlich des rdumlichen Profils vor allem auf die Mittelwert und die Steigung des Profils sensitiv
ist.

7






Auswertung und Simulation

Zusammenfassung

Diese Arbeit bietet einen Einblick in die Dynamik der ultraschnellen Magnetostriktion von Holmi-
um in der antiferromagnetische Phase. Dabei wurde eine diinne Heterostruktur aus seltenen Erden
auf einem Saphirsubstrat untersucht, wobei sich eine Holmiumschicht zwischen Niob- und Yttri-
umlagen befindet. Diese Probe wurde im Rahmen dieser Arbeit charakterisiert. Dafiir wurde ihre
Gesamtschichtdicke mittels Rontgenreflektrometrie zu 108 nm bestimmt. Die ¢-Achsenénderung
jeder Schicht wurde iiber den relevanten Temperaturbereich von 15K bis 300 K mittels Rontgen-
beugung ermittelt. Hierbei zeigt sich der Einfluss der Magnetostriktion in Form einer Expansion
des Gitters entlang der c-Achse unterhalb von 131 K. Fiir die Simulation der Dynamik wurde
aulerdem die optische Eindringtiefe der Probe mit einem Ellipsometer ermittelt.

Der Schwerpunkt dieser Arbeit lag auf den zeitaufgeldsten ultraschnellen Rontgenmessungen.
Dazu wurden Temperaturen und Fluenzmessreihen der zeitaufgelosten Gitterdynamik nach der
Anregung mit einem 50 fs langen, 800 nm Laserpuls in einem Anrege-Abfrage-Aufbau gemessen.
Der Abfrageréntgenpuls mit einer Pulsdauer kleiner 200 fs wird mit einer Plasmaréntgenquelle
generiert. Mit der zeitaufgeldste Rontgenbeugung wurde die ¢-Achsenénderung nach der Anregung
zeitaufgelost beobachtet.

Aus der ermittelten statischen c-Achsendnderung und der Warmekapazitit, welche von Gerstein
et al. [1957] und Jayasuriya et al. [1985] gemessen wurde, konnten mit einem Gleichgewichtsmodell
die maximale Expansion und Kontraktion der ¢-Achse nach der optischen Anregung vorhersagt
werden. Das Modell ist jedoch nicht in der Lage, eine Aussagen iiber die Zeitskalen zu treffen, wann
diese Ereignisse eintreten. Die beobachtete Dynamik in den ersten 500 ps konnte durch Schallwellen
erklart werden, welche an der Oberfliche, sowie in der AFM-Phase an den Holmium-Yttrium
Grenzschichten entstehen und durch die Probe propagieren. Der Zeitpunkt der maximalen Kontak-
tion der Holmiumschicht wird der Zeit zugeordnet, zu der die Wiederherstellung der magnetischen
Ordnung beginnt, also wenn das elektronische und phononische System geniigend abgekiihlt ist,
dass auch ein Kiihlen des magnetischen Systems beginnen kann. Fiir hohe Fluenzen nimmt die
Zeit der maximalen Kontraktion mit steigender Starttemperatur zu. Dies kann ihm Rahmen der
Theorie der kritischen Fluktuationen erklart werden.

Mit dem udkm1Dsim-Softwarepaket konnten Simulationen erstellt werden, welche die Dynamik
der Probe in der PM-Phase wiedergeben. Durch Einfiihrung eines Profils, dass das Nachlassen
der Magnetostriktion innerhalb weniger Pikosekunden nach der Anregung beschreibt, konnte
die Dynamik in der AFM-Phase beschrieben werden. Auflerdem konnte gezeigt werden, dass
die Kontraktion auf beiden Seiten der Holmiumschicht auftritt und damit zwei gegenlaufgige
Schallwellen erzeugt. Aulerdem ergab die Analyse, das das Nachlassen der Magnetostriktion kein
instantaner Prozess sein kann, sondern iiber einen zeitlichen Verlauf aufweist.

In physikalischer Hinsicht gibt es noch einige Experimente die untersucht werden kénnten. Dazu
zéhlen zum einen das Anlegen eines externen Magnetfeldes, welches die FM-Phase stabilisieren
sollte, was im Gegenzug es ermoglicht Experimente in dieser Phase durchzufithren. Zum anderen
ware eine Anregung mit hoher energetischem Licht von Interesse, dieses wiirde die 4 f-Elektronen
direkt anregen, oder THz-Strahlung, welches das magnetische System direkt anregt. Hier wére es
interessant, ob weiterhin die gleiche Pulsenergie benotigt wird, um eine dhnliche Gitterkontraktion
hervorzurufen. Durch die Anderung der Anregung koénnten sich neue Zeitskalen ergeben, die es
einen ermoglichen Wechselwirkungszeiten unterschiedlicher Kopplungen zu identifizieren.
Hinsichtlich der Auswertung wére ein Drei-Temperaturmodell in der Simulation denkbar, dieses
konnte sowohl, die Anregung des elektronischen und phonoischen als auch des magnetischen
Systems nachbilden und es lielen sich charakteristische Zeiten fiir alle drei Systeme zu finden.
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A. Anhang

A.l. Bestimmung des Eindringprofils

Mit der Ellipsometrie lassen sich die dielektrischen Eigenschaf- ™

ten einer Probe untersuchen. Es lassen sich direkt der Real- und

Imaginarteil der dielektrischen Funktion und daraus Real- und Ima- \@ 1
gindrteil des Brechungsindexes bestimmen. Fiir diinne Schichten

lassen sich auch die Schichtdicken ermitteln solange die optische
Eindringtiefe gréfer ist als die Schichtdicke oder geeignete Re-
ferenzmessungen zur Verfiigung stehen. Im Energiebereich des
vorhandenen Ellipsometers und aufgrund der Metallizitdt der Pro-
ben ist diese Methode vor allem oberflichensensitiv. Da Metalle Abbildung A.1: Lichtbre-
eine geringe Eindringtiefe besitzen, war es mit der Methode nicht chung an einer Grenzschicht
moglich, die Schichtdicken zu ermitteln, jedoch lésst sich aus dem

Imaginérteil die optische Eindringtiefe bestimmen, welche fiir die Analyse der Dynamik von
Bedeutung ist.

Wir verwenden ein Ellipsomter mit einem Energiebereich von 0.48 eV (2600 nm) bis 5,4 eV (230 nm).
Das Ellipsometer stellt einen bestimmten Polarisationszustand des Lichts ein, das auf die Probe
trifft. Nach der Reflexion ist das Licht aufgrund der unterschiedlichen Fresnelreflexionskoeffizienten
fur parallel (r,) und senkrecht (rs) polarisiertes Licht elliptisch polarisiert. Die Fresnelgleichungen

T2

Ny COS Y1 — N1 COS Y2 11 COS Y1 — N COS P2 (A 1)
Ty, = re = .
p N9 COS Y1 + N1 COS P2 ’ N1 COS 1 + N2 COS Y2

beschreiben dabei den Zusammenhang zwischen Einfallswinkel und optischen Eigenschaften. Dabei
sind n; die komplexen Brechungsindizes und ¢; der Winkel des einfallenden und gebrochen Lichtes
nach dem snelliusschen Brechungsgesetz (Abbildung A.1). Werden mehr als 2 unterschiedliche
Schichten betrachtet, lassen sich die Fresnelgleichungen fir jeden Film aufschreiben und das
Gleichungssystem numerisch oder mit dem Matrixformalismus nach Abelés 16sen [Tompkins und
McGahan [1999],Roseler und Korte [2006]].

Mit einem rotierenden Analysator und einem Spektrometer lasst sich das reflektierte Licht
energieaufgelost detektieren und aus der Intensitdtsmodulation bei der Rotation des Analysators
die dielektrische Funktion berechnen. In Abbildung A.2 ist der Aufbau schematisch dargestellt.

w SDA ET‘,S
E D
P b T8 / A
£ robe ) |
05 [ R ‘ Spektrometer
20 TP
! Erp o
! %
0P
Analysator

Lichtquelle
Polarisator

Abbildung A.2: Aufbau eines Ellipsometers: Polarisiertes Licht fallt auf Probe. Das reflektierte
Licht wird mit einem Analysators polarisationsensitiv detektiert.

Das Ellipsometer misst dabei Verhéltnis der parallel zur Einfallsebene (r,) und senkrecht zur
Einfallsebene (rg) reflektierten Amplituden durch

p= . tan(¢)e’(Br =) = tan(yh)e’>. (A.2)

Ts

Das Messverfahren ist sensitiv auf die Phasendifferenz zwischen den elektromagnetischen Wellen.
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Dies kann mit den beiden Messparametern 1 und A beschreiben werden, wobei tant dem
Betrag von p entspricht und A die Anderung der Phasendifferenz zwischen s- und p-polarisiertem
Licht ist. Der Vorteil dieser Methode ist, dass keine Referenzmessung noétig ist, da nur das
Amplitudenverhéltnis benutzt wird. Die Messdaten der Holmiumprobe sind in der Abbildung A.3
dargestellt.

140 HA —A 1136
\\\ _ w
. 120 \ 32
100 /, 28
80 — 24
0,5 1 1,5 2 2,5 3 3,5 4 4,5 5
Energie [eV]

Abbildung A.3: Messergebnis A und ¢ der Probe.

Fiir die korrekte Interpretation der Messdaten ist ein Modell fur die dielektrische Funktion zu
finden. Dieses ldsst sich mit dem Programm SpectraRay/3 mittels mehrerer Lorentzoszillatoren
erreichen. Das Lorentzoszillatormodell beschreibt einen getriebenen harmonischen Oszillator mit

der Eigenfrequenz wg, welcher iiber eine Dampfung I' verfiigt und durch ein Lichtfeld £ = 4£V1E x
getrieben wird. Dieser wird durch die Differentialgleichung
d? d 4
md—tf + ml“d—f + mwoxr = —eEe™! (A.3)

beschrieben. Unter der Annahme, dass das die Wechselwirkung des Lichtfeld mit N makro-
skopischen Oszillatoren unter zur Hilfenahme des atomaren Dipolmomentes @ beschreibt, lédsst
sich das elektrische Feld als F = £z = %x beschreiben und es ergibt sich als Losung der
Differentialgleichung A.3 die dielektrische Funktion [Tompkins und McGahan, 1999

4 Ne? 1

=1 : A4
c * m (W —w)—iTw (A.-4)

Um die Messdaten zu beschreiben wurden 4 Oszillatoren verwendet, woraus sich die dielektrische
Funktion in Abbildung A.4 ergibt.

‘g 40 — Relalteil n
el \ — Imaginarteil
£ 20 —
‘b;o 0
E —20
Iy
0,5 1 1,5 P 2,5 3 35 4 45 5
Energie [eV]

Abbildung A.4: Real- und imaginédrteil der ermittelte dielektrische Funktion ¢ der Probe. Aus
dem Imaginérteil ldsst sich die Eindringtiefe ermitteln (siehe Abschnitt 4.5)
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A.2. Messungen

Die folgenden Tabellen geben einen Uberblick zu welchen Parametersets zeitaufgeloste Messungen
mit voller RSM (Tabelle 1.1) und Einwinkelmessungen (Tabelle 1.2) durchgefithrt worden sind.

Tabelle 1.1: Zeitaufgeloste Messungen mit voller RSM
’ Temperatur ‘ Fluenz ‘ Tag ‘

70K | 5,00 2% [ 09.04.2014

C

70K | 5,00 2% | 10.04.2014

C

70K | 2,50 25 | 11.04.2014

cm,

70K | 1,25 2% | 16.04.2014

C

90K | 5,00 25 | 23.04.2014

C

90K | 2,50 = 23.04.2014

cm?2
90K | 1,25 2 | 24.04.2014

cm?

140K | 5,00 2 | 25.04.2014

cm.

Tabelle 1.2: Zeitaufgeloste Einwinkelmessungen

Temperatur ‘ Fluenz ‘ Tag H Temperatur ‘ Fluenz ‘ Tag
140K | 5,00 2% | 29.04.2014 110K | 3,75 22 | 14.05.2014
50K | 5,00 25 | 09.05.2014 110K | 2,50 2 | 14.05.2014
50K | 5,00 2 | 09.05.2014 110K | 1,25 2 | 14.05.2014
50K | 2,50 2 | 09.05.2014 110K | 3,75 22 | 15.05.2014
50K | 1,25 % | 09.05.2014 110K | 1,25 2 | 15.05.2014
70K | 5,00 2% | 12.05.2014 110K | 0,63 2 | 15.05.2014
T0K | 3,75 2% | 12.05.2014 140K | 2,50 22 | 16.05.2014
70K | 2,50 2% | 12.05.2014 140K | 1,25 2 | 16.05.2014
70K | 1,25 12 | 12.05.2014 25K | 5,00 25 | 05.05.2014
140K | 5,00 2% | 13.05.2014 25K | 2,50 2 | 05.06.2014
90K | 5,00 2 | 13.05.2014 25K | 2,00 25 | 06.06.2014
90K | 2,50 % | 13.05.2014 25K | 1,25 22 | 06.06.2014
90K | 1,25 2 | 13.05.2014 25K | 1,75 22 | 16.06.2014
110K | 5,00 2% | 14.05.2014 25K | 0,75 2% | 16.06.2014
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