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1 Einleitung

Die 1996 von Beaurepaire et al. entdeckte ultraschnelle Laser-induzierte Entmagne-
tisierung von Nickel [6] warf ein neues Gebiet auf — die Magnetisierungsdynamik auf
der Femtosekundenzeitskala.

Die vorliegende Arbeit untersucht die Magnetisierungsdynamik einer 15 nm dicken
Nickelschicht mit Hilfe des magnetooptischen KERR-Effekts in zeitaufgelosten Pump-
Tast-Experimenten. Der Einfluss der Pump-Pulsdauer ist dabei von besonderem
Interesse, denn ein tiefes Verstdndnis der physikalischen Phénomene ist erforder-
lich, um dem anhaltenden Trend der Miniaturisierung von Datentriagern gerecht
zu werden. Die zentrale Frage beschaftigt sich dabei mit dem zeitlichen Magne-
tisierungsverhalten bei verschieden langen Pump-Pulsen, welche von einigen zehn
Femtosekunden bis hin zu einer Pikosekunde andauern sollen.

Ziel des Projektes ist es, mit Pump-Pulsen im Pikosekundenbereich die Magnetisierungs-
und Reflektivitatsdynamik der Nickelschicht zu untersuchen. Die resultierenden Mess-
werte sollen mit Messungen der Magnetisierungs- und Reflektivitatsdynamik mit
kurzen 80 fs Pulsen verglichen und eine Aussage iiber die Giiltigkeit des 2-Temperatur-

Modells getroffen werden.
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2 Grundlagen

In diesem Kapitel werden die fiir das Verstandnis dieser Arbeit notwendigen physika-
lischen Grundlagen erldutert. In den ersten Abschnitten werden die Grundlagen der
Optik behandelt, welche insbesondere fiir den experimentellen Zugang zu den zu un-
tersuchenden magnetischen Phanomenen genutzt werden. Die spateren Abschnitte
werden sich mit den Grundlagen und Theorien zur ultraschnellen Magnetisierungs-
dynamik befassen; dieses Feld der Physik ist noch verhéltnisméfliig jung und wird

gegenwértig rege diskutiert.

In den ersten Kapiteln wird es um die Grundlagen und Hintergriinde der verwen-
deten optischen Instrumente und Anordnungen gehen. Hierbei wird vorrangig auf
die relevanten Aspekte Wert gelegt um den Rahmen dieser Arbeit nicht zu sprengen

und weniger auf eine vollstdndige Beschreibung des jeweiligen Phidnomens.



2 Grundlagen

2.1 Brechung am Dispersionsprisma

Die Ausbreitung von Licht hdngt unter anderem vom
Medium ab, in dem es propagiert. Dies kann mit Hilfe
eines Dispersionsprismas veranschaulicht werden. So
wird der ausfallende Strahl aufgeféchert und ein kon-
tinuierliches Farbspektrum wird sichtbar.

Um den Offnungswinkel ~ zwischen zwei Wellenlin-
gen zu berechnen, ist zunéchst der Ausfallwinkel § zu
bestimmen. Diesen erhélt man nach zweifachem An-

wenden des SNELLIUSschen Brechungsgesetzes

Abb. 2.1: Schematische nosint; = nysinf,
Darstellung der spektralen
Aufspaltung sweilen”  wobei 0; und 6, Einfall- und Ausfallwinkel an der ersten
Lichts.

Grenzflache und ng und n; die Brechzahlen von Luft
bzw. dem Material des Prismas sind. Wendet man das Brechungsgesetz auf ein
gleichschenkliges Prisma an, erhilt man aus geometrischen Uberlegungen, dass sich
der Ausfallwinkel § wie folgt durch den Einfallwinkel 6;, den kleinen Winkel o der

dreieckigen Grundfliche und den Brechungsindex n ausdriicken lasst:

0 = 0; + arcsin (Sin ay/n? — sin? ; — sin 6; cos a) —a . (2.1)

Die so abgeleitete Formel beschreibt jedoch nur monochromatisches Licht, da die
Brechung in einem Medium (wie in Abb. angedeutet) von der Wellenldnge des
Lichtes abhéngt — dieses Phanomen wird als Dispersion bezeichnet. Zur Charak-
terisierung der Dispersion wird hier die phdnomenologisch motivierte SELLMEIER-
Gleichung [I3, Kapitel 1.6] genutzt:

B )\? By)\? B3\?

2 _
PN =1t g et g T (2.2)

wobei B; und C; materialspezifische Konstanten sind. Aus Gleichung [2.T] ergibt sich

so eine Gleichung zur Bestimmung des Offnungswinkels  zwischen zwei gebrochenen



2.2 Beugung am Echelette-Gitter

Strahlen der Wellenlangen A\; und Ay nach dem Durchgang durch ein Prisma:

7()‘17 )‘2) =

arcsin <sin a\/nz()\l) — sin? 9i>

(2.3)
— arcsin (sin a\/nZ()\g) — sin? Gi) ‘ ,

wobei die verschiedenen Brechungsindizes n()\;) mit Hilfe von Gleichung [2.2| ermit-
telt werden.

Stellt man ein zweites Prisma, welches gegeniiber dem ersten um 180 ° verdreht ist,
in den Strahlgang hinter das erste Prisma, sodass die beiden einander zugewand-
ten Flachen parallel VerlaufenEL so wird der spektral aufgeweitete Strahl nach dem

zweiten Prisma nicht mehr divergieren; er breitet sich als paralleler Strahl aus [I1].

2.2 Beugung am Echelette-Gitter

Im Gegensatz zum herkommlichen Beugungsgitter handelt es sich beim FEchelette-
Gitter um ein Reflexionsgitter. Anstelle der Mehrfachspalte besteht seine Oberflache

aus einer sigezahnartigen Struktur, wie sie in Abb. zu erkennen ist. Analog zum

(1) (2)
s L L
\\L
\ 1
B \ | |
$ ]
N A <
A B B
| <—— d —>

Abb. 2.2: Schematische Darstellung der Reflexion an einem Fchelette-Gitter.
Bildquelle: [10]

'Dies wird in Kapitel Abb. dargestellt.
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Beugungsgitter lasst sich fiir das Echelette-Gitter eine Bedingung fiir konstruktive
Interferenz aufstellen. Dazu betrachtet man zuerst den Gangunterschied, welcher
sich fiir Strahl (2) bzgl. Strahl (1) fur den Fall konstruktiver Interferenz wie folgt

verhalt:

d(sina + sin ) = 2dsin <a;5> cos (Oé ; 6) Zn . (2.4)

Anhand des Reflexionsgesetzes lasst sich einer der beiden Winkel o und g mit Hilfe

des konstanten Glanzwinkeld?] v ausdriicken, denn

Yy-B=a—y
sSa+p=2y uwnd a—pB=20y-0) ,

sodass sich aus Gleichung eine vom Einfallwinkel o unabhéngige Gleichung fiir

die konstruktive Interferenz ergibt:
2dsin (y) cos (y — f) =nA . (2.5)

Mit Hilfe der beiden erlduterten Methoden zur frequenzabhéingigen Beugung von
Licht ldsst sich nun eine Anordnung zum zeitlichen Verlangern von Laserpulsen,
welche eine geringe — aber nicht vernachlassigbare — spektrale Bandbreite aufwei-
sen, konstruieren. Eine solche Anordnung lasst die verschiedenen Frequenzanteile
des Laserpulses verschiedene optische Strecken passieren, sodass der Puls nach dem
Zusammenfiithren der Frequenzanteile zeitlich gestreckt ist. Zwei Moglichkeiten zur
Realisierung dieser Anordnung sind in Kapitel beschrieben.

2.3 Pulsverformung durch Dispersion

Nachdem bisher das Hauptaugenmerk auf der geometrischen Optik lag, wird im
Folgenden die moderne Optik — insbesondere die nichtlineare Optik — zunehmend
an Bedeutsamkeit gewinnen.

Durchlauft eine elektromagnetische Welle ein Medium, so erfdhrt sie eine elek-
trische und magnetische Wechselwirkung mit der Materie, welche MAXWELL mit

seinen Gleichungen beschrieb. Die dort auftretende dielektrische Verschiebung D

2Der Glanzwinkel (engl.: blaze angle) eines Echelette-Gitters beschreibt den Neigungswinkel seiner
sidgezahnartigen Oberflachenstruktur.



2.3 Pulsverformung durch Dispersion

beschreibt die elektrische Wechselwirkung und hangt mit der elektrischen Feldstar-

ke E wie folgt zusammen:
D=cgE+P=ci(1+x.)E . (2.6)

Die weiteren Parameter sind die elektrische Feldkonstante €3 und die elektrische Sus-
zeptibilitdt x., ein materialabhéngiger Parameter, der im Folgenden aus Griinden
der Ubersichtlichkeit als y bezeichnet wird.

Bei hohen elektrischen Feldstérkenlﬂ treten Effekte in Erscheinung, die bei geringen
Feldstérken oftmals vernachlassigbar klein sind. Um diese weiterhin mit der dielek-
trischen Verschiebung beschreiben zu kénnen, entwickeln wir P [7, Kap. 1.1}, sodass

sich fiir die Polarisation folgende Gleichung ergibt:
P =g xVE+XPE +xIE .| . (2.7)
Unter Verwendung der allgemeinen Definition des (komplexen) Brechungsindexes
f? = x+1 (2.8)

lasst sich die Wirkung des Brechungsindexes nach Real- und Imaginéarteil aufteilen:

Re(n)

Jm(n)

n(w) = Dispersion

a(w) = Absorption

Ein qualitativer Verlauf der Brechzahl n(w) und des Absorptionskoeffizienten a(w)
ist in Abb. als Funktion der Wellenldnge dargestellt. Dabei ist klar erkennbar,
dass der Absorptionskoeffizient a/(w) im Wellenléngenbereich um 800 nm, in dem im

Rahmen dieser Arbeit Experimente durchgefithrt wurden, konstant ist.

Um nun die Auswirkungen der Dispersion auf einen Laserpuls zu ermitteln, defi-

nieren wir den Ausbreitungskoeffizienten

Bw) = , (2.9)

mit dem sich eine Transferfunktion definieren lasst, die den Effekt eines Mediums auf

hindurch propagierendes Licht auf Grund von Dispersion mathematisch beschreibt.

3wie beispielsweise bei der Verwendung eines intensiven Lasers
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Abb. 2.3: Qualitativer Verlauf von Absorptionskoeffizient o und Brechzahl n von Glas

als Funktion der Wellenldnge. Bildquelle: [I3, Abb. 3.26].

Mit dieser Transferfunktion 7(z,7) und den Annahmen

a(w) ~ a(wy) = const  und

2
B = o+ S0 — )+ 5 S — )’

lasst sich die Pulsverformung bei der Propagation eines gaufiférmigen Laserpulses

durch ein Medium der Lange [ bestimmen. Wegen der hohen Fluenzﬁ einer Lasers

ist auch die zweite Ordnung der Entwicklung des Ausbreitungskoeffizienten [ zu

beachten, welche die Gruppengeschwindigkeitsdispersion oder kurz GVZE darstellt.

Sie lasst sich auch schreiben als

b L@, d (1)

“orar Taw

4Die Fluenz ist definiert als eingestrahlte Leistung pro Fliche.
Sengl.: group velocity dispersion

(2.10)



2.3 Pulsverformung durch Dispersion
Damit ergibt sich fir den gauBférmigen Puls F(z,t)
E(0,1) =Ep exp [~21n(2)(t/rn:.)?| exp [—itwot] (2.11)
nach Propagation durch ein Medium der Lange L:
E(L,t) =TyEyexp [BoL — iwot)] - (2.12)

l 2In(2)(t — t,)* ]ex liL 21n(2)(t — t,)*
2o (L+ (o)) | P ' Tp 2, (1 + (Hin)?) |

wobei aus Griinden der Ubersichtlichkeit Lp := Tini/an(2)D, eingefiihrt wurde.
Neben der die Pulsform unverdndernden Phasenverschiebung und einer zeitlichen
Verschiebung der Gruppe um ¢, ergibt sich ausBerdem eine zeitliche Streckung des

Pulses, welche ein Ziel dieser Arbeit darstellt:

Tpin. (2 = L) = Ty 1 + (H/Lp)" . (2.13)

Diese Herleitung orientiert sich an Quelle [I3 Kap. 3.6]. Aus Gleichung ergibt
sich, in eine gebrauchlichere Form [8, Anhang C] umgeformt, mit Gl und GI.
fir die Pulsstreckung in Abhangigkeit der Brechzahl n(w) und der Lange L des

Glases:

72 27wc  d\? (2.14)

Tt (2 = L) = T””J 14 <4ln(2) 1 L)\3 d2n(w)>

Die hier vorkommende zweite Ableitung der Brechzahl n(w) wurde anhand der

SELLMEIER-Formel analytisch berechnet.
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1100 66
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Abb. 2.4: Pulsstreckung fiir verschiedene Dicken L € {1,5,10, 20, 30, 40, 50,60} cm ei-

nes BK7-Glases (2.4al), bzw. eines SF6-Glases (2.4b)). Der grau schraffierte Bereich
entspricht der Pulsdauer des verwendeten Ti:Saphir-Lasers von 50 — 60 fs vor der Stre-

ckung.
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2.4 Autokorrelation

In den Abb. und ist die theoretische zeitliche Streckung auf Grund der
frequenzabhéangigen Gruppengeschwindigkeitsdispersion, beschrieben durch Gleichung
2.14] fiir zwei Glassorten (BK7 und SF6)| bei verschiedenen Dicken L dargestellt.

Als Ergebnis léasst sich festhalten, dass sich die Pulsstreckung proportional zur Dicke
des Glases verhélt (2 ~ L).

Ting.

2.4 Autokorrelation

Mit Hilfe der Autokorrelation lasst sich die Pulsdauer bestimmen. Die Autokorrela-
tion nutzt eine spezielle Art des Zwei- Wellen-Mischens. Dabei wird mit Hilfe eines
nichtlinearen Kristalls eine Zweite Harmonische (SH) aus zwei gleichen Laserpulsen
erzeugt. Diese zweite Harmonische ist besonders intensiv, wenn es zum zeitlichen
Uberlapp beider Pulse im SHG-Kristall kommt. Mathematisch ldsst sich die Auto-

korrelation wie folgt beschreiben

“+oo

ceg(T) = / EWE(t —T)dt . (2.15)

—00

Dabei ist £ das einfallende elektrische Feld. Das Autokorrelationssignal ceg hat somit
dieselbe Pulsdauer wie die einfallenden Pulse und stellt so ein Messverfahren zur

Bestimmung kiirzester Ereignisse dar.

2.5 2-Temperatur-Model

Das 2-Temperatur-Modell wurde von ANISIMOV [3] entwickelt und ist ein phéno-
menologisches Modell zur Beschreibung des Verhaltens eines Festkorpers bei ul-
traschneller optischer Anregung. Es beschreibt einen Festkorper dabei durch zwei
gekoppelte thermische Béader: Das Elektronen- und das Gittersystem. Diese bei-
den Systeme sind tiber die Elektron-Phonon-Wechselwirkung gekoppelt, wobei die
genaue Gestalt dieser Wechselwirkung gegenwértig rege diskutiert wird. Zur Be-

schreibung wird die von U. Atxitia et al. in Paper [4] verwendete Notation fiir die

6Die Koeffizienten fiir die SELLMEIER-Gleichung entstammen den Datenblittern der Firma
Schott AG [2],[1].

11
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gekoppelten Differenzialgleichungen genutzt

dTe Te - Troom

Co—rr=—-Gu(T. - T))+ P(t) - Cc——— (2.16)
dt Tth
dT;

Clditl = Gel(Te - T}) ; (217)

mit den Warmekapazitaten der Elektronen C, und des Gitters C; und der Elektro-
nentemperatur T,, der Gittertemperatur 7; und der Raumtemperatur 7..,,. P ist
die eingestrahlte Leistung, G.; die Kopplungskonstante zwischen Elektronen- und
Gittersystem und 7y, die charakteristische Zeitskala der Warmediffusion. Unter Ver-
nachlassigung der Warmediffusion ergibt sich fiir eine gauflférmige Anregung mit ei-
nem Exponentialansatz eine Losung fiir T, und 7;, welche die in Abb. dargestellt
sind. Die Abbildung und die gewédhlten Konstanten entstammen der Diplomarbeit
von G. Miller [15, Kap. 3.3.1].

55() T T ] 1 T
IL’
500 F —_ 71 |-
;
450 | .
b
=
— 400 .
350 | .
300 .
-5 0 5 10 15 20 25

t/ps

Abb. 2.5: Darstellung der Losungen des 2-Temperatur-Modells fiir 7¢ und 7; (hier T,
genannt) unter Vernachldssigung der Warmediffusion. Quelle: [15]
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3 Experimentelle Vorgehensweise

Im Folgenden werden alle Vorgehensweisen und Uberlegungen zum experimentel-
len Aufbau beschrieben. Nach einem kurzen Uberblick iiber die Laborbedingungen
im Abschnitt werden in Abschnitt drei Methoden zur zeitlichen Streckung
des Pump-Pulses erldutert. Abschnitt thematisiert den Aufbau zur Messung
der zeitlichen Pulslénge mit Hilfe der Autokorrelation. In den letzten beiden Ab-
schnitten wird schliefilich der TRMOKE-Aufbau beschrieben, mit dem sowohl die
Magnetisierungs- (Abschnitt als auch die Reflektivitatsdynamik (Abschnitt

vermessen werden.

3.1 Aufbau des Ti:Saphir-Lasers

Das Ti:Saphir-Lasersystem besteht im Wesentlichen aus vier Komponenten (Pump-
laser, Oszillator, Verstarker und Stretcher/Kompressor), deren Anordnung Abb.
zu entnehmen ist. Als Pumplaser dient ein frequenzverdoppelter Nd:YAG-Laser
(,Verdi V-18%, Coherent), welcher mit einer Ausgangsleistung von 16,5 W im cw-
Modug| bei der Wellenlinge A = 532 nm betrieben wird und den Ti:Saphir-Kristall
sowohl im Oszillator wie auch im Verstarker anregt.

Der Oszillator (,Mira“, Coherent) ist der eigentliche Kurzzeitlaser. Er beinhaltet
das aktive Material, welches hier ein mit Titan dotierter Saphir-Kristall ist. Dieser
Kristall wird mit Hilfe des Pumplasers in den Zustand der Besetzungsinversion ge-
bracht, wodurch er den Laserbetrieb aufnimmt und Pulse der Pulsdauer 7, =~ 60 fs
mit einer Bandbreite von w ~ 50nm erzeugt. Die Repetitionsrate der Pulse be-
tragt 80 MHz und es ergibt sich eine mittlere Leistung von (Pysirq) = 650 mW. Der
Ti:Saphir-Laser lasst sich auflerdem auch im cw-Modus betreiben, was fiir diese Ar-
beit jedoch unerheblich ist.

Die Verstiarkung beruht auf der Methode der Chirped Pulse Amplification. Der Ver-
starker (,,RegA 9050%, Coherent) ist &hnlich aufgebaut wie der Oszillator. Er bein-

lengl.: continuous wave (Dauerstrichbetrieb)

13



3 Experimentelle Vorgehensweise

Oszillator|™™ e Strecker
Mira
/ — Kompressor
500 mW @ 80 MHz -
5W
[ Pumplaser
A Y .
erd: V-1
EW |4 V-18 ] M2
. H Pol
Verstarker “
RegA 9050

Abb. 3.1: Schematischer Aufbau des verwendeten Lasersystems, bestehend aus Pumplaser
(Verdi-V138), Oszillator (Mira), Verstiarker (RegA 9050), Strecker /Kompressor. Quelle:
[12, Kap. 2.4].

haltet ebenfalls einen Ti:Saphir-Kristall, welcher vom Verdi V-18 gepumpt wird.
Die im Streckerf] zeitlich gestreckten Pulse des Oszillators werden in den Verstéirker
eingekoppelt, wobei die Streckung notwendig ist, um die Leistung pro Puls soweit
zu verringern, dass der Verstarker nicht beschadigt wird. Dieser wird ebenfalls im
gepulsten Modus betrieben, allerdings mit einer Repetitionsrate von ca. 250 kHz, so-
dass jeder Puls, der aus dem Verstéarker ausgekoppelt wird, die Kumulation von ca.
320 Pulsen aus dem Ostzillator darstellt. Damit erhoht sich die mittlere Leistung auf
(Prega) ~ 1,5W. Diese verstirkten — aber langen — Pulse werden im Kompressorf]
schlieflich wieder auf eine Pulsdauer von ca. 60fs komprimiert, wobei die Peak-

Intensitat verglichen mit den Pulsen aus dem Oszillator um ein Vielfaches erhoht

wird (vgl. Abb. [3.2).

2Der Strecker ist ein kommerzielles System (Coherent), welches die Pulse des Oszillators mit Hilfe
eines Reflexionsgitters vom Femto- in den Nanosekundenbereich streckt.

3Der Kompressor ist ebenfalls ein kommerzielles System (Coherent), welches die Pulse mit Hilfe
eines Reflexionsgitters vom Nano- in den Femtosekundenbereich komprimiert.

14



3.2 Verschiedene Methoden zur Pulsstreckung des Pump-Pulses

P——— \

Oszillator Strecker \erstarker Kompressor ——»

Abb. 3.2: Chirped Pulse Amplification. Stationsweise Darstellung der Peak-Intensitit des
Laserpulses bei der Verstiarkung. Bildquelle: [I3] Kapitel 8.5].

3.2 Verschiedene Methoden zur Pulsstreckung des

Pump-Pulses

Den drei im Folgenden beschriebenen Methoden zur zeitlichen Streckung eines Laser-
pulses im nahen Infrarot-Bereich liegen zwei verschiedene physikalische Phanomene
zu Grunde. Die Pulsstreckung mittels zweier Dispersionsprismen und die Pulsstre-
ckung mittels zweier Reflerionsgitter resultieren allein aus den unterschiedlichen
optischen Wegstrecken, die die verschiedenen Frequenzanteile des gechirpten[] Pul-
ses zuriicklegen. Sie unterscheiden sich einzig durch das beugende Medium. Die drit-
te verwendete Methode, Pulsstreckung mittels Gruppengeschwindigkeitsdispersion in
schwerem Glas, hingegen beruht auf der frequenzabhéngigen Phasenverschiebung in

optischen Medien.

3.2.1 Pulsstreckung mittels zweier Dispersionsprismen

Die zeitliche Pulsstreckung mit Hilfe zweier Dispersionsprismen nutzt die Winkeldis-
persion optischer Medien. Die experimentelle Anordnung ist in Abb. schematisch
dargestellt. Dabei wird der Strahlverlauf so justiert, dass der dispergierte Laserstrahl
am Spiegel M in der Art reflektiert wird, dass er genau auf dem Strahlgang des ein-
fallenden Strahls verlauft. Damit wird die Winkeldispersion kompensiert und sowohl
die urspriingliche raumliche Form wie auch der Strahldurchmesser des Pulses wie-
derhergestellt. Der zeitliche Versatz der verschiedenen Frequenzanteile des Pulses
auf Grund der verschiedenen Wegstrecken — respektive Laufzeiten — Al;, insbeson-
dere Aly, durch das Prisma P5 bleibt jedoch erhalten. Zum Vermessen des Bereichs

der erreichbaren Pulsldngen werden zwei Abstande Al; und Als einjustiert. Die so

4Ein gechirpter Puls besteht aus einem kontinuierlich verteilten, der Wellenlinge nach geordneten
Frequenzspektrum um eine Zentralfrequenz.
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3 Experimentelle Vorgehensweise

Abb. 3.3: Schematischer Aufbau zur zeitlichen Pulsstreckung mittels zweier Dispersions-
prismen Pj, Py, einem halbdurchldssigen Spiegel BS (engl.: beam splitter) und einem
Spiegel M. Die Auskopplung erfolgt mit Hilfe eines halbdurchldssigen Spiegels. Das
Ausmaf der Pulsstreckung wird {iber die Verschiebungen Al; und Aly eingestellt.

erreichten Pulsldngen sind jedoch deutlich kiirzer als das Ziel von einer Pikosekun-
de, sodass eine weitere Methode ausprobiert wurde, bei der die Winkeldispersion

wesentlich starker ist. Sie wird im folgenden Abschnitt erldutert.

3.2.2 Pulsstreckung mittels zweier Reflexionsgitter

Die Geometrie des Pulsstreckungsaufbaus mit zwei Reflexionsgittern nutzt dieselbe
Symmetrie aus wie der Aufbau mit zwei Prismen, sodass auch hierbei die urspriingli-
che raumliche Form des Pulses wiederhergestellt wird. Die Echelette-Gitter mit dem
Glanzwinkel v = 26°45" und der Gitterkonstanten G = 150 1/mm dienen — wie die
Dispersionsprismen — der spektralen Zerlegung des Laserstrahls. Bei einem Gitter
ist die Dispersion allerdings wesentlich grofler als bei einem Prisma, wodurch ein
wesentlich kompakterer Aufbau realisierbar ist. Auf Grund der Beugung des Laser-

strahls in verschiedene Beugungsordnungen ergibt sich bei der Verwendung zweier
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3.2 Verschiedene Methoden zur Pulsstreckung des Pump-Pulses

Abb. 3.4: Schematischer Aufbau zur zeitlichen Pulsstreckung mittels zweier Reflexi-
onsgitter Gi, Gy und zweier Spiegel M1, Ms. Die Auskopplung erfolgt durch leichtes
Schragstellen der Gitter bzgl. ihrer vertikalen Achse. So verlduft der ausfallende Strahl
unterhalb des einfallenden und muss mit einem (hier nicht eingezeichneten) Spiegel
wieder horizontal ausgerichtet werden. Das Ausmafl der Pulsstreckung wird iiber den
Abstand Al eingestellt.

Gitter jedoch ein grofler Intensitatsverlust, da nach jeder Beugung nur die erste

Beugungsordnung weiter verwendet wird.

3.2.3 Pulsstreckung mittels Gruppengeschwindigkeitsdispersion

in schwerem Glas

Zur Streckung wird der Laserstrahl durch ein schweres Gla&ﬁ geleitet. Auf Grund
der Gruppengeschwindigkeitsdispersion D, wird der Puls beim Durchlaufen zeitlich
gestreckt, wie in Abschnitt beschrieben.

Zuerst wurde zur Pulsstreckung BK7-Glas verwendet, jedoch stand nur ein 1cm
dickes Glas zur Verfiigung. Dieses erzielte (vgl. Abb. nur eine geringe Streckung
und diente somit nur dazu, die grundsétzliche Funktionsfiahigkeit zu demonstrieren.
Ein 20 cm langer Glasstab aus SF6 mit starkeren Brecheigenschaften als BK7 erzielt
hingegen eine sehr starke Streckung, wie in Abb. zu erkennen ist. Zur Pulsver-
lingerung wird der SF6-Glasstab in den bestehenden TRMOKE-Aufbau (vgl. Abb.
3.6) zwischen Strahlteiler und Verzogerungsschlitten (Delay-Stage) eingebaut.

5Bei schwerem Glas handelt es sich um Glas mit einer hohen Brechzahl n.
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3 Experimentelle Vorgehensweise

3.3 Messung der zeitlichen Pulsdauer mittels

Autokorrelation

Zum Vermessen der Pulsdauer wurde das Verfahren der Autokorrelation verwendet.
Dabei wird der Laserstrahl, wie in Abb. schematisch dargestellt, mit Hilfe eines
Strahlteilers in zwei Strahlen aufgeteilt. Ein Teilstrahl verlduft tiber eine Delay-
Stage und wird danach wieder mit dem anderen Strahl, mittels einer Sammellinse
auf einen SHG-Kristall fokussiert, zusammengefiihrt; der andere Teilstrahl 1auft di-
rekt in den Kristall. Als SHG-Kristall wird 8-BaB2O,4 (BBO) verwendet. In diesem
addieren sich die Frequenzen [I3, Kap. 13.4] der beiden einfallenden Teilstrahlen im
Falle des zeitlichen Uberlapps und erzeugen so einen Strahl der halben Wellenlénge
(Ao ~ 400 nm) im Vergleich zum einfallenden (Ao = (800 & 25) nm) Strahl. Die-
se Zweite Harmonische breitet sich in Richtung des halben Offnungswinkels beider
einfallender Strahlen aus, sodass auf diese Weise eine rdaumliche Trennung der Fun-
damentalen und der Zweiten Harmonischen erfolgt. Da der Offnungswinkel der ein-
fallenden Strahlen jedoch relativ klein ist, transmittiert der SHG-Kristall einen Teil
der einfallenden Fundamentalen. Um dennoch ein reines Signal der Zweiten Harmo-
nischen zu erhalten, wird ein Filter zwischen SHG-Kristall und Fotodiode plaziert,
welcher nur einen schmalen Bereich um A = 400 nm transmittiert. Als Filter wurden
ein ca. 4 mm dicker BG39- bzw. ein Bandpassfilter (Ar = (400 £ 50) nm) verwendet.
Das so von der Erzeugung der Zweiten Harmonischen hervorgerufene Intensitéts-
profil wird nun abhédngig vom Laufzeitunterschied beider einfallenden Teilstrahlen —

also der Fundamentalen — mit der Fotodiode aufgenommen.

3.4 Messung des Strahldurchmessers

Um spater die Fluenz F' des Pump-Strahls nach Gleichung bestimmen zu kon-
nen, ist es notwendig, den Strahldurchmesser auf der Probe zu bestimmen. Diese
Messung geschieht anhand der reflektierten Laserleistung an einer Probe mit einer
scharfen Kante. Die hierzu verwendete GaAs-Probe wird soweit verschoben, dass der
Strahl beim automatisierten Verschieben mit einem Schrittmotor iiber eine scharfe
Kante fahrt. Bei jeder Position wird die reflektierte Leistung mit einem Powerme-
ter gemessen. Mit diesem Scanverfahren erhélt man eine Integration der Leistung
tiber das reflektierende Gebiet. Daraus ergibt sich nach [14, Anhang C.1] fir einen
gauBformigen Strahl die reflektierte Leistung P in Abhéngigkeit der Verfahrstrecke
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3.5 Messung der Sattigungsmagnetisierung

M, BS
M,
SHG
M4 ——
M3
<---> Sammellinse = BBO  Filter Diode
DS (BG39)

Abb. 3.5: Aufbau zur Messung der Pulsdauer mit Hilfe der Autokorrelation. Der ein-
fallende Laserstrahl wird mit einem Strahlteiler in zwei Teilstrahlen aufgeteilt, welche
schlieBlich im BBO-Kristall in Abhéngigkeit des zeitlichen Uberlapps eine Zweite Har-
monische erzeugen. Der Uberlapp wird mit Hilfe einer Delay-Stage (DS) gesteuert.

z als

(3.1)

P(x) o exf (ﬁx> :

w

wobei w der gesuchte Strahldurchmesser der Gaufl-Mode Py = exp (‘w—“f) ist.

3.5 Messung der Sattigungsmagnetisierung

Die Messung der Sattigungsmagnetisierung wird bendtigt, um die Messungen der
Magnetisierungsdynamik normieren zu konnen. Insbesondere ist die Sattigungsmag-
netisierung bei optischer Anregung interessant, denn sie gibt Aufschluss dariiber, wie
stark eine Probe durch die Anregung entmagnetisiert werden kann.

Die Messung wird zunéchst wie eine herkommliche Hysteresemessung durchgefiihrt.
Die Magnetisierung wird also bei variierendem externen Magnetfeld zwischen —20
und +20 mT und bei ausgeschaltetem Pump-Strahl mit dem Tast-Strahl auf Grund-
lage des magnetooptischen KERR-FEffekts (sieche [15, Kap. 3.1]) gemessen. Zusétz-
lich wird die Sattigungsmagnetisierung bei optischer Anregung durch den Pump-
Strahl bei Fluenzen zwischen 20 und 50 mJ/cm? gemessen, bei denen spéter auch die

Magnetisierungs- und die Elektronendynamik gemessen werden soll.
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3 Experimentelle Vorgehensweise

3.6 Messung der Magnetisierungsdynamik

Das Hauptaugenmerk des experimentellen Teils dieser Arbeit liegt auf der Messung
der Magnetisierung als Funktion der Zeit in Folge optischer Anregung. Mit Hilfe
dieser Messung soll eine Aussage iiber die Giiltigkeit des 2-Temperatur-Modells ge-
troffen werden, welches in Abschnitt eingefiihrt wurde.

Die Messung der Magnetisierung erfolgt mit Hilfe des magnetooptischen KERR-
Effekts. Weiterhin wird eine Modulationsmethode angewendet, deren Aufbau einem
PCSA-Ellipsometer (Polarisator — Compensator — Sample — Analysator)ﬁ] entspricht
[5]. Der dazu verwendete Laserstrahl, welcher aus ca. 60 fs langen Laserpulsen mit
einer Repetitionsrate von 250 kHz besteht, ist zunachst linear p-polarisiert. Mit Hil-
fe eines »/s-Pléttchens wird die elektromagnetische Welle zirkular polarisiert. Dieser
zirkulare Polarisationszustand wird fiir die Modulation des Signals mittels des Pho-
toelastischen Modulators (kurz PEM) benétigt. Der PEM erzeugt aus zirkular po-
larisiertem Licht im A/4-Betrieb alternierend linear und zirkular polarisiertes Licht
mit einer Modulationsfrequenz von 50 kHz. Der Phasenunterschied zwischen zwei
gleichartig polarisierten Wellen betragt 90°. Nach dem PEM propagiert der Tast-
Strahl auf die zu untersuchende Probe und der reflektierte Strahl passiert vor der
Detektion mit einer Fotodiode den Analysator. Das mit der Fotodiode aufgenom-
mene Signal wird von einem LockIn-Verstéarker, welcher mit der Frequenz des PEM
getriggert wird, ausgewertet. Die Stellung des Analysators wird vor der Messung so
justiert, dass bei eingeschaltetem externen Magnetfeld ohne optische Anregung das
mit dem LockIn-Verstirker gemessene Signal verschwindet. Auf diese Weise wird
die Anderung der Magnetisierung aufgrund der optischen Anregung gemessen. Eine
detaillierte Beschreibung dieses Modulationsverfahrens mit Beispielrechnungen ist
in der Diplomarbeit von M. Miinzenberg [16, Kap. I1.2] zu finden.

Um den zeitlichen Verlauf der Magnetisierung — also die Magnetisierungsdyna-
mik — zu messen, bedarf es einer Anregung und einer Triggerung auf ebendiese.
Dazu wird der einfallende Laserstrahl, wie in Abb. dargestellt, an einem Strahl-
teiler in einen Pump- (reflektiert, 95%) und einen Tast-Strahl (transmittiert, 5%)
aufgeteilt. Dieses Verfahren heifit Pump- T ast—Experz’mentﬂ Der Tast-Strahl verlauft
wie beim eben erlduterten PCSA-Ellipsometer. Der Pump-Strahl hingegen verlauft
zur Variation des Zeitunterschiedes A7 zwischen Pump- und Tast-Puls iiber einen

Verzogerungsschlitten. Der danach passierte Chopper besteht aus einer geschlitzten

6dt.: Polarisator — Phasenplatte — Probe — Analysator
Tengl.: pump probe experiment
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3.6 Messung der Magnetisierungsdynamik

Scheibe. Die Rotationsfrequenz des Choppers wird so eingestellt, dass der Pump-
Puls mit einer Frequenz von 800 Hz gechoppt wird und dient als Triggerung fiir einen
zweiten LockIn-Verstarker, der so das Rauschen verringert.

Auf Grund des hohen Brechungsindizes von SF6-Glas erhéht sich die Propagations-
zeit durch den Stab (verglichen mit Luft) und der zeitliche Uberlapp mit dem Tast-
Strahl muss neu eingestellt werden. Fir die Wellenldnge A = 852,1 nm hat SF6 die
Brechzahl n = 1,78157 [1], woraus fiir die Erhchung der Propagationszeit folgt:

At=(1—-n)>
Co

20 cm (3.2)

— 0,78 — M U500
1075 098 - 108 m/s ps

Im Vergleich zu TRMOKE-Messungen mit 60 fs-Pump-Pulsen wird die Delay-Stage
so weit verschoben, dass die Propagation durch Luft um 550 ps verkiirzt wird. Der
genaue Zeitpunkt des Uberlapps wird mit Hilfe des Messprogrammes +/ —Dynami
bestimmt, welches die Magnetisierungsdynamik bei eingeschaltetem externen Feld
fiir verschiedene zeitliche Abstinde von Pump- und Tast-Puls aufzeichnet.

Die zu messende Nickelprobe befindet sich in einem externen Magnetfeld. Dieses
Magnetfeld wird mit einem Elektromagneten und einem offenen Eisenkern erzeugt
und erreicht zwischen den Polschuhen, wo sich die Probe parallel zu den Feldlini-
en (in plane) befindet, die Feldstirke B = 130mT. Die automatisierte Messung
der Magnetisierungsdynamik mit dem Programm +/-Dynamik erfolgt erst bei kon-
stantem externen Magnetfeld und in einer zweiten Messung bei entgegengesetzt
angelegtem konstanten Magnetfeld. Durch Subtraktion beider Datenséatze

Op = (54 —5-)

N | —

wird der Anteil des Signals heraussubtrahiert, der aus der Reflektivitdt der Probe
resultiert, da die Reflektivitdt unabhéingig von der angelegten Feldrichtung ist, das
Magnetisierungssignal jedoch sein Vorzeichen wechselt.

Diese Messung der Magnetisierungsdynamik wird fiir verschiedene Fluenzen zwi-
schen 20 und 50™J/em? des Pump-Strahls durchgefithrt (vgl. Tabelle [3.1)). Dabei
andert sich die Fluenz des Tast-Strahls im, durch den Strahlteiler festgelegten, Ver-

8Das Programm +/-Dynamik wurde von Dipl. Phys. Benjamin Lenk aus der AG Miinzenberg
in LabVIEW geschrieben und dient zur automatisierten Messung der Magnetisierungsdynamik
bei angelegtem externen Magnetfeld. Dabei wird nacheinander eine Messung fiir eine (+) und
schlieBlich die entgegengesetzte (=) Feldrichtung durchgefiihrt.
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3 Experimentelle Vorgehensweise
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Abb. 3.6: Schematischer Aufbau fiir die zeitabhéngige Messung der Magnetisierungsén-
derung (TRMOKE) in Folge optischer Anregung. Abbildung nach [12, Kap. 2.4].

héltnis von 90/10. Die Fluenz ergibt sich aus der mittleren Leistung (P) des Pump-
Strahls
16 - 10% - (P) [mW
F [/om?] = LP) [mW] (3.3)

- w? [pn?]

mit dem Strahldurchmesser w. Die Messung der Leistung erfolgt mit einem hinter
dem Chopper plazierten Powermeter (,, Fieldmaster®, Coherent).

Eine detaillierte Abfolge aller fiir die Messung der Magnetisierungsdynamik notwen-
digen Schritte ist in Anhang aufgelistet.

3.7 Messung der Reflektivitatsdynamik

Anhand der Reflektivitdt lasst sich eine Aussage iiber die im Elektronensystem de-
ponierte thermische Energie treffen. Dies lasst sich mit Hilfe eines Energieschemas

nachvollziehen: Werden Elektronen mit einer Energie hv angeregt, so sinkt die zuge-
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3.7 Messung der Reflektivitidtsdynamik

Pumpfluenz Intensitét

[3/er?] [mW]
20 110
25 138
30 165
40 221
50 276

Tab. 3.1: Verwendete Fluenzen des Pump-Pulses bei einem Strahldurchmesser w =
53 pm.

horige Zustandsdichte. Es sind also weniger mit dieser Wellenlédnge anregbare Elek-
tronen vorhanden, was bedeutet, dass die Reflektivitat verringert ist. Die Lebenszei-
ten dieser angeregten Zustande befinden sich auf der Femtosekundenzeitskala und
die Untersuchung ihres Einflusses auf die Magnetisierungsdynamik ist Gegenstand
dieser Arbeit.

Die Reflektivitiat wird in Abhéngigkeit des zeitlichen Abstandes zum Pump-Puls
fiir verschiedene Fluenzen gemessen. Die Fluenzen sind dabei dieselben, wie bei
der Messung der Magnetisierungsdynamik im vorherigen Kapitel. Dariiber hinaus
wird kein Magnetfeld angelegt, wodurch das Modulationsverfahren mit Hilfe des
PEM nicht benotigt wird. Im ausgeschalteten Zustand erzeugt der PEM aus zir-
kular polarisiertem linear polarisiertes Licht, und PEM und */s-Plattchen kénnen
im Strahlgang stehen bleiben. Der Analysator wird im Gegensatz zu den Magne-
tisierungsmessungen parallel zur linearen Polarisation des Tast-Strahls eingestellt,
sodass das Signal an der Fotodiode maximiert wird. Um das Signal zu kalibrieren,
wird der Polarisator vor der Referenzfotodiode so eingestellt, dass die dort messbare
Fotospannung bei geblocktem Pump-Strahl die gleiche ist, wie bei der Fotodiode
hinter dem Analysator. Als Eingangssignal am LockIn-Verstarker wird die Differenz
der Signale beider Fotodioden so gewahlt, dass die Messung nicht durch Schwan-
kungen der Intensitiat des Tast-Strahls beeinflusst wird. Zur Rauschunterdriickung
mit Hilfe des LockIn-Verstérkers wird der Pump-Strahl auch hier mit einer Frequenz

von 800 Hz gechoppt.
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4 Auswertung und Ergebnisse

4.1 Zeitliche Streckung des Pump-Pulses

4.1.1 mit zwei Dispersionsprismen

Die Pulsstreckung mit zwei Dispersionsprismen gelang nur maflig. Bei einem Ab-
stand Al; ~ 2m wurde der Puls von 7;,; = 60fs auf 74, = (135 £ 10) fs gestreckt.
Da sich die Pulsstreckung linear zum Abstand Al; verhélt, wéare fir eine finale
Pulsdauer von einer Pikosekunde ein Abstand Al; = 3,5m notwendig. Damit der
Tast-Puls die Probe zur gleichen Zeit trifft, miisste dieser zudem tiber einen zusitz-
lichen Weg s > 7m verlaufen. Daher wurde diese Methode zur Pulsstreckung nicht

weiter verfolgt.

4.1.2 mit zwei Reflexionsgittern

Mit zwei Reflexionsgittern wurde bei einem Abstand Al ~ 5cm der beiden Gitter
eine Pulsstreckung von 7;,;, = 60fs auf 74, ~ (9 £ 2)ps erzielt. Auf Grund der
Beugung in die verschiedenen Beugungsordnungen ergab sich jedoch ein Leistungs-
verlust von 99,5 %. Die verbleibende Leistung war viel zu gering fiir die angestrebten

Fluenzen. Daher wurde diese Methode zur Pulsstreckung nicht weiter verfolgt.

4.1.3 mit SF6-Glas

Mit dem 20 cm langen SF6-Glasstab wurde eine Pulsstreckung von 7;,;, = (604+20) fs
auf 77, = (3700£500) fs erzielt. Es gab keine nennenswerten Leistungsverluste und
die angestrebten Pumpfluenzen bis zu 50 ™J/em? konnten erreicht werden. In Abb.
sind die Messergebnisse der Autokorrelation aufgetragen.

Die schwarzen Datenpunkte entsprechen dabei dem Aufbau mit einem Bandpassfil-
ter zwischen SHG-Kristall und Fotodiode bei den blauen Datenpunkten wurde ein
BG39-Filter verwendet. Dabei fillt auf, dass sich ein signifikanten Unterschied der
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4 Auswertung und Ergebnisse
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Abb. 4.1: Messergebnisse der Autokorrelation. Links (a) ist das Messergebnis und der
GauB3-Fit fiir einen kurzen Puls, direkt hinter dem Kompressor, dargestellt. Rechts (b)
ist der Puls nach der Streckung mittels eines 20 cm langen SF6-Glasstabs und der Gauf3-
Fit dargestellt. Beide Pulse wurden zunédchst mit einem Bandpass und spater mit einem
BG39-Filter zwischen SHK-Kristall und Fotodiode gemessen.

ermittelten Pulsdauer in Abhéngigkeit des verwendeten Filters ergibt. Aulerdem ist
die transmittierte Leistung des BG39 geringer, wobei kein Spektrum des transmit-
tierten Lichts aufgenommen wurde und daher keine belastbare Aussage iiber den

transmittierten Anteil der Zweiten Harmonischen gemacht werden kann.

4.2 Pump-Strahldurchmesser

In Abb.[4.2)ist die reflektierte Leistung in Abhangigkeit der Position der GaAs-Kante
im Laserspot dargestellt.

Ein Fit der Fehlerfunktion

T — X,

f(:r)ocerf( >+y0
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4.2 Pump-Strahldurchmesser
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Abb. 4.2: Reflektierte Leistung (schwarz) des gauformigen Laserstrahls mit angefitteter
Fehlerfunktion (rot) ergibt einen Strahldurchmesser w = (53 £+ 1) ym.

an die Daten ergibt einen Strahldurchmesser von w = (53 £+ 1) ym.
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4 Auswertung und Ergebnisse

4.3 Magnetisierung

Die aufgezeichneten Daten aus der TRMOKE-Messung beschreiben zunéchst nur die
relative KERR-Drehung der linearen Polarisation des Tast-Strahls. Um daraus einen
Riickschluss auf die Anderung der Magnetisierung im Bezug auf die nicht angeregte
Probe ziehen zu konnen, wird fiir jede Fluenz, bei der die Magnetisierungsdynamik
gemessen werden soll, eine Eichung benoétigt. Diese Eichung besteht in der Ermitt-
lung der Sattigungsmagnetisierung zunachst ohne optische Anregung und dann mit
Anregung durch den Pump-Puls. Bei letzterer steht der Pump-Puls in genau dem
zeitlichen Versatz A7 zum Tast-Puls, sodass die Magnetisierungséinderung maximal

ist.

1.0 4

25 mJicm® | ]
—— 20 mJ/cm®
—— 0mJlcm®

-0.6

£l

S, ]

o 0.8+

c

S ]

5 0.6

o ]

T 044

[ 4

& o024

= 1 / H

) 0.0 J i
2 ] F —— 50 mJ/em®

5 02 — 40 mJ/em® | 7]
— N R — i o )
@ dqe—m ST M 30 mJiem® | -
9 ST e /

£

—_

o

z

| ,-,
-0.8 <'\.:._,.__o/—-.’>‘qh..::".:.‘ 25

1.0 Feg':;sggig; S
T
T T

T T T T T T T T T T T
-30 -20 -10 0 10 20 30

Externes Magnetfeld [mT]

Abb. 4.3: Normierte relative Magnetisierung der Probe Ni 15 nm in Abhéangigkeit des ex-
ternen Magnetfeldes unter Variation der eingestrahlten Pumpfluenz von 0 bis 50 mJ/cm?.
Die gestrichelten Linien stellen den Mittelwert der Séttigungsmagnetisierung bei der
jeweiligen Pumpfluenz dar.

Aus diesen Messungen der Hysterese wird durch Mittelung tiber alle Daten im
Sattigungsbereich die relative Entmagnetisierung der angeregten Probe bzgl. der
nicht angeregten Probe fiir verschiedene Fluenzen ermittelt. Die in Abb. farbig
dargestellten Daten bilden die relative Magnetisierung der jeweiligen Pumpfluenz

als Funktion des angelegten externen Magnetfeldes ab und die schwarzen Linien die
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4.3 Magnetisierung

jeweils zugehorigen Magnetisierungsdaten ohne Anregung. Dabei féllt auf, dass sich
die Sattigungsmagnetisierung nicht linear als Funktion der Pumpfluenz, sondern
unterproportional dazu verhélt, wie es anhand der blauen Messwerte in Abb. [£.4] zu
erkennen ist. Dariiber hinaus ergibt sich fir 3700 fs lange Pump-Pulse eine wesentlich
hohere Entmagnetisierung bei der jeweiligen Pumpfluenz verglichen mit 80 fs langen
Pump-Pulsen, wie es in Abb. zu erkennen ist. Die Vergleichsdaten fir 7pypm, =
80fs entstammen Messungen im Zusammenhang mit der Veréffentlichung von U.
Atxitia et al. [4]7} Im Anhang[B.2]ist ein vergroferter Abschnitt der Hysteresekurven
zum Vergleich der Messdaten bei beiden Pulslangen des Pump-Pulses in Abb.
darstellt.

T T T T T T T T T T T
1,0 T T T 80 fs |
~e 1, =3700fs
ump
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X
E{U
g 0,8 1 E
s
o 07 .
d
®¥
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Abb. 4.4: Entmagnetisierung auf Grund optischer Anregung bei verschiedenen Pumpflu-
enzen verglichen mit kurzen (80 fs langenm) Pump-Pulsen. Die durchgezogenen Linien
dienen ausschliellich der optischen Fiihrung.

'Die zitierten Hysteresedaten sind nicht explizit im Paper verdffentlicht, da sie vorrangig fiir die
Normierung der dort publizierten Entmagnetisierungskurven genutzt wurden.
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4 Auswertung und Ergebnisse
4.4 Magnetisierungsdynamik

Die Magnetisierungsdynamik wurde mittels des in Abschnitt|3.6|beschriebenen TRMOKE-
Pump-Tast-Verfahrens fiir fiinf verschiedene Fluenzen der Pump-Pulse zwischen 20

und 50 ™J/em? gemessen. Der Einfluss des Pump-Pulses auf eine 15 nm dicke Nickel-
Schicht auf einem Siliziumsubstrat wurde tiber einen Zeitraum von 20 ps vor seinem
Eintreffen bis 120 ps danach ermittelt.

Die Daten sind in Abb. als Funktion der Zeit aufgetragen. Zum Vergleich
ist der gaufiformige Pump-Puls rot eingezeichnet, wobei lediglich die zeitliche Aus-
dehnung physikalisch korrekt dargestellt wird’ In der unteren Abbildung ist der
schmale Bereich der abfallenden Magnetisierung vergrofiert dargestellt.

Die farbigen Kurven stellen die verschiedenen Fluenzen des Pump-Pulses dar. Die
mit TRMOKE gemessene KERR-Rotation Oy ist kalibriert auf die KERR-Rotation
bei Zimmertemperatur Oy, 300k bei der Sattigungsmagnetisierung ohne optische An-
regung. Die auf der Abszisse aufgetragene Zeit A7 stellt den Zeitunterschied zwi-
schen Pump- und Tast-Puls dar und wird in einem Bereich zwischen —10 und
4100 ps dargestellt. Eine Messung bis zu +1000 ps war aufgrund des Platzman-
gels nicht moglich, wie es in der Zeichnung des Messaufbaus (Abb. zu sehen ist,
denn der hintere Teil der dafiir notwendigen Verfahrstrecke des Verzogerungsschlit-
tens wurde durch den Glasstab versperrt.

Zur Analyse werden die Daten beztiglich der in Abschnitt bestimmten relativen
Entmagnetisierung fiir jede Fluenz normiert. Anschliefend wird der zeitliche Null-
punkt A7 = 0 so verschoben, dass die Anderung der Magnetisierung bei A7 = 0 be-
ginn‘ﬂ Mit diesem Verfahren wird von der bisher in der Arbeitsgruppe iiblichen Ka-
librierung des Zeitunterschieds zwischen Pump- und Tast-Strahl abgewichen, nach
der der Zeitunterschied mit der stiarksten Anregung durch den Pump-Puls als zeitli-
che Nullstelle definiert wurde. Da in dieser Arbeit die Pump-Pulse jedoch nicht 80 fs
sondern 3700 fs lang sind, erzielen sie, verglichen mit den Tast-Pulsen (77,5 ~ 80 fs),

effektiv auch keine instantane — also delta-férmige — Anregung.

In den Abbildungen ist deutlich die unterproportional steigende Entmagneti-

?Die Amplitude des GauB-Pulses wurde in der Abbildung frei gewéhlt, sodass er gut zu erkennen
ist.

3Der Messaufbau ist so justiert, dass die Delay-Stage ihre Nullposition (und damit auch die
Nullstelle von A7) an der Stelle der maximalen Magnetisierungsénderung hat, da bei diesem
Zeitunterschied zwischen Pump- und Tast-Strahl die angeregten Hysteresedaten aufgenommen
werden. Aus diesem Grund ist diese Stelle keine physikalisch sinnvolle Nullstelle im Bezug auf
die Magnetisierungsmessung und wird spater in der Datenanalyse neu gesetzt.
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4.4 Magnetisierungsdynamik

sierung erkennbar, die bereits in Abschnitt bei den Hysteresemessungen festge-
stellt werden konnten. Die Messdaten bei F' = 25mJ/em? sind auch hier sehr nah an
den Daten der Messung bei F' = 20™J/ecm2, wie es ebenfalls bereits bei den Hystere-
semessungen bereits auftrat.

Bei allen Pumpfluenzen beginnen die Messwerte bei einer relativen Magnetisierung
von 9/o, s00x = 1. Hier ist die Probe bei eingeschaltetem Magnetfeld gesittigt. Zur
Zeit At = 0 trifft der rot angedeutete gaufiférmige Pump-Puls auf und regt die Pro-
be an, was zu einer starken Entmagnetisierung fiihrt. Da die exakte Ermittlung des
Zeitpunktes A7, an dem der Pump-Puls eintrifft, fiir die in dieser Arbeit behandel-
ten Fragen mehr Aufwand als Nutzen hervorrufen wiirde, wurde das Extremum des
gauBférmigen Pump-Pulses an die Stelle A7’ gelegt, wo die Anderung der Elektro-
nendynamik ihr Maximum hat. Dies ist physikalisch gerechtfertigt, da der schnellste
Prozess in der Anregung der Elektronen auf ein hoheres Energieniveau besteht.
Betrachtet man die Messung bei F' = 20mJ/cm? (blau), so erkennt man kurz nach
der maximalen Entmagnetisierung und damit nach ,, Abschluss“ der Anregung einen
rapiden Anstieg der Magnetisierung im Bereich von 5 bis 10 ps. Man nennt dieses
Verhalten erste Relaxation. Bei hoheren Zeiten A7 > 10 ps steigt die Magnetisierung
nur noch verhaltnismafig langsam. Man spricht von der zweiten Relaxation. Dieses
Verhalten wird spéter in Form der Losung des 2-Temperatur-Modells noch genauer
betrachtet.

Vergleicht man die Magnetisierungsdynamik bei hohen Fluenzen (40 und 50 mJ/cm?),
stellt man fest, dass kein Unterschied mehr zwischen zwei verschiedenen Zeitskalen

der Relaxation zu erkennen ist.
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Abb. 4.5: Normierte Magnetisierungsdynamik aus TRMOKE-Messungen bei optischer
Anregung mit den Fluenzen F = 20,25,30,40,50 mJ/cm? mit der Pump-Pulsdauer
TPump ~ 3700 fs.

32



4.4 Magnetisierungsdynamik

Im direkten Vergleich zu den Experimenten mit 80 fs langen Pump-Pulsen (darge-
stellt in Abb. rechts) ist zu erkennen, dass die Magnetisierung bei kurzen Anre-
gungen sehr viel schneller ihren Gleichgewichtszustand erreicht. Dieser liegt fiir beide
Anregungspulsdauern bei derselben Magnetisierung ©%/e; 500, da die Pulse verschie-
dener Pulslidnge jeweils die gleiche Fluenz und damit die gleiche Energie aufweisen.
Die Relaxation fiir Pump-Pulse mit 7 = 3700 fs ist also sehr viel langsamer als mit

80 fs langen Pulsen.

F = 20 mJ/cm’

A8,/18, 35 (MM, )

F = 50 mJ/cm®

At (ps)

Abb. 4.6: Vergleich der Magnetisierungsdynamik der im Rahmen dieser Arbeit gemesse-
nen Daten fiir die Pump-Pulsdauer 7py,, ~ 3700 fs mit der Magnetisierungsdynamik
fir die Pump-Pulsdauer 7pym, ~ 80fs aus [4].

Die in den Grundlagen zum 2-Temperatur-Modell (Abschnitt angesprochenen
verschiedenen Prozesse bei der Entmagnetisierung, welche auf verschiedenen Zeits-
kalen auftreten, sollen nun qualitativ erfasst werden. Dabei ist es mit den im Rahmen
dieser Arbeit gemachten Messungen nicht moglich, eine préazise quantitative Auswer-
tung der Zeitskalen vorzunehmen; dafiir ist beispielsweise die ermittelte Dauer des
Pump-Pulses nicht genau genug.

Die hier verwendete Modellierung der aufgezeichneten Daten erfolgt mittels einer von
F. Dalla Longa [? | aufgestellten Losung des 2-Temperatur-Modells und beschreibt
die Magnetisierungsdynamik mit Hilfe der Entmagnetisierungszeit t,, und der zwei

Relaxationszeiten t, und t,,,.. Weitere Parameter sind die Pump-Pulsdauer 7p,,,
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4 Auswertung und Ergebnisse

und die Koeffizienten Ay, Ay, A3 fiir die jeweiligen Amplituden, die Verschiebung ¢,
und der Offset C.

fa) = 2 ll + erf <(x — ) V2 )]

2 TPump
- A;f;g‘_f;@m [1 +erf (<x _ xo>€1jmp)] exp (—l’ — Té’gﬁ)
-G [t (e - e (-5 )
4 [1 b ((x _ mﬁfufw - \ft:’m)] exp (—“’t;ifo ; ;’;gz) e

(4.1)

Zur Ubersichtlichkeit ist die Notation in der Fitfunktion bzgl. der Plots zu Dy-
namikmessungen insofern geandert, dass der Zeitunterschied zwischen Pump- und
Tast-Puls nicht A7, sondern z genannt wird (die Verschiebung x, analog).

Bei der Anpassung ist C' = 1 fest vorgegeben und 7py,, wird einmal als fest an-
genommen (mit dem Wert aus der Autokorrelationsmessung in Abschnitt ??7) und
einmal als Fitparameter mit angepasst. Dabei fillt auf, dass die Anpassungen bei
allen Fluenzen (vgl. Abb. E| eine Pump-Pulsdauer von 7 = (2,5+0,1) ps ergeben
und die damit entstehenden Fits ein viel geringeres x? erzielen. Die bessere Anpas-
sung bei nicht festgehaltener Pump-Pulsdauer 7pyy,, ist in der Vergroflerung des
Bereichs der Anregung in Abb. [£.7 rechts gut zu erkennen.

Plottet man die resultierenden Entmagnetisierungszeiten 7, aus den Fits mit und
ohne festgehaltener Pump-Pulsdauer, so ergibt sich Abb. In beiden Féllen zeigt

sich ein abfallender Trend.

4Die Graphen fiir die restlichen Fluenzen befinden sich im Anhang Abb. und
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Abb. 4.7: Magnetisierungsdynamik bei einer Pumpfluenz von 50 mJ/cm?. Farbig dargestellt
sind zwei Verldufe der gefitteten Funktion. Die Griine wurde mit fester Pulsdauer 7
angepasst, bei der Roten ist auch 7 ein freier Fitparameter. Der im rechten Bereich
dargestellte Ausschnitt zeigt den Bereich der Abweichung beider Fits vergrofert.
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Abb. 4.8: Entmagnetisierungszeit t,, als Parameter der gefitteten Gleichung in Ab-
héngigkeit der Pumpfluenz. Fiir die roten Datenpunkte wurde beim Fit die Dauer des
Pumppulses fest mit 7pymp = 3700fs angenommen; fiir die schwarzen Datenpunkte
wurde die Dauer des Pumppulses angepasst. Der Fit fiir ' = 25mJ/cm? konvergierte
nicht, sodass der dabei erhaltene Wert fiir ¢,, hier nicht dargestellt wird. Die durchge-
zogenen Linien dienen ausschliefflich der optischen Fiihrung.
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4 Auswertung und Ergebnisse

Aus der Fitfunktion lassen sich auch die zwei Relaxationszeiten t. und t,, e
ermitteln. Die Fits sind auch hier einmal mit fester Pump-Pulsdauer 7py,, (cyan
und orange) und einmal mit anzupassender Pulsdauer (blau und griin) angepasst
worden. Die Ergebnisse fiir die verschiedenen Fluenzen sind in Abb. dargestellt.
Hier lasst sich fiir hohe Fluenzen (F > 30mJ/em?) ein Aufwértstrend der zweiten
Relaxation t,, . erkennen. Lediglich das ermittelte t,, . fir F' = 20mJ/cm? weicht
von diesem Trend ab, was aber fiir beide Fitvarianten gilt.

Die erste Relaxationszeit bleibt beim Fit mit anzupassendem 7py, fiir kleine Flu-
enzen nahezu konstant (schwarz gestrichelt) und steigt erst bei der hochsten Pump-
fluenz, wobei der zugehorige Fehlerbalken auch den Bereich eines mit der Fluenz
konstanten 7. mit abdeckt. Die Fitvariante mit festem 7py,, schwankt in einem

groferen Bereich, aber ohne erkennbaren Trend, um die angedeutete Konstante.
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Abb. 4.9: Erste und zweite Relaxationszeit ¢, und ¢,, . als Parameter der an die Daten der
Magnetisierungsdynamik in Abhéngigkeit der Pumpfluenz gefitteten Gleichung[4.1] Fiir
die orangen und blauen Datenpunkte wurde beim Fit die Dauer des Pumppulses fest mit
TPump = 3700fs angenommen; fiir die griinen und cyan-farbigen Datenpunkte wurde
die Dauer des Pumppulses angepasst. Die durchgezogenen Linien dienen ausschlieflich
der optischen Fiihrung.
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4.5 Elektronendynamik und -temperatur

4.5 Elektronendynamik und -temperatur

Die Dynamik der Elektronentemperatur lésst sich, wie in Abschnitt beschrie-
ben, von der Reflektivitdtsdynamik R(A7) ableiten. Um die Dynamik der Reflek-
tivitdat in eine Temperatur der Elektronen umrechnen zu kénnen, ermittelt wir die
mittlere Magnetisierung x(A7)/o, 500 zu einer Zeit At’, bei der wir annehmen, dass
sich alle Elektronen im thermischen Gleichgewicht befinden, jedoch das Gittersys-
tem noch keine (oder nur sehr wenig) Energie aufgenommen hat. Anhand der so
ermittelten Magnetisierung wird iiber dem Zusammenhang von relativer Magneti-
sierung M/Mg 300« und Temperatur 7" nach dem CURIE-WEISS-Gesetz (siche Abb.
die zugehorige Temperatur T'(A7’) bestimmt. Die hier illustrierte Kurve zum
CURIE-WEISS-Gesetz bezieht sich auf eine 15nm dicke Nickelschichtfl

T T T T T T T T T T T T T
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g
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Abb. 4.10: Magnetisierung einer 15nm dicken Nickelschicht in Abhéngigkeit von der
Temperatur ohne externes Magnetfeld.

Die im Paper von U. Atxitia et al. [4] dargestellte Reflektivitatsdynamik wurde
mit aus klassischem Spin hergeleitetem CURIE-WEISS-Gesetz kalibriert. Ein neuer
Ansatz besteht in der quantenmechanischen Spin-1/2-Beschreibung. Mit dieser Be-

schreibung ergeben sich andere Werte fiir das CURIE-WEISS-Gesetz. Auf den auf

°Die Kurve wurde von Jakob Walowski fiir ein Spin-1/2-System anhand der Brillouin-Funktion
berechnet.
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4 Auswertung und Ergebnisse

diese Weise abgeleiteten Wert T'(A7’) wird der Messwert der Reflektivitdt R(AT)
skaliert und es ergibt sich so die Dynamik der Elektronentemperatur in Abb. .12}
Fiir Pump-Pulsdauern von 80 fs wird die Zeit A7’ = 20 ps gewahlt [4], welche fiir die
in dieser Arbeit erzeugten 3700fs langen Pump-Pulse als Orientierung dient. Die
Dauer des Pump-Pulses hat jedoch einen Einfluss auf die Zeit bis zum Erreichen
des thermischen Gleichgewichts der Elektronen. Bei langeren Pulsen sollte sich auch
diese Zeit erhohen. Da man mit unserer Messung jedoch direkt keine Aussage tiber
diesen Zeitpunkt treffen kann, ist als Uberblick die maximal erreichte Elektronen-

temperatur 7, ., in Abhéngigkeit der Pumpfluenz F' fiir verschiedene Zeiten A7’
in Abb. [f.11] aufgetragen.

T T T T T T T T T T T T T

T (M@av'=40ps) ; *
—@— T (M@At'=20ps) .

70091 & T (M@ar=20ps 80fs)

600 —

Tomax (K)

500 +

20 25 30 35 40 45 50
F (mJ/cm®)

Abb. 4.11: Maximale Temperatur der Elektronendynamik in Abhéngigkeit der Pumpflu-
enz. Die verschiedenen Messreihen stellen die zu verschiedenen Zeiten A7’ kalibrierten
Elektronentemperaturen dar. Mit der gepunkteten Linie verbunden sind die in Paper
[4] veroffentlichten Daten zum Vergleich dargestellt; dabei wurde A7’ = 20 ps gewéhlt.
Die vollstdndigen und verschieden kalibrierten Messungen der Elektronentemperatur
sind im Anhang in den Abb. und illustriert. Die durchgezogenen Linien
dienen ausschliefllich der optischen Fiihrung.

Wie bei der Magnetisierungsdynamik ergibt sich auch bei der Elektronendynamik
die stirkste Anderung zur Zeit des eintreffenden Pump-Pulses, der die Elektronen
sehr schnell und sehr stark aufheizt (vgl. Abb. [£.12). Bei den Fluenzen F = 50
und 40™J/em? steigt die Elektronentemperatur sogar kurzzeitig iiber die CURIE-
Temperatur T, die fiir Nickel bei 631 K liegt [4]. Im weiteren Verlauf ist ein expo-
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Abb. 4.12: Dynamik der Elektronentemperatur nach optischer Anregung durch einen
3700 fs langen Pump-Puls. Farbig dargestellt sind die Messungen fiir verschiedene Flu-
enzen des Pump-Pulses. Die Daten wurden kalibriert auf die Magnetisierung nach 20 ps.

nenzieller Abfall zu erkennen, dem eine Schwingung mit der Frequenz f ~ 70 GHz

iiberlagert ist. Diese Schwingungen sind vermutlich Schockwellen, die sich im Si-

liziumsubstrat ausbreiten und dadurch eine Gitterverzerrung in der Nickelschicht

verursachen, die wiederum die Energiezustande der Elektronen und somit die Re-

flektivitdt beeinflusst. Die Elektronentemperatur steigt, wie die Entmagnetisierung

im vorherigen Abschnitt, unterproportional mit steigender Pumpfluenz: Es deutet

sich eine Sattigung an. Lediglich die Messung fiir F' = 25mJ/em? weicht davon ab.
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5 Diskussion

5.1 Streckung des Pump-Pulses

Zur Untersuchung des Einflusses der Pulsdauer auf die Entmagnetisierung von ferro-
magnetischem Nickel wurde der Pump-Puls in einem Pump-Tast-Experiment in den
Bereich einer Pikosekunde gestreckt. Diese Streckung des Pulses wurde mit Hilfe der
Gruppengeschwindigkeitsdispersion, die ein SF6-Glasstab auf Licht ausiibt, erzielt.
Die mit dem Autokorrelationsaufbau ermittelte Pulsdauer von (3700 % 20) fs konnte
bei der Auswertung der Magnetisierungsdynamik mit der Losung des 3-Temperatur-
Modells (Beaurepaire [6]) von Dalla Longa [9] nicht bestatigt werden. Aus allen Fits
(siche Abb. [1.7] und geht die Pulsdauer von (2400 £ 100) fs hervor. Dieser
Trend zu kiirzeren Pulsen lésst sich damit begriinden, dass die Pulse zur Vermessung
direkt hinter dem Kompressor gestreckt wurden. Fir die Magnetisierungsuntersu-
chungen befindet sich der Stab jedoch an einer anderen Stelle und der Pump-Puls
durchlduft diverse optische Elemente, die die Pulsdauer beeinflussen. Eine weite-

re Fehlerquelle besteht in dem verwendeten Filter bei der Autokorrelationsmessung

(vgl. Kap. [4.1).

5.2 Magnetisierungsuntersuchungen

In Abb. zeigt sich fiir langere Pulse eine hohere Entmagnetisierung. Dies wider-
spricht den Erwartungen, wonach eine starkere Entmagnetisierung durch eine hohere
Elektronentemperatur bewirkt wird. Eine kiirzere Pulsdauer fiithrt zu einer héheren
Elektronentemperatur, da die Elektronen weniger Zeit haben, die aufgenommene
Energie abzugeben. Die derzeit von Oksana Chubykalo-Fesenko (Instituto de Cien-
cia de Materiales de Madrid) durchgefithrten Simulationen bekraftigen jedoch die
experimentellen Ergebnisse. Eine mogliche Erklarung fiir dieses unerwartete Verhal-
ten besteht darin, dass nur allmahlich Energie vom Elektronensystem aufgenommen

wird, sodass zwar keine hohe Elektronentemperatur erreicht werden kann, aber das
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5 Diskussion

Spinsystem geniigend Zeit hat, Energie vom FElektronensystem zu erhalten. Dies
wiirde aulerdem fiir eine hohere spezifische Warmekapazitat des Spinsystems ver-
glichen mit der des Elektronensystems sprechen.

Ob tatsdchlich mit den langeren Pulsen nur eine geringere Elektronentemperatur
erreicht wurde, ist jedoch nicht eindeutig belegbar. Dies ergibt sich zwar aus der
gangigen Datenauswertung zur Bestimmung der Elektronentemperatur iiber die re-
lative Magnetisierung bei A7 = 20 ps und das CURIE-WEISS-Gesetz, jedoch ist nicht
zweifelsfrei klar, dass die Annahme iiber das eingetretene thermische Gleichgewicht
bei A7 = 20ps auch fiir lange Pump-Pulse erfiillt ist. In Abb. ist diese Pro-
blematik illustriert. Demnach erhdlt man, bei der Annahme tiber die doppelte Zeit
bis zum thermischen Gleichgewicht, Elektronentemperaturen, die wesentlich nédher
an denen fir kurze Pump-Pulse liegen. Anhand von Simulationen im Rahmen des
3-Temperatur-Modells liee sich moglicherweise eine Aussage tiber den Zeitpunkt

treffen, wann ein thermisches Gleichgewicht erreicht ist.

Die in Abb. erkennbar hohere Relaxationszeit bei ldngeren Pump-Pulsen steht
ebenfalls im Widerspruch zur geringeren Elektronentemperatur und damit im Wi-
derspruch zum 2-Temperatur-Modell. Ein moglicher Ansatz ist auch hier ein weiteres
System (Spinsystem), welches Energie vom Elektronensystem aufnehmen und eine
Entmagnetisierung erzielen kann. Das Spinsystem wiirde mit einer zeitlich langer
aufrecht erhaltenen Elektronentemperatur eine starkere Anregung erfahren als bei
kurzen Pulsen was sowohl die erhohte Entmagnetisierung, als auch die langsamere
Relaxation erklaren konnte. Daher ware die Erweiterung des 2-Temperatur-Modells

auf ein 3-Temperatur-Modell sinnvoll.

Wie in Abschnitt bereits thematisiert wurde, ergibt sich bei der Auswertung
der Entmagnetisierungszeit t,, je nach Fitvariante ein unterschiedliches Verhalten.
Wird fiir die Pump-Pulsdauer der iiber die Autokorrelation gemessene Wert vor-
gegeben, lasst sich kein Trend erkennen. Bei angepasster Pulsdauer ergibt sich der
erwartete Abwértstrend.

Die zweite Relaxationszeit t,, .. steigt fur hohe Fluenzen F' > 30 mJ/cm? wie erwartet
an, da eine groflere Menge an Energie in das System eingebracht wird. Der erhchte
Messwert fiir F' = 20 mJ/em? widerspricht dieser Begriindung. Da diese Kurve in Abb.
4.5 (oben) tiber den gesamten zu fittenden Bereich nahezu linear verlduft, kann kein

belastbares Ergebnis eines exponentiellen Fits erwartet werden.
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Die Messdaten der Magnetisierungsdynamik fiir F' = 20 und 25 ™J/cm? liegen sehr

nahe beieinander. Dies liegt moglicherweise an einer ungenauen Einstellung der La-

serleistung.

Ein weiteres Indiz, welches gegen die Giiltigkeit des 2-Temperatur-Modells spricht,

ist der systematisch auftretende zeitliche Unterschied zwischen der Reaktion der Re-

flektivitat und der Magnetisierungsanderung auf die Anregung; dargestellt in Abb.
(und fiir die weiteren Fluenzen Abb. und Abb. [B.3).
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Abb. 5.1: Darstellung der zeitlichen Entwicklung der Elektronentemperatur (orange)
und der Magnetisierungsdynamik (schwarz) aufgrund optischer Anregung durch einen
gauBformigen Laserpuls (rot) bei einer Pumpfluenz F' = 50 mJ/cm?2.
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6 Zusammenfassung

In dieser Arbeit sollten 60 fs lange Ti:Saphir-Pulse auf verschiedene Dauern bis hin
zu einer Pikosekunde gestreckt werden. Es konnte nur eine Pulslange im Pikosekun-
denbereich erzeugt werden. Die Pulsdauer wurde mit Hilfe eines Autokorrelations-
aufbaus auf (3,7 & 0,5) ps bestimmt. Die Fitfunktion fiir das 3-Temperatur-Modell
ergibt jedoch fiir alle Datensétze dieselbe Pulsdauer von (2,4 £ 0,1) ps.

Im zweiten Teil des Projekts wurden die Magnetisierungs- und die Reflektivitatsdy-
namik einer 15nm dicken Nickelschicht auf einem Siliziumsubstrat gemessen. Da-
zu wurde das Verfahren des zeitaufgelosten magnetooptischen KERR-Effekts (engl.:
TRMOKE) in einem Pump-Tast-Experiment angewendet.

Im Vergleich zu kurzen 80fs Pulsen fithren langere ps-Pulse zu einer hoheren Ent-
magnetisierung von maximal 50 % bei einer Pumpfluenz von 50 mJ/cm2. Die maximale
Elektronentemperatur ist vermutlich geringer, hochstens ebenso grofl, wie bei kur-
zen Pulsen. Die Entmagnetisierungszeit ¢,, nimmt mit steigender Pumpfluenz ab,
und liegt in der Gréfenordnung von 140fs. Uber die erste Relaxationszeit ¢, ldsst
sich nur schwer eine klare Aussage treffen, da die Werte stark um 2 ps schwanken.
Wie erwartet steigt die zweite Relaxationszeit t¢,,,. mit zunehmender Pumpfluenz
und liegt oberhalb von 50 ps. Anhand dieser Ergebnisse und der Tatsache, dass die
Reflektivitatsdynamik der Magnetisierungsdynamik vorauseilt, lasst sich schlielen,
dass das 2-Temperatur-Modell die Messergebnisse nicht hinreichend beschreibt.
Um eine fundiertere Aussage iiber die maximale Elektronentemperatur in Abhéngig-
keit der Pumpfluenz treffen zu kénnen, waren Messungen der Reflektivitatsdynamik
mit Pulsdauern zwischen 80 fs und 3 ps notig. Dartiber hinaus wiirde die Simulation
des quantenmechanischen Spins im 3-Temperatur-Modell mit ps-Pulsen Aufschluss
iiber die Zeit A7 des Gleichgewichts zur Kalibrierung der Elektronentemperatur

geben.
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6 Zusammenfassung
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A

Vorgehensweisen bei den

Experimenten

A.1 +/—Dynamik

—_

. PEM, Chopper und Spulenkiihlwasser an.

Diode (Tast) in LockInl (A), PEM in LockInl (REF IN, SINE), Referenz
(SINE OUT) auf Oszi, Signal (MONITOR OUT) auf Oszi

3. CH1 Output in LockIn2 (A), Chopper in LockIn2 (REF IN, NEG EDGE)

LabView Programm , TRMOKE" Reiter ,,adjustment* mit B = —130mT an-
legen, LockInl Zeitkonstante auf 100 ms setzen. Signal auf LockInl mit Analy-
sator minimieren (500 ©V-Bereich). Reverse field und driicke ,autophase“ auf
LockInl.

Zeitkonstante auf LockInl auf Minimum (10 zs) und Sensitivitdt hochsetzen
(10—100 mV). LockIn2 ebenso, Zeitkonstante 100 ms. Signal mittels Pumpstrahl-
iiberlappoptimierung maximieren. ,autophase“ auf LockIn2 driicken. Ist Si-
gnal bei Feldumkehr einigermafien symmetrisch um Null? Wenn nicht — */4-
Plattchen justieren.

LabView ,TRMOKE* Reiter ,+/—Dynamik* Experimentator und Dateiname
(e.g. M_NilbnmRu3nm_ O0deg_ 441mW__SF6-20cm-3700fs) angeben. Long- und
Shortrange definieren (e.g. long: delta = 50, short: delta = 20). Anzulegendes
Feld definieren (e.g. 150 mT).

ACHTUNG: time between runs grofiztigig wihlen (e.g. 600,1200s)! Spule

wird sonst zu heifl. Auflerdem Spannung an Spule niemals tiber 15 V!
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A Vorgehensweisen bei den Experimenten

A.2 Reflektivitat

1. PEM, Magnet aus. Chopper an. Pump- und Probestrahl trifft Probe.

2. Analysator auf maximales Signal (zu Messen mit Multimeter) stellen. Refe-

renzdiode mit entsprechendem Polarisator auf gleiches Signal einstellen.

3. Diode in LockIn2 (A) und Referenzdiode in LockIn2 (B). Input auf A — B

stellen. ,autophase“. Longrange: —20 — 4+100ps a 50fs, Shortrange: —10 —
+50ps a 20 fs.

A.3 Hysterese (pump)

. PEM, Chopper und Spulenkiihlwasser an.
. LabView Programm ,TRMOKE" Reiter ,,adjustment* mit B = —130mT an-

legen, LockInl Zeitkonstante auf 100 ms setzen. Signal auf LockInl mit Ana-
lysator minimieren (Sensitivity < 500 xV-Bereich). Reverse field und driicke

mautophase“ auf LockInl.

. Zeitkonstante auf LockInl auf Minimum (10 us) und Sensitivitdt hochset-

zen (10 — 100mV). Sensitivitdt auf LockIn2 ebenso, Zeitkonstante 100 ms.
Signal mittels Pumpstrahliiberlappoptimierung maximieren. ,,autophase® auf
LockIn2 driicken. Ist Signal bei Feldumkehr einigermaflen symmetrisch um
Null? Wenn nicht — »/s-Plattchen justieren.

. Chopper aus und auf Durchlass stellen.

. LabView Reiter ,Hysterese (LockInl)“. Big: 30 & 4mT, small: 15 a 0,5mT.

Anzahl der Wiederholungen einstellen (e.g. 10).

A.4 Hysterese (nopump)

48

. PEM, Chopper und Spulenkiihlwasser an.
. Pumpstrahl blocken.
. LabView Programm ,TRMOKE" Reiter ,,adjustment* mit B = —130mT an-

legen, LockInl Zeitkonstante auf 100 ms setzen. Signal auf LockInl mit Ana-
lysator minimieren (Sensitivity < 500 uV-Bereich). Reverse field und driicke

sautophase“ auf LockInl.

. LabView Reiter ,Hysterese (LockInl)“. Big: 30 & 4mT, small: 15 a 0,5mT.



A.4 Hysterese (nopump)

Anzahl der Wiederholungen einstellen (e.g. 10).
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B zweiter Anhang

B.1 Auswertung Magnetisierungsdynamik

1. Bestimme relative Entmagnetisierung anhand Hysteresen ohne und mit Pumpstrahl.
a) Plotte Hysteresen (centered) mit und ohne Pumpstrahl zusammen.

b) Fitte Geraden an Séttigungsbereich.

2. Rechne Magnetisierungsdynamiksignal um, sodass normiert auf A©;/AOy o (My/Mx ).

Eine Losung des 3-T-Modells gentigt der folgenden Gleichung.

ll—i—erf(a:—:cg )]

Sl oDl 2 E)
—w l1+erf<(:13—a702— 4:)] ( ;”"0 )
_f‘;f‘ [l—i-erf((x—xo)\c/u_— fw)]exp( xmre “ ) e

2
m re 8tm re

Anzupassende Parameter sind dabei: C, Ay, As, A3, ti, te, timre, W, To,. Dabei sind
C,w, fest und xg ist unabhédngig vom Rest ermittelbar. Es bleiben also 6  freie“

Fitparameter.
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B zweiter Anhang

B.2 Erganzungen zur Auswertung der

Magnetisierungsdynamik

— iR =3700fs
S Pump
S,
(@)] i " Vav,
5 VT T e
.2
L
©
C
% -
L o8-
o
=
©
o
L 06
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E |V
S {- = - b A Ve s i
< At VI AT
IR LAWY
0,4 - i Vo .
W
T T T T T T
-10 0 10 20 30

Externes Magnetfeld [mT]

Abb. B.1: Ausschnitt aus Abb. zur vergroflerten Darstellung der erreichten Satti-
gungsmagnetisierung als Funktion der Pumpfluenz verglichen mit Messungen der Sit-
tigungsmagnetisierung mit kiirzeren Pump-Pulsen (7pym, ~ 80fs).
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B.2 Ergédnzungen zur Auswertung der Magnetisierungsdynamik

F = 40 mJ/cm®

0.5 T(M@241=20 ps)
0,6 -
T
28 Magnetisierung
S 07
5
3 L 650
g 0.8 L 600
% - 550
- 500
0,9 - - 450
- 400
GauR-Puls B 1 zzg
1,0 4 T T T T
0 2 4 6
T T T T T T T T T 1
0 20 40 60 80 100
At (ps)
T | T T T T T 2
F =30 md/cm
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g
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2
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1,0 ey SR A R
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Abb. B.2: Darstellung der zeitlichen Entwicklung der Elektronentemperatur (orange)
und der Magnetisierungsdynamik (schwarz) aufgrund optischer Anregung durch einen
gauBiformigen Laserpuls (rot) bei einer Pumpfluenz F' = 40 bzw. 30 mJ/cm?2.
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B zweiter Anhang
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Abb. B.3: Darstellung der zeitlichen Entwicklung der Elektronentemperatur (orange)

und der Magnetisierungsdynamik (schwarz) aufgrund optischer Anregung durch einen
gauBformigen Laserpuls (rot) bei F' = 25 bzw. 20 mJ/cm?.
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B.2 Ergédnzungen zur Auswertung der Magnetisierungsdynamik

T T T T T T T T T
1,0 , )
- —um— Daten bei F = 40 mJ/cm
1 B ——Fitmitt =24ps
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Abb. B.4: Magnetisierungsdynamik bei einer Pumpfluenz von 40 und 30 mJ/cm?. Farbig
dargestellt sind zwei Verlaufe der gefitteten Funktion. Die Griine wurde mit fester Puls-
dauer 7 angepasst, bei der Roten ist auch 7 ein freier Fitparameter. Der im rechten
Bereich dargestellte Ausschnitt zeigt den Bereich der Abweichung beider Fits vergro-
Bert.
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B zweiter Anhang
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Abb. B.5: Magnetisierungsdynamik bei einer Pumpfluenz von 25 und 20 mJ/ecm?. Farbig
dargestellt sind zwei Verldufe der gefitteten Funktion. Die Griine wurde mit fester Puls-
dauer 7 angepasst, bei der Roten ist auch 7 ein freier Fitparameter. Der im rechten
Bereich dargestellte Ausschnitt zeigt den Bereich der Abweichung beider Fits vergro-
Bert.
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B.3 Ergédnzungen zur Auswertung der Elektronendynamik

B.3 Erganzungen zur Auswertung der

Elektronendynamik
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Abb. B.6: Ermittelte Elektronentemperatur als zeitliche Entwicklung bei verschiedenen
Fluenzen. Dabei wurden die Elektronentemperaturen pro Fluenz anhand der Mag-
netisierung nach 20, 40, bzw. 100 ps nach Eintreffen des Pump-Pulses mit Hilfe des
CURIE- WEISs-Gesetzes ermittelt.
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