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Kapitel 1
Einleitung

Der grofite Teil des heutigen Wissens iiber die Struktur der Materie beruht auf den
Ergebnissen der Rontgenstrukturanalyse und ist damit in den letzten 100 Jahren
erzielt worden. Die Ursache dafiir ist, dass erst die kurze Wellenldnge der Réntgen-
strahlung, im Bereich von einigen Angstrom, einen direkten Zugang zur Anordnung
der Atome in Kristallgittern gibt. Die Entdeckung der Rontgenbeugung in kristalli-
nen Festkorpern durch von Laue [1] 1912 er6ffnete neue Moglichkeiten der Messung
von atomaren Abstdnden und der Strukturanalyse. Die erste, einfache Struktur
wurde 1913 von Bragg [2] analysiert. Er stellte fest, dass jedes Natriumatom von
sechs dquidistanten Chloratomen und jedes Chloratom von sechs #dquidistanten
Natriumatomen umgeben ist. Heute ist es moglich, sehr komplizierte Strukturen

biologischer Molekiile zu untersuchen.

Die fundamentalen Prozesse in der Natur, die dynamische Anderungen von Atom-
positionen beinhalten, wie chemische Reaktionen oder Phaseniibergéinge, finden auf
der Zeitskala typischer natiirlicher Oszillationsperioden von Atomen und Molekiilen,
d.h. Femtosekunden bis Pikosekunden, statt. Deshalb wurde bereits sehr zeitig damit
begonnen, gepulste Rontgenquellen zu entwickeln. Ein erster Schritt war die 1942
von Tsukerman und Avdeenko entwickelte Rontgenréhre mit einem gepulsten Milli-
sekundenelektronenstrahl. Damit haben sie Lauebeugung an einkristallinem Alumi-
nium durchgefiihrt [3]. 1950 gelang es R. Schall mit einer Einzelpulsfunkenentladung
die Rontgenpulsdauer auf 500 ns zu begrenzen. Er benutzte diese Quelle fiir die Un-
tersuchung der Ausbreitung von Stofiwellen [1]. Van Wonterghem und Rentzepis

haben die Rontgenpulsdauer auf 70 ps begrenzt durch die Bestrahlung der Kathode
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mit einem Laserpuls [5]. Diese Art der Rontgenquelle ist aber nicht lichtstark genug,
um Einzelschuffaufnahmen durchfithren zu kénnen. Die Zeitauflosung ist damit in
der gleichen GroBenordnung wie die von Synchrotrons im Einzel Bunch Betrieb [6].
Eine neue Qualitét stellt jedoch die Entwicklung von Kurzpulsrontgenquellen mit
Pulsdauern im Bereich von 100 fs dar. Diese neuartigen Rontgenpulsquellen miissen
zusétzlich zur kurzen Pulsdauer iiber eine entsprechend hohe Anzahl von Photonen
verfiigen, da es fiir die Untersuchung verschiedener Prozesse nicht moglich ist, fiir
eine Aufnahme einen Tag zu belichten. Auflerdem miissen sie mit einer Genauigkeit
von besser als 100 fs gegen den Anregeimpuls ausgelost werden kénnen.

In der Entwicklung von intensiven Kurzpulsrontgenquellen wurden verschiedene We-
ge beschritten: Ausgehend von Synchrotronstrahlung wurde ein Quelle entwickelt,
die iiber Thomsenstreuung Rontgenstrahlung im 100 fs Bereich erzeugt [7, 8]. Ei-
ne andere Moglichkeit besteht in der gezielten Modulation der Elektronendichte
eines Bunches im Synchrotron. Damit kénnen auch Rontgenpulse im 100 fs Be-
reich erzeugt werden [9, 10]. Der Vorteil dieser Methoden besteht in der nahezu
freien Wahl der Photonenenergie. Ein ganz anderer, vielversprechender Ansatz in
der Entwicklung einer Kurzpulsréntgenquelle ist mit dem Einsatz eines Kurzpuls-
hochleistungslasers gegeben. Wird ein solcher Laser auf eine Festkorperoberfliche
oder einen Fliissigkeitstropfen fokussiert, konnen in dem entstehenden Plasma die
Elektronen bis auf Energien im MeV—-Bereich beschleunigt werden [11]. Diese Elek-
tronen erzeugen dann im Targetmaterial Rontgenstrahlung. Da die Elektronen nur
wahrend der Laserpulsdauer beschleunigt werden, wird erwartet, dass die Ront-
genpulsdauer mit der Laserpulsdauer vergleichbar ist. Die ersten Messungen mit
einer Streak—Kamera die diese Erwartung bestétigten sind von Murnane et al. [12]
veroffentlicht. In den letzten Jahren ist es durch eine Weiterentwicklung der La-
sertechnologie moglich geworden, diese Systeme auf wenigen Tischen aufzubauen
(engl.: table-top-laser). Diese neue Art der mit einem hohen Rontgenphotonenfluf8
versehenen Kurzpulsquelle macht es moglich, die aus der optischen Spektroskopie
bekannten Untersuchungen auf den Rontgenbereich auszudehnen und damit dyna-
mische Anderungen mit einer nie gekannten réumlichen und zeitlichen Auflésung
zu untersuchen. Mit einer solchen Quelle ist es Rose-Petruck et al. [13] erstmalig
gelungen, die Gitterdynamik in kristallinem GaAs nach der Bestrahlung mit einem

Femtosekundenlaser mit einer Pikosekunden Zeitauflosung zu untersuchen. Vor we-
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nigen Monaten ist es Sokolowski-Tinten et al. [14] gelungen, mit einer Rontgenquelle
dieser Art kohédrente Gitterschwingungen in Wismut (Frequenz 2,12 THz) zu beob-
achten. Damit konnte die Leistungsfahigkeit der Laser produzierten Plasmaquellen
eindrucksvoll demonstriert werden. Gegenwirtig wird intensiv an der Entwicklung
eines Freien Elektronenlasers gearbeitet, der in weniger als 10 Jahren mit einer
Zeitauflosung von 100 fs und einem Photonenflul von 10'" Photonen/s bei einer
Photonenenergie von 1 bis 10 keV arbeiten soll. Nach dem gegenwiéirtigen Stand der
Technik stellt der Einsatz eines Kurzpulshochleistungslasers die erfolgversprechend-
ste Methode dar.

Die Arbeit gliedert sich in die folgenden Teile: zunéchst wird die mit dem Jenaer Mul-
titerawattlaser entwickelte Kurzpulsréntgenquelle charakterisiert und optimiert (Ka-
pitel 2). Mit dieser in zahlreichen Experimenten optimierten Quelle wurde in einem
ersten Anwendungsexperiment die Rontgenpulsdauer bestimmt (Kapitel 3). In einem
weiteren Experiment wurden erstmalig mit einer Subpikosekunden Zeitauflosung
transiente Anderungen in Halbleiterkristallen nach der Anregung mit einem 100 fs
Laserpuls vermessen (Kapitel 4). Experimente dieser Art der zeitaufgelosten Ront-
genbeugung galten bis vor wenigen Jahren als unméglich. Heute werden sie weltweit
in weniger als 10 Grofiforschungseinrichtungen bzw. Universitaten durchgefiihrt. Um
die in diesen Experimenten gewonnenen Informationen iiber physikalische Prozesse

besser verstehen zu kénnen, wurde eine Modellvorstellung entwickelt (Kapitel 5).



Kapitel 2

Charakterisierung der fs—Laser

Rontgenquelle

Zur Durchfithrung von Experimenten auf dem Gebiet der zeitaufgelosten Ront-
genbeugung ist es zwingend notwendig, dass die verwendete Kurzpulsrontgenquel-
le moglichst vollstédndig charakterisiert und optimiert ist. Aufgrund der geringen
Streuquerschnitte der Rontgenstrahlung in Materie ist man in den Experimenten
auf jedes detektierte Photon angewiesen. Das setzt wiederum voraus, dass die ver-
wendete Rontgenquelle eine maximale Emission der Ka—Strahlung aufweist, wobei
die Rontgenpulsdauer im Bereich von 100 fs liegen soll.

Nach einem Abschnitt {iber den verwendeten Titan—Saphir—Laser folgt ein Kapitel
iiber die Erzeugung und Vermessung von charakteristischer Rontgenstrahlung. Im

Anschluf} folgen die Untersuchungen zur Optimierung der Ka—Ausbeute.

2.1 Das Titan—Saphir—Lasersystem

Alle im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Experimente wurden am Jenaer
Multiterawatt-Titan—Saphir-Lasersystem durchgefiihrt. Eine ausfiihrliche Beschrei-
bung und Charakterisierung dieses Lasersystems ist in der Arbeit von Ziener [15]
zu finden. Der schematische Aufbau ist in der Abbildung 2.1 zu sehen. Mit diesem
modular aufgebauten, auf der CPA-Technik von Mourou und Strickland [16] beru-
henden Lasersystem ist es moglich, Laserpulse mit einer Pulsdauer von 80 fs, einer
maximalen Pulsenergie von 1 J (nach dem Kompressor) bei einer Wiederholrate von

10 Hz zu erzeugen.
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Abb. 2.1: Aufbau des Jenaer Hochleistungs Titan—Saphir Lasersystems

Das System besteht aus einem Oszillator, der bei einer Wiederholrate von 82 MHz
Pulse mit einer Pulsdauer von 80 fs erzeugt. Der sogenannte Pulspicker, eine Pockels-
zelle, schneidet zusammen mit dem folgenden Polarisator, mit einer Wiederholrate
von 10 Hz, die weiter zu verstirkenden Pulse aus dem Pulszug aus und liefert den
Haupttriggerimpuls fiir das ganze Lasersystem. Danach werden die Pulse im Strecker
um einen Faktor 1500 gestreckt, um im nachfolgenden Verstarkungsprozess die op-
tischen Komponenten nicht zu zerstéren und die Energie der Pumplaser effektiv zu
nutzen. Der folgende Isolator, ein Faraday—Rotator, gewéhrleistet, dass keine Refle-
xionen des verstarkten Laserpulses in den Oszillator zuriicklaufen kénnen und diesen
zerstoren. Danach durchlauft der Laserpuls die verschiedenen Verstéarkerstufen und
wird in einem Viergitterkompressor wieder auf eine Pulsdauer von 80 fs kompri-
miert.

Als Standarddiagnostik stehen eine schnelle Photodiode, ein Multischufi-Auto-
korrelator dritter Ordnung und ein Sagnac—Interferometer zur Bestimmung der Puls-
frontverkippung zur Verfiigung.

Werden die in diesem Lasersystem erzeugten Pulse auf eine Festkorperoberfliche

oder auf Tropfen mit einem Durchmesser von 5 um fokussiert, kann man Spitzen-
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intensititen von 6 - 10! W/cm? erreichen. Damit ist es moglich, Elektronen auf
Energien im relativistischen Bereich zu beschleunigen und diese fiir die Untersu-
chung von zahlreichen wissenschaftlichen Fragestellungen, wie die Erzeugung von
charakteristischer Rontgenstrahlung [17], die Erzeugung von extrem ultravioletter
Strahlung in Wassertropfen [18], der Spaltung von Atomkernen oder der Fusion von
Atomkernen zu benutzen [19)].

Die weiteren Kapitel dieser Arbeit beschéftigen sich ausschlieflich mit der Erzeu-
gung und Nutzung von charakteristischer Rontgenstrahlung in Festkorpertargets
(Silizium, Titan, Kobalt, Kupfer).

2.2 Experimenteller Aufbau

In der Abbildung 2.2 ist der experimentelle Aufbau fiir die ersten Untersuchungen

zur Optimierung der Ka—Ausbeute zu sehen. Fiir diese Experimente wurde der

TiSa-Laser off-axis Paraboloid

Si-Target

g

Strahlteiler

gebogener
Kristall

Rontgendiode

Abb. 2.2: Experimenteller Aufbau fiir die Messungen zur Optimierung der Ko Aus-

beute

Laser ohne die letzte Verstiarkerstufe betrieben, so dass Pulsenergien von 230 mJ
nach dem Kompressor erzielt wurden. Diese Energiewerte sind ausreichend, um In-
tensitdten im Bereich von einigen 107 W/cm? zu erreichen. Der in die Experimen-

tierkammer gefiithrte hochintensive Laserpuls wird mit einem off-axis—Paraboloiden
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auf das Siliziumtarget fokussiert. Die Fokusgrofle wird mit Hilfe eines Mikrosko-
pobjektives und einer CCD-Kamera bestimmt. Die im Experiment verwendeten
Fokusgréfien variieren zwischen 10 pm? und 100 gm?. Als Targetmaterial wurden
5 mm dicke Siliziumwafer verwendet, die mit Schrittmotoren in der x-y—Ebene iiber
einen Bereich von jeweils 35 mm bewegt werden konnten. Die Parallelitat der Wafer
bei der Verschiebung wurde mit einer Mikrometermessuhr auf kleiner 5 pum gepriift.
Die Ebenheit der Wafer wurde im Interferenzkomperator mit besser als 2 pm be-
stimmt. Um das Targetsystem ist ein 1 cm dicker Bleizylinder angebracht, um die im
Plasma entstehende Storstrahlung und die heiflen Elektronen abzuschirmen. Dieser
ist in der Abbildung 2.2 nicht mit eingezeichnet. Auf den verwendeten gebogenen

Kristall wird in Kapitel 2.5 und auf die Rontgendiode in Kapitel 2.4.2 eingegangen.

2.3 Entstehung von Rontgenstrahlen mit Hochin-

tensitatslaserpulsen

Wird ein ultrakurzer (100 fs) intensiver Laserpuls auf eine Festkorperoberfliche fo-
kussiert (Intensitéit 10'° bis 102 W /cm?), wird der Teil der Atome des Festkorpers
die innerhalb der Eindringtiefe des Lasers liegen in ein Plasma verwandelt. Dabei
werden die Teilchen auf Energien von einigen keV bis zu einigen MeV beschleunigt.
Diese hochenergetischen Teilchen generieren dann die charakteristische Rontgen-
strahlung durch Innerschalenionisation im kalten Festkorper.

Es hat sich in den letzten Jahren gezeigt, dass verschiedene Mechanismen fiir die
Einkopplung der Laserenergie in das Plasma wirksam werden. Wéahrend fiir nied-
rigere Intensitdten der Laser iiber die Stofabsorption (inverse Bremsstrahlung) in
das Plasma einkoppelt, spielen fiir Intensititen groBer als 10> W /cm? kollektive
Prozesse wie Resonanzabsorption oder Vakuumheizung die entscheidende Rolle. Ei-
ne ausfiihrliche theoretische Analyse ist durch Gibbon et al. [20] erfolgt. In dieser
Arbeit wird als Skalierungsgesetz fiir die Temperatur der Elektronenverteilung als

Funktion der Laserintensitéit der folgende Zusammenhang angegeben:
T ~ IN (2.1)

Dabei bedeutet 1" die Temperatur der Elektronen, I die Laserintensitéit auf dem

Target und A die Wellenlénge der Laserstrahlung.
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Es hat sich in einer Reihe von Experimenten [17, 21] gezeigt, dass die Ausbeute an

Ka—Photonen von der Skalenléinge der Elektronendichte L

Te

L_

— 2.2
Vne — (2:2)

des Plasmas abhéngt. Dabei ist n. die Elektronendichte im Plasma. Die kritische
Dichte n, ist die Elektronendichte, bei der die Plasmafrequenz wp gleich der Laser-
frequenz wy, ist. Durch eine geeignete Wahl der Skalenléinge kann die Ausbeute um
bis zu einen Faktor 10 erhoht werden, wobei es bis zum heutigen Tag keine Messung
der Rontgenpulsdauer als Funktion der Skalenldnge des Plasmas gibt.

In der Anwendung der laserproduzierten Plasmen mufl man zwischen den Réntgen-
emissionen (Bremsstrahlung und charakteristische Strahlung) des Plasmas selbst
und der Rontgenstrahlung aus dem kalten Targetmaterial (Bremsstrahlung und cha-
rakteristische Strahlung) unterscheiden.

Alle Untersuchungen im Rahmen dieser Arbeit befassen sich mit der Emission cha-

rakteristischer Linienstrahlung des kalten Targetmaterials hinter dem Plasma.

2.4 Detektoren fiir Rontgenstrahlen

2.4.1 Rontgenfilm

Eine Moglichkeit der ortsaufgelosten Messung von Rontgenstrahlung besteht in der
Verwendung von Rontgenfilmen. Mit einem Film kann man geringste Signalinten-
sitdten durch eine Verlangerung der Belichtungszeit nachweisen. Ein weiterer Vorteil
gegeniiber der CCD—Kamera oder einer Diode besteht in der Grofle des Detektors
von bis zu 10 mal 10 cm bei einer theoretischen Auflésung von einigen um, die durch
die Korngrenze gegeben ist. Ein Nachteil ist allerdings die nachemische Entwick-
lung des Filmes, die dazu fiihrt, dass das Ergebnis der Messung nicht sofort vorliegt.
Fiir die Experimente wurde ein Kodak-DEF-Film verwendet. Es handelt sich dabei
um einen doppelseitig beschichteten Polyesterfilm. Die Dicke der photoempfindli-
chen Schicht betragt 13 pm und die KorngroBe der AgBr—Teilchen 1,6 pm [22]. Das
theoretische Auflosungsvermogen liegt in der GroBenordnung der Korngrofe (fiir
eine Monolage), wird aber bedingt durch die Dicke der lichtempfindlichen Schicht

und der unterschiedlichen Eindringtiefe fiir verschiedene Photonenenergien sowie der
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Streuung in der Schicht nicht erreicht. Das reale Auflésungsvermogen von (7—10) pum
ist deshalb geringer als das theoretische Auflésungsvermogen, aber immer noch bes-
ser als das von iblicherweise verwendeten CCD-Kameras mit (20 - 40) pm.

Auf den empfindlichen Schichten befindet sich jeweils noch ein Schutziiberzug aus
Gelatine von 1 pum Dicke, der den Einsatz des Filmes fiir die Detektion niedriger
Photonenenergien, wegen der hoheren Absorption, verhindert. Der Energiebereich,
in dem der Film verwendet wird, reicht von 1 keV bis zu 10 keV, wobei das Maxi-
mum der Empfindlichkeit bei 4 keV liegt [22]. Die Empfindlichkeit nimmt bis zur
Einsatzgrenze bei 10 keV auf die Hélfte ab.

Die Auswertung der Filme erfolgt durch ein Ausmessen der Schwéirzung (Transmis-
sion) am Photometer. Mit Hilfe der vorhandenen Kalibrierkurven [22, 23] kann man
eine absolute Zahl der detektierten Photonen angeben.

In der Abbildung 2.3 ist das mit einem von—Hamos—Spektrometer und einem Ront-
genfilm aufgenomme Spektrum eines laserproduzierten Plasmas eines Silizium Tar-
gets zu sehen. Durch die bekannte Kalibrierung der Schwirzung des Filmes konnte
die Anzahl der pro Laserpuls (isotrop in 47) emittierten Silizium Ka—Photonen zu

6 - 10 bestimmt werden.

2.4.2 Rontgendiode

Eine weitere Moglichkeit der Detektion von Réntgenstrahlen besteht in der Verwen-
dung einer Photodiode. Mit diesem Detektor erhédlt man keine Information iiber
die rdumliche Verteilung oder die Energieverteilung des Signales. Die elektroni-
sche Verarbeitung des Mefsignales ist dagegen sehr schnell und begrenzt durch die
Zeitauflosung des Vorverstérkers (einige ps).

Im Experiment wurde eine GaAsP—Photodiode vom Schottky—Typ mit einer emp-
findlichen Fliche von 21 mm? verwendet. Der Vorteil dieses Diodentypes liegt in dem
geringen Rauschen und der extrem kurzen Schaltzeit von etwa 100 ps [24]. Der Ein-
satz der Rontgendiode war im Justierbetrieb und zur Durchfiihrung der Messungen
zur Optimierung des Rontgensignales (Kapitel 2.6) unbedingt notwendig, da nach
jedem Laserschuf} sofort eine Aussage iiber die Entwicklung des Signales moglich war
und damit der Zeitaufwand fiir diese Messungen begrenzt blieb. In der Abbildung 2.4
ist ein typisches Signal der Diode zu sehen. Der Signalverlauf ist aufgrund der inver-

tierenden Einstellungen des nachgeschalteten Operationsverstéirkers negativ. Die im
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Abb. 2.3: Mit einem von-Hamos-Spektrometer gemessene Emission des Silizium
Targets im Bereich von 6,6 bis 7,2 A. Die beiden dominierenden Linien
sind die Hea und die Ka—Linie. Zur Aufnahme des Spektrums wurden
100 Laserpulse akkumuliert. Die von der Quelle isotrop emittierte Photo-
nenzahl in der Ka—Linie betrigt 6-10° Photonen pro Puls. Laserintensitiit

auf dem Target: 3 - 107 W /cm?

Experiment verwendete Diode war fiir den Einsatz im sichtbaren bzw. ultraviolet-
ten Spektralbereich ausgelegt und wurde durch das Entfernen des Eintrittsfensters
vor der empfindlichen Fliche fiir den Einsatz im weichen Rontgenbereich nutzbar
gemacht. Zur Abschirmung von langerwelligem Licht (A > 100 A) wurde ein 7 pym
dickes Beryllium-Fenster verwendet. Desweiteren wurde ein Verstéirker entwickelt,
der direkt an die Diode angeschlossen werden kann. Damit und durch die Abschir-
mung der Diode selbst in einem Messinggehéduse kann der Einflufl der Storstrahlung
auf nicht mehr messbare Groflen reduziert werden. Die elektrischen Versorgungs-
kabel des Verstéarkers und die Signalkabel sind alle doppelt abgeschirmt, um keine
Storeffekte in das Signal einzukoppeln.
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Abb. 2.4: Typischer Signalverlauf der Rontgendiode fiir einen Si-Ka—Puls hinter
dem gebogenen Kristall; Laserintensitit auf dem Target: 3 - 107 W /cm?

2.4.3 CCD—-Kamera fiir den R6ntgenbereich

In allen Rontgenbeugungsexperimenten wurde eine CCD-Kamera (engl: charge cou-
pled device) von ARP verwendet. Der Vorteil des Einsatzes einer CCD-Kamera
besteht darin, dass man rdumlich aufgelost und zeitlich integriert die Intensitéts-
verteilung des Rontgensignales messen kann. Die Auswertung der Signale kann im
Gegensatz zum Rontgenfilm wéhrend des Experimentes sehr schnell erfolgen. Die
wichtigsten Parameter sind in der Tabelle 2.1 zusammengefasst (Quelle: [25]). Da
es sich bei der vorliegenden Kamera um eine fiir den Einsatz im sichtbaren Spek-
tralbereich geeignete CCD-Kamera handelte, wurde diese fiir den Einsatz im Ront-
genbereich umgebaut. Dieser Umbau umfasste die folgenden Punkte: Entfernung
des Glasfensters vor dem Chip; Einbau eines Beryllium—Fensters vor dem Chip zum

Schutz vor langwelliger Strahlung; Anbau eines neuen vakuumdichten Schiebers vor
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dem Chip; neue Signalkabel, da der Vorverstiarker der CCD nicht im Vakuum betrie-
ben werden kann; Umbau der Wasserkiihlung des Chips der CCD mit vakuumdichten

Durchfiithrungen.
Bauart Vorderseiten belichtet
Chipgrofie (2,03 - 2,03) cm?
Anzahl der Pixel 1024 - 1024
Pixelgrofe (19,8 - 19,8) pum?
Quanteneffizienz 0,40 (bei 1,7 keV)
Empfindlichkeit 1,5 keV /Count
Kiihlung Peltierkiihlung; -30°C
Auflosung 12 Bit

Tab. 2.1: Daten der verwendeten Rontgen CCD-Kamera

195

Schieber | !

T

Motor
4! | Halter

100

— Chip

Messinggehause

Abb. 2.5: Schematische Zeichnung der verwendeten Rontgen CCD-Kamera

In der Abbildung 2.5 ist ein schematisches Bild der CCD-Kamera zu sehen. Ein
Problem bei vielen Experimenten stellt dabei die geometrische Groflie der CCD dar,

da die Fiithrung der Rontgenstrahlung und des optischen Anregeimpulses durch das
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Experiment vorgegeben sind. Bei allen Experimenten sind die folgenden Punkte zu

beachten:

e Fiir die Untersuchungen zur Gitterdynamik ist es notwendig, moéglichst grofie
Braggwinkel zu untersuchen, da man dann sehr empfindlich auf eine De-

formation des Gitters des Probekristalls ist. Fiir die relative Anderung gilt:

%:—tcm@-A@

e Der optische Anregeimpuls und der Rontgenpuls miissen moglichst parallel auf
die Probe treffen, damit keine, oder nur eine kleine, zeitliche Verschmierung

auftritt.

Zur Auswertung der aufgenommenen Bilder wurde ein Matlab—Programm ent-
wickelt, das es ermoglicht, eine grofie Anzahl von Bildern zeitnah (wihrend des
Experimentes) auszuwerten und die benétigten Informationen (Position, Intensitét,

Linienform des Signales) zu extrahieren.

Da es im Rahmen der spéteren Untersuchungen notwendig ist ein gutes Signal—
Rausch—Verhéltnis zu erzielen, wurde das Quantenrauschen der CCD-Kamera in
Abhéngigkeit von der Belichtungszeit gemessen. Dazu wurden mehrere Dunkelbil-
der fiir eine feste Belichtungszeit aufgenommen und die Differenz aller Pixel der CCD
analysiert. Das Frgebnis ist in der Abbildung 2.6 zu sehen und zeigt einen linearen
Anstieg des mittleren Rauschens der CCD—-Pixel mit der Belichtungszeit. Selbst fiir
eine Belichtungszeit von einer Sekunde betrigt das mittlere Rauschen aller Pixel der
CCD-Kamera 2 Counts. Dieser Wert ist damit in der gleichen Gréflenordnung wie
das von einem Si-Ka—Photon (E=1,74 keV) erzeugte Signal in einem Pixel. Eine
Auswertung ist trotz dieses Verhéltnisses moglich, da das zu erwartende Signal nicht
iiber den ganzen CCD-Bereich verteilt sondern stark lokalisiert ist und in einem Pi-
xel mehr als ein Photon detektiert wurde. An Hand der Messungen sieht man, dass
Belichtungszeiten iiber 55 Sekunden nicht moglich sind, da dann das Rauschen der
CCD grofler als die erwarteten Signale wird. Damit ist man bei dem vorhandenen
10 Hz Lasersystem auf Aufnahmen mit maximal 500 Rontgenpulsen begrenzt. Dieser
Wert ist niedriger als der durch die reine Belichtungszeit vorgegebene, da am Be-
ginn und am Ende der Messung keine Pulse erzeugt werden sollten, um zusétzliche

Storungen zu vermeiden.
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Abb. 2.6: Mittleres Rauschen der Réntgen CCD-Kamera als Funktion der Belich-

tungszeit

2.5 Rontgenoptik mit gebogenen Kristallen

Eine ausfiihrliche Diskussion der Eigenschaften gebogener Kristalle fiir die Fokus-
sierung von Roéntgenpulsen ist in der Referenz [20] erfolgt. In Analogie zur Optik
im sichtbaren Spektralbereich ist fiir eine Punkt—zu—Punkt-Abbildung die Verwen-
dung eines Rotationsellipsoides [27] notwendig, d.h. die Netzebenen des verwendeten
Kristalls miissen die entsprechenden Kriimmungen aufweisen. Da es technisch sehr
schwierig ist, diese Kristallform herzustellen, verwendet man toroidal gebogene Kri-
stalle. Dabei gelten fiir die Brennweiten ( f,~horizontale Brennweite [in der Dispersi-

onsebene] ; f,—vertikale Brennweite [senkrecht zur Dispersionsebene]) die folgenden

Zusammenhénge:

fn= &-sin@ss fo= il

2 2-sinOp (2:3)
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Die Forderung fiir eine Punkt—zu—Punkt—Abbildung lautet f, = f,. Daraus ergibt
sich fiir einen bestimmten Bragg-Winkel ©p direkt das Kriimmungsradienverhalt-
nis. In der Tabelle 2.2 sind die wichtigsten Parameter des bei einer Photonenenergie

von 1,74 keV verwendeten gebogenen Kristalls zusammengefasst. Die fiir die Herstel-

Abmessungen (horizontal - vertikal) (5 - 25) mm?
Kriimmung toroidal
Kriimmungsradien Ry=150 mm R,=106,4 mm
Bragg-Winkel ©p 56,88°
Breite der Reflexionskurve AO = 26"
Integrales Reflexionsvermogen 55,0 purad
Winkelauflssung bei 1,7 keV 82 =8.107°

Tab. 2.2: Daten des verwendeten Quarz 10.0-Kristalls (Photonenenergie:
E=1,74 keV)

lung gebogener Kristalle verwendeten Materialien sollten eine perfekte Gitterstruk-
tur vorweisen und ein hohes Reflexionsvermdgen besitzen, um so viel wie moglich
Photonen auf die Probe fokussieren zu konnen. Sie miissen mit der geforderten Ge-
nauigkeit (AR, = AR, = 0,1 mm) gebogen werden kénnen, um den Astigmatismus
gering zu halten.

Die im Laserbrennpunkt entstehende Ka—Strahlung wird, unter Ausnutzung der
Braggschen Reflexion, mit einem gebogenen Quarz—Kristall konvergent und mono-
chromatisch auf die zu untersuchende Probe abgebildet. Der Einsatz eines gebogenen
Kristalls in Verbindung mit einer Laser produzierten Rontgenquelle hat die folgen-

den Vorteile:

1. Durch den kleinen horizontalen Offnungswinkel (= 2°) des gebogenen Kristalls
kann ein grofler Teil der erzeugten Photonen auf die Probe refokussiert werden.
Dieser Offnungswinkel ist sehr grof gegen die Rockingkurvenbreiten des 2.
Probekristalls, die im Bereich von 1 arcsec bis 300 arcsec liegen. Dadurch
wird als gebeugtes Signal nach dem 2. Kristall dessen Reflexionskurve, im

wesentlichen verbreitert durch Einfliisse der Quellgréfie gemessen.

2. Der groBe vertikale Offnungswinkel ist direkt proportional zur aufgenommenen
Photonenzahl.
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3. Mit dem gebogenem Kristall kann man einen Wellenlédngenbereich % = 1074,
der fiir die Anwendung interessant ist, auswéhlen. Die spektrale Breite ist
deutlich kleiner als die Ka—Linienbreite. Damit ist die Empfindlichkeit hcher.

4. Durch die Verwendung eines gebogenen Kristalls ist die zu untersuchende
Probe vor der direkten Bestrahlung der im Laser produzierten Plasma ent-
stehenden Teilchen und Photonen geschiitzt. Zusétzlich ist der Detektor vor
Storstrahlung geschiitzt. Man kann damit ein besseres Signal-Rausch—Verhélt-

nis erreichen.

2.5.1 Spektrale und Riumliche Auflésung

Das spektrale Fenster des gebogenen Kristalls ist bestimmt durch die Rockingkurve
des gebogenen Kristalls und der Bragg—Winkel Variation der von einer Punktquel-
le ausgehenden Strahlung iiber die Kristalloberfliche. Diese Variation ist bestimmt
durch die horizontale Apertur des Kristalls und den AbbildungsmaBstab k (Im vor-
liegenden Experiment gilt k=1.). Fiir einen Abbildungsmafstab von k=1 liegen bei-
de Effekte in der gleichen Gréflenordnung und sind viel kleiner als die Linienbreite
der Ka-Strahlung. (Si-Ka: £* = 2,8 -107) [28] In diesem Fall kann die auf den
Probekristall fokussierte Strahlung als monochromatisch angenommen werden.

In der Abbildung 2.7 ist die mit der Rontgendiode gemessene Rockingkurve zu se-
hen. Die Halbwertsbreite betrdgt 6’. Das gemessene Signal ist die Faltung der ho-
rizontalen Quellgréfe mit dem Spektrum der Strahlung und der Reflexionskurve
des gebogenen Kristalls. Die Asymmetrie kann durch eine Verdnderung des Spek-
trums (Mehrfachionisation, Spektrallinienverbreiterung) hervorgerufen werden. Vor
dem Beginn der Experimente zur zeitaufgelosten Rontgenbeugung wurden die Ab-
bildungseigenschaften des gebogenen Kristalls iiberpriift. Dazu wurde an der Roént-
genrohre ein Tantalgitter (Gitterkonstante: 100 pum) abgebildet und die gemessene
riumliche Auflssung von 10 um ist in guter Ubereinstimmung mit den Ergebnissen
der Rechnungen von Strahlverfolgungsprogrammen.

In der Abbildung 2.8 ist eine Serie von detektierten Rontgenfoki fiir verschiedene
Absténde zwischen der verwendeten CCD-Kamera und dem gebogenem Kristall zu
sehen. Die Bilder vor und hinter dem besten Fokus zeigen einen kleinen Astigma-

tismus. Die Ursache dafiir liegt darin, dass die Kriimmungsradien des gebogenen
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Abb. 2.7: Mit einer Diode gemessene Rockingkurve des gebogenen Quarzkristalls
fiir Si-Ka Strahlung als Faltung von: spektralen Fenster des Kristalls,
der Quellgréfle und der Ka—Linienbreite; Quellgrofle ~ 10 pum; Quelle
auf dem Rowlandkreis (k=1)

Kristalls nicht exakt dem Braggwinkel der Si-Ka Strahlung entsprechen, sondern
nach © = arcsin %—; = 57,38° ergeben. Dies entspricht dem Braggwinkel der Al-
Lya—Strahlung. Es ist weiterhin zu erkennen, dass es horizontal eine grofle und
vertikal eine kleine Schérfentiefe gibt. Der Durchmesser des besten Fokus kann mit
der Pixelgrofle bestimmt werden und betrégt etwa 100 pm.

In der Abbildung 2.9 ist ein mit der Schneidenmethode [29] im Fokus aufgenommener
integraler Signalverlauf zu sehen. Die Breite des Fokus betréigt sowohl horizontal als

auch vertikal 90 pm.

2.5.2 Zeitabhingige Braggreflexion

Erstmals in der Geschichte der Rontgenbeugung stellt sich die Frage: ,, Wie veréndert
die Braggsche Reflexion die zeitliche Struktur eines Rontgenimpulses?®, da die Puls-

linge der Ka—Pulse in die GroBlenordnung der Eindringtiefen kommen. Die Réntgen-
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Relative CCD-Position

Abb. 2.8: Mit der CCD-Kamera detektierter Fokus des gebogenen Kristalls fiir
verschiedene Abstédnde zwischen der CCD-Kamera und dem gebogenen

Kristall; toroidaler Quarzkristall 10.0; Si-Ka Strahlung

beugung am dreidimensionalen Gitter ist ein Volumeneffekt an einer oberflachenna-
hen Schicht und dadurch &ndert sich ein ultrakurzer Réntgenpuls. Eine ausfiihrliche
Diskussion der zeitlichen Entwicklung von ultrakurzen Réntgenpulsen ist in den
Arbeiten von He und Wark [30] sowie von Chukhovskii und Forster [31] fiir eine
Bragg—Reflexion im Grenzfall eines perfekten und eines Mosaik—Kristalls zu finden.

Man unterscheidet dabei drei verschiedene Pulsverlangerungsmechanismen [20]:

e Ary: beschreibt die unterschiedlich langen Strahlwege der Rontgenstrahlung

2te

im Kristallvolumen. Fiir den Fall der schwachen Absorption gilt: Ary = —S<5

(t.: Extinktionstiefe, ¢: Lichtgeschwindigkeit)

e Amy: beschreibt die Bandbreitenbegrenzung durch die Breite der Reflexions-
kurve. Fiir einen zeitlich deltaférmigen Rontgenpuls ergibt sich die Zeit Ay
aus der Halbwertsbreite der Fouriertransformierten der Reflexionskurve des

Kristalls im Frequenzraum.
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Abb. 2.9: Schneidensignal zur Messung der horizontalen und vertikalen Ausdeh-

nung des Si-Ka Fokus, erzeugt mit dem Quarz 10.0 Kristall; Die Breite

des Fokus betriagt sowohl horizontal als auch vertikal 90 pm.

e Arj: beschreibt das Zeitintervall, das der maximalen Wegdifferenz der Ront-

genstrahlung entspricht, die iiber die Kristallapertur auftritt

Wie sehen die Werte fiir die im Experiment verwendete Kombination aus Si—-Ka

Strahlung und einem toroidalen Quarzkristall aus?

e Die Extinktionstiefe betridgt t. = 1,99 pm und der Braggwinkel © = 56, 88°.
Damit ergibt sich fiir Am = 15,9 fs.

e In der Abbildung 2.10 ist die nach [32] berechnete Rockingkurve fiir den ver-

wendeten Quarzkristall zu sehen.

Reflexion I/I0

0,7t
0,6F
05F
04r
0,31
0,2t
0,1t
0,0F ‘ ‘ ‘
-4x10™* -2x10™ 0 2x10*  4x10™
AN

Abb. 2.10: Nach [32] be-
rechnete Rockingkurve des
Quarzkristalls  fiir Si-Ka
Strahlung.
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Fiithrt man eine numerische Fouriertransformation durch, ergibt sich der in der
Abbildung 2.11 dargestellte Verlauf eines deltaférmigen Rontgenpulses nach
der Reflexion am Quarzkristall. Die Halbwertsbreite betragt Am = 14,5 fs.

e Die horizontale Breite des gebogenen Kristalls betrdgt 5 mm. Damit folgt aus
Rechnungen mit einem Strahlverfolgungsprogramm eine zeitliche Verldangerung

des Rontgenpulses von A7y < 5 fs [26].

Fast man alle 3 Parameter zusammen, stellt man fest, dass fiir die verwendete Kom-
bination von Si-Ka Strahlung und den toroidal gebogenen Quarz Kristall eine ma-
ximale Pulsverlangerung eines deltaférmigen Eingangsimpulses auf 22 fs stattfin-
det. Dieser Wert ist viel kleiner als die durch die Dauer des Laserpulses erwartete
Rontgenpulsdauer von mindestens 100 fs. Damit ist diese Kombination (toroidaler
Quarzkristall und Si-Ka Strahlung) bestens geeignet fiir zeitaufgeloste Rontgenbeu-

gungsexperimente.

2.6 Optimierung der Laser—Plasma—Wechselwir-

kung

Nachdem in den vorangegangen Kapiteln die technischen Voraussetzungen fiir die
Experimente diskutiert wurden, soll im nédchsten Abschnitt die Optimierung der
Rontgenquelle diskutiert werden. Fiir die spéateren Experimente zur zeitaufgeldsten
Rontgenbeugung ist es notwendig, mit einer geringen Schufzahl ein maximales
Signal-Rausch—Verhéltnis zu erzielen. Deshalb mufl man in dem Parameterfeld

aus Laserintensitéit (Laserenergie, Pulsdauer, Fokusgrofie), Einfallswinkel des Lasers
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zur Targetnormalen und Beobachtungswinkel der Rontgenoptik zur Targetnormalen
durch eine systematische Suche die optimalen Bedingungen finden. Dieses Parame-

terfeld setzt sich aus geometrischen Parametern zusammen.

2.6.1 Variation des Lasereinfallswinkels

Es hat sich gezeigt, dass es fiir die Absorption von Hochintensitiats Femtosekunden-
lasern zwei entscheidende Parameter gibt: die Skalenldnge L der Elektronendichte
vor dem Target und den Einfallswinkel des Lasers. Fiir s— und p—polarisierte La-
serstrahlung wurden charakteristische Abhéngigkeiten vom Einfallswinkel beobach-
tet [33, 34]. In dem im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Intensitétsbereich tragen
sowohl die Stoabsorption als auch die Resonanzabsorption zum Energietransfer auf
die Elektronen im Plasma bei. Wihrend die Stoflabsorption mit der Vergroflerung
des Lasereinfallswinkels abnimmt, zeigt die Resonanzabsorption ein ausgeprigtes

Maximum bei 45° [35].
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Abb. 2.12: Signal der Rontgendiode in Abhéngigkeit von verschiedenen Laserein-
fallswinkeln beziiglich der Targetnormale; Es wird jeweils die mit dem
gebogenen (Quarzkristall selektierte und fokussierte Si-Ka Strahlung

gemessen.

Die Abbildung 2.12 zeigt die gemessene Rontgenemission als Funktion des Einfalls-
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winkels des Lasers im Bereich von 10° bis 70°. Die Messung wurde fiir eine Laserin-
tensitéit von 1,5-10'® W/ecm? durchgefiihrt. Wird der Einfallswinkel des Lasers von
10° auf 70° erhoht, nimmt die Laserintensitdt um einen Faktor 2 ab. Gleichzeitig
nimmt der Rontgenphotonenflufl offensichtlich um einen Faktor 5,5 ab.

Wird der Lasereinfallswinkel geéndert, hat das einen Einfluf} auf den Absorptions-
prozess, und damit auf die Effizienz. Die sich dabei abspielenden Zusammenhénge
sind sehr komplex. Die Erzeugung der charakteristischen Rontgenstrahlung aus den
schnellen Elektronen ist ein indirekter Prozef, der nicht unmittelbar an den Laser
gekoppelt ist. Deshalb kann man aus der Messung der charakteristischen Rontgen-
strahlung keine direkten Riickschliisse auf den Absorptionsprozef3 der Laserenergie

im Plasma ziehen.

2.6.2 Variation des Laserfokus—Intensititsabhingigkeit

In der Abbildung 2.13 ist der gemessene Ka—Photonenflufl als Funktion der Position
des Paraboloidspiegels zu sehen. Es ist deutlich zu erkennen, dass die hochste Ka—
Emission nicht an der Stelle der hochsten Intensitét auftritt, sondern bei einer etwas

niedrigeren Intensitit. Der gleiche Effekt wurde von Eder et al. [30] fiir Kupfer Ka

germessen.
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Abb. 2.13: Signal der Rontgendiode in Abhéngigkeit von verschiedenen Laserinten-
sitdten auf dem Target; Es wird jeweils die mit dem gebogenen Quarz-

kristall monochromatisch fokussierte Si-Ka Strahlung gemessen.
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Durch die Verdnderung der Gréfle des Laserfokus, und damit der Intensitét zwischen
2,5x 10" W/em? und 6,3 x 10'” W /cm? wurde das Maximum der Ka-Emission bei
einer Intensitiit von 1,4 x 10 W/cm? gefunden. Verringert sich die Intensitit zu
2,5 x 10 W/cm?, nimmt der Ka-Fluf§ um einen Faktor 10 ab. Wird die Intensitét
dagegen auf 6,3 x 107 W /cm? erhoht, fiihrt dies zu einer Abnahme des Ka—Flusses
um einen Faktor 2.

Von verschiedenen Experimenten und theoretischen Vorhersagen wurde erwartet,
dass der Rontgenphotonenflu mit der Intensitdt zunimmt, ein charakteristisches
Maximum erreicht, und dann wieder abnimmt. Mit dem Beginn relativistischer Ef-
fekte sollte die Ka—Ausbeute wieder zunehmen. Diese Vorhersage konnte von Ewald
et al. [37] fir Ti-Ka am Jenaer Terawatt—Laser fiir Folientargets gemessen werden.
Wihrend das erste Maximum der Ausbeute bei 7 x 102 W /em? Z4* [35] erwartet
wird, werden die relativistischen Einfliisse wichtig fiir Intensitéten iiber 10'® W /cm?.
In den im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Experimente war die Intensitét
nicht hoch genug um in den relativistischen Bereich vorzudringen, da immer ohne
die letzte Verstarkerstufe gearbeitet wurde. Des weiteren kann fiir massive Targets

aufgrund der Dicke dieser Effekt nicht nachgewiesen werden.

2.6.3 Variation des Rontgenbeobachtungswinkels

Die Experimente haben gezeigt, dass die von der Vorderseite des Targets emittierte
Si-Ka Strahlung isotrop ist, siche Abbildung 2.14. Die Messungen wurden fiir ver-
schiedene Einfallswinkel des Lasers beziiglich der Targetnormalen durchgefiihrt und
zeigten immer das gleiche Ergebnis, eine isotrope Emission der Si-Ka Strahlung im
Bereich der Vorderseite des Targets. Eine Messung der Emission von der Riickseite
des Targets war nicht moglich, da die Dicke der Targets 2 mm betrug und damit
keine Emission zu erwarten war und zusétzlich die Geometrie des Targethalters die
Messung nicht erlaubt hétte.

Dieser experimentelle Befund deutet darauf hin, dass die Reabsorption der Si-Ka
Strahlung im Si-Target einen vernachlassigbaren Einflufl auf die Emission der Strah-
lung hat. Diese Tatsache kann nur durch eine kleine Eindringtiefe der heiflen Elektro-
nen erklirt werden. Fiir eine optimale Intensitéit von 10'® W /cm? sollte die mittlere
Elektronenenergie in der Groéflenordnung von 10 keV liegen und man kann damit

eine mittlere Eindringtiefe der Elektronen in das Target von rund 1,5 pm erwarten.
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Abb. 2.14: Signal der Rontgendiode in Abhéngigkeit von verschiedenen Beobach-
tungswinkeln a des gebogenen Kristalls beziiglich der Targetnormale;
Es wird jeweils die mit dem gebogenen Quarzkristall monochromatisch

abgebildete Si-Ka Strahlung gemessen.

Dieser Wert ist viel kleiner als die Absorptionstiefe der Si—-Ka Strahlung in Silizium
von 12,2 pm. Das bedeutet, dass fiir leichte Elemente die Beobachtungswinkel auf-
geloste Messung der Ka Emission keine geeignete Methode fiir die Unterscheidung
zwischen verschiedenen Modellen fiir die Elektronenbremsung im Target ist.

Die Schluffolgerung fiir das Rontgenbeugungsexperiment ist, dass der Beobach-
tungswinkel beliebig ist und das ein groler Raumwinkel ohne Intensitétsvariation

nutzbar ist.

2.7 Variation von Laserparametern

2.7.1 Variation der Laserpulsdauer

Ein Parameter zur Optimierung der Ausbeute an Ka—Strahlung ist die Variation
der Laserpulsdauer durch die Verdnderung der Stellung der Gitter im Kompressor.
Fiir die spéter durchzufithrenden Rontgenbeugungsexperimente ist diese Methode
nur bedingt geeignet, da sich die Dauer der Ka—Pulse und der Anrege Pulse mit

andern wird.
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Abb. 2.15: Emission der Si-Ka Strahlung fiir verschiedene Laserpulsdauern

In der Abbildung 2.15 ist die mit der Rontgendiode nach dem gebogenem Kristall
gemessene Emission der Ka—Strahlung zu sehen. Das Signal ist iiber den gemes-
senen Bereich konstant. Die Erklarung fiir diese Messung liegt in der Skalenlénge
(L =2\ [17]) des Plasmas, so dass die Ausbeute durch die Vorpulsstruktur des La-
sers bestimmt wird. Fiir die spéteren Experimente konnte durch den Einbau eines
neuen Autokorrelators, und die damit mogliche bessere Diagnose des Lasers, das
Kontrastverhéltnis verbessert werden. Eine ausfiihrliche Diskussion dazu ist in [15]
zu finden.

In der Abbildung 2.16 ist die Verdnderung der Anzahl der detektierten harten Pho-
tonen (E>7 keV) auf der CCD-Kamera zu sehen. Es zeigt sich ein exponentieller
Abfall.

Da die spéiteren Experimente mit der kiirzesten Laserpulsdauer durchgefiihrt wer-
den sollen, muf} die im Experiment eingebaute Abschirmung so gut sein, dass die

hohere Anzahl von Stérphotonen nicht mit detektiert wird. Die bei dieser Unter-
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Abb. 2.16: Anzahl der Pixel der CCD—Kamera mit Energien grofier 7 keV (harte
Strahlung) in Abhéngigkeit von der Laserpulsdauer

suchung verwendete Abschirmung ist nicht ausreichend, da etwa 3% der Pixel der

CCD-Kamera durch Stoérstrahlung getroffen werden.

2.7.2 Variation der Laserenergie

Ein Parameter zur Optimierung der Ka—Ausbeute stellt die Laserenergie dar. Diese
kann in dem vorhandenem TiSa—Lasersystem durch die Verdinderung der Blitzlam-
penspannung der Pumplaser und damit der Pumplaserenergie oder iiber die Zeit-
verschiebung des Pumpulses im Laser gegeniiber dem erzeugten Signalpuls variiert
werden. Eine Verdnderung der Blitzlampenspannung fiihrt dabei zu einer verdnder-
ten thermischen Linse im Verstérkerkristall und damit zu einer verédnderten Diver-
genz des TiSa-Signalpulses. Dies kann zu einer Anderung des Laserfokus auf dem

Target fithren und wurde deshalb nicht benutzt. Das Ergebnis fiir die Verschiebung
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Abb. 2.17: Gemessenes Ka—Signal der Rontgendiode in Abhéngigkeit von der La-
serenergie (Werte der Laserenergie vor dem Kompressor); Es wird je-
weils die mit dem gebogenen Quarzkristall monochromatisch abgebil-

dete Si-Ka Strahlung gemessen.

des Pumppulses im Laser ist in der Abbildung 2.17 zu sehen und zeigt einen linearen
Verlauf, d.h. die hochste verfiigbare Laserenergie liefert die maximale Ausbeute an
Ka—Photonen.

2.7.3 Variation der Anzahl der Laserpulse

In einem weiteren Experiment wurde die Abhéngigkeit des Rontgensignales von
der Anzahl der Laserpulse gemessen. Das Ergebnis ist in der Abbildung 2.18 zu
sehen und zeigt den erwarteten linearen Verlauf. Es treten keine Séttigungseffekte
oder Verlusteffekte auf und der rdumliche Abstand zwischen zwei Laserpulsen auf

dem Target ist ausreichend, so dass es keinen Uberlappungsbereich gibt. Damit
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Abb. 2.18: Gemessenes Si—-Ka Signal der Rontgendiode in Abhéngigkeit von der

Anzahl der Laserpulse fiir einen Punktfokus

kann eine beliebige Anzahl von Laserpulsen akkumuliert werden, da die pro Puls
emittierte Ka—Strahlung im Rahmen der Messgenauigkeit immer den selben Betrag
hat. Die Fehlerbalken sind durch die Schwankungen der Laserenergie bestimmt. Das
Experiment wurde sowohl fiir einen Punkt— als auch fiir einen Linienfokus des TiSa—
Lasers auf dem Siliziumtarget durchgefithrt. Dabei zeigte sich kein Unterschied in

der Abhéngigkeit des Rontgensignales von der Anzahl der Laserpulse.



Kapitel 3
Messung der Ka—Pulsdauer

Das Problem der Dauer der charakteristischen Rontgenstrahlung von lasererzeugten
Plasmen und die zeitliche Impulsform sind bis zum heutigen Tage noch nicht gekléart.
Auf Grund der Lebensdauer der Innerschaleniibergéinge und der Energieunschérfe-
relation sollten Réntgenemissionsdauern im fs—Bereich problemlos méglich sein [39).
Eine direkte Messung (Autokorrelation) wie im sichtbaren Spektralbereich durch
nichtlineare Prozesse ist auf Grund der geringen Wirkungsquerschnitte [40] und der
zu geringen Rontgenintensitdt nicht moglich. Die Suche nach alternativen Methoden
ist sehr schwierig. Eine direkte Messung des Rontgenpulses mit Hilfe einer Streak—
Kamera (Schmierbildkamera) ist prinzipiell moglich, scheitert derzeit aber an der zu
schlechten Zeitauflosung der Streak—Kamera [11].

In dem folgenden Abschnitt sollen zunéchst einige Moglichkeiten der Messung
schneller Prozesse im Rontgenbereich diskutiert werden. Danach wird der experi-
mentelle Aufbau dargestellt sowie die Bestimmung der Rontgenpulsdauer mit Hilfe

des nichtthermischen Schmelzens vorgestellt.

3.1 Schnelle Prozesse im Rontgenbereich

Eine erste Moglichkeit der Messung von ultrakurzen Rontgenpulsen besteht in der
Nutzung des Phinomens des elektronisch induzierten Ubergangs eines Festkorpers
zu einer Fliissigkeit. Dieser Prozef3 des nichtthermischen Schmelzens wurde von
Shank et al. [12, 43] vor 20 Jahren fiir optische Anrege und optische Abfragepulse
im Femtosekundenbereich beobachtet und wird durch eine Interbandanregung eines

dichten Elektron-Loch-Plasmas (=~ 10*? cm™3) ausgeldst, das zu einer ultraschnel-
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len Unordnung in Halbleiterkristallen fiihrt.

In einer Reihe von weiteren Experimenten [141, 45, 16, 47, 18] wurde festgestellt, dass
das optische Reflexionsvermogen verschiedener Halbleiter unter Bestrahlung mit ei-
nem Femtosekudenlaser den Wert des fliissigen Materials annimmt. Damit kann da-
von ausgegangen werden, dass die vorhandene Kristallstruktur zerstort ist. Die opti-
schen Messungen liefern nur einen indirekten Hinweis, da es die Wellenléngen von ei-
nigen hundert Nanometern nicht erlaubt, direkt die Kristallstruktur zu untersuchen.
Dies ist erst durch die Verwendung von Rontgenstrahlung, und insbesondere Subpi-
kosekunden Impulsen, moglich. Der Prozefl des nichtthermischen Schmelzens konnte
in verschiedenen Materialien (Silizium [12, 13, 44], Galliumarsenid [14, 45, 16], In-
diumantimonid [17] und Kohlenstoff [18]) nachgewiesen werden.

Ein zweite Moglichkeit der Messung der Rontgenpulsdauer besteht in der Nutzung
von ultraschnellen elektronischen Prozessen, wie z.B. dem Kerr—Effekt. Dieser kénn-
te mit Hilfe des Borrmanneffektes [19], der anomal hohen Transmission von Ront-
genstrahlung durch einen Kristall, detektiert werden. Eine weitere Moglichkeit der
Messung von ultraschnellen elektronischen Prozessen besteht in der Verwendung
von schwachen, quasi verbotenen Braggreflexen. Diese sollten fiir kleine Anderun-
gen der periodischen Gitterstruktur grofe Anderungen im gemessenen Rontgensi-
gnal zeigen. Das Problem dabei ist, dass die Beobachtung der schwachen Reflexe
bei den gegenwiértig verfiigharen Fliissen an Rontgenphotonen sehr lange dauert
(mehrere Minuten) und damit zumindest fiir die mit laserproduzierten Plasmen er-
zeugten Rontgenpulse nicht nutzbar ist. Eine dritte Moglichkeit der Messung von
ultraschnellen elektronischen Prozessen ist die Verwendung von Vielfachreflexionen
bzw. der Umweganregung von Reflexen in Kristallen.

Von all den hier diskutierten Verfahren stellte die Methode des nichtthermischen
Schmelzens zu Beginn dieser Arbeit aufgrund der zur Verfiigung stehenden Ront-
genfliisse und der optischen Vorexperimente die Methode der Wahl dar. Diese wurde
weiterentwickelt und fiir die Bestimmung der Rontgenpulsdauer eines laserproduzier-
ten Si—Ka—Pulses verwendet. Zusétzlich wurden erste Untersuchungen mit Hilfe des

Borrmanneffektes durchgefiihrt, die in Kapitel 3.4.2 vorgestellt werden.
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3.2 MeBprinzip und experimenteller Aufbau

Fiir die folgenden Experimente zur Bestimmung der Rontgenpulsdauer bzw. der Un-
tersuchung der Ausbreitung von akustischen Phononen in Halbleitern, wurde der in
Kapitel 2.2 vorgestellte Aufbau wie folgt modifiziert: an der Stelle der Rontgendiode
wird ein zweiter Kristall eingebaut und die Braggreflexion dieses Kristalls wird un-
tersucht. Zusétzlich wird iiber eine variable Verzogerungsstrecke ein Teil (etwa 10%)
des TiSa—Laserpulses zur Anregung des zweiten Kristalls verwendet. Der Aufbau des

Experimentes ist in der Abbildung 3.1 zu sehen.

TiSa-Laser off-axis Paraboloid

Si-Target

Az

Strahlteiler

gebogener

Kristall
Lochblende rsta

CdTe-Kristall-
schicht

Delay CCD-Kamera

Abb. 3.1: Experimenteller Aufbau fiir die Untersuchung der Rontgenpulsdauer

bzw. der transienten Anderung von Halbleiterkristallen.

3.3 Bestimmung der Réntgenpulsdauer

3.3.1 Theoretische Vorhersagen fiir die Rontgenpulsdauer

Die theoretischen Vorhersagen stiitzen sich auf die Lebensdauer der Innerscha-

leniibergéinge und die Energieunschirferelation. Bei Femtosekundenlaserplasmen ist
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die Rontgenpulsdauer zusatzlich begrenzt durch:

1. die Laserpulsdauer. Diese bestimmt die Zeitskala, auf der die Elektronen auf

Energien im keV-Bereich beschleunigt werden.
2. die Zeit die zur Bremsung der Elektronen im Target benotigt wird.
3. die unterschiedlichen Rontgenstrahlwege (Quellgrofie).

Neuere theoretische Vorhersagen unterstiitzen die Tatsache, dass es prinzipiell
moglich sein sollte, mit Laser produzierten Plasmen Ka—Pulse mit Pulsdauern im

100 fs Bereich zu erzeugen [38]. In diesen Simulationen wurde zunéchst mit ei-
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Abb. 3.2: Simulationen der Si-Ka Emission [50]

nem eindimensionalen particle-in—cell-Code (PIC-Code) die Energieverteilung der
Elektronen fiir die vorhandenen Laserparameter berechnet. Danach wird mit einer
Monte—Carlo Simulation die Ausbreitung der Elektronen im Targetmaterial und die

dabei entstehende Rontgenemission berechnet. In der Abbildung 3.2 ist das Ergebnis
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fiir die verwendeten Laserparameter (Intensitét: 1017 W/ cm2; Energie: 100 mJ; Lase-
reinfallswinkel: 45°; p—Polarisation) zu sehen. Der zeitliche Verlauf der Rontgenemis-
sion zeigt einen asymmetrischen Verlauf und insbesondere einen langen Auslaufer bis
in den Zeitbereich von 1 ps. Dieser wird durch die zu heiflen Elektronen verursacht,
die sehr tief in das Targetmaterial eindringen und damit durch die ldngere Lauf-
zeit zu einer Verldngerung der Emission fithren. Der Anteil der zum Rontgensignal
beitragenden Rontgenphotonen wird durch die Reabsorption der Ka—Strahlung im
Target selbst begrenzt. Die in der Quelle [38] angegebenen Pulsdauern sind immer
Angaben iiber die Emission von 90% der Rontgenphotonen. Fiir schwere Elemente
(Kupfer,Tantal) zeigt sich eine deutliche Verlangerung der Emissionsdauer fiir In-
tensitdten um 10 W/ cm®. Fiir die Erzeugung von 100 fs Rontgenpulsen mit diesen
Elementen wird die Verwendung von Folientargets mit einer Dicke im pm-Bereich
vorgeschlagen. Ein Problem dabei ist die verringerte integrale Ausbeute an Ka—
Photonen. In der Arbeit werden jedoch keine Aussagen zu den Halbwertsbreiten der
Rontgenpulse gemacht. Die Angaben zur Halbwertsbreiten sind nur sinnvoll, wenn
im Auslaufer der Rontgenemission weniger als 10% der insgesamt emittierten Pho-
tonen enthalten sind.

Die Anderung der FWHM (full width at half maximum; Halbwertsbreite) der Sili-
zium Ka—Pulse in Abhéangigkeit von der verwendeten Laserintensitdt auf dem Tar-
get ist im Inset der Abbildung 3.2 zu sehen. Die Werte liegen im Bereich von 175
bis 195 fs und steigen fiir groflere Intensititen unbedeutend an. Damit hat man
eine Quelle fiir Ka—Photonen zur Verfiigung, die eine hohe Konversionseffizienz
(n = % = 3-107° [17]) des Laserlichtes in charakteristische Rontgenstrahlung
aufweist und deren Emissionsdauer, nach den theoretischen Vorhersagen, im Be-
reich von 180 fs liegt. Diese Quelle ist damit priadesdiniert sowohl fiir zeitaufgeloste
Untersuchungen als auch fiir den Vergleich der Theorie mit den im Experiment be-

stimmten Ergebnissen.

3.3.2 Messungen der transienten Reflexion einer CdTe—
Schicht

Ziel des ersten Experimentes mit der optimierten Rontgenquelle war die Bestimmung

der Rontgenpulsdauer (FWHM). Der zeitliche Verlauf kann aufgrund der Erzeugung
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der Ka—Strahlung durch den Laserpuls als gaussformig angenommen werden (siehe
Abbildung 3.2). Die in der Arbeit von Reich [38] vorhergesagten Anderungen des
zeitlichen Verlaufes betragen nur wenige Prozent und sind unter den gegenwirtigen
experimentellen Bedingungen nicht aufzulésen. Die Beantwortung der Frage nach
dem zeitlichen Verlauf der Ka—Strahlung kann erst in einem spéteren Experiment
engiiltig geklédrt werden.

Die Experimente wurden als Anrege-Abfrage-Experimente (engl.: pump-probe—
experiment) durchgefiihrt, d.h. der TiSa-Laserpuls modifiziert die CdTe-Schicht
(Pumppuls) und der Rontgenpuls fragt die Struktur der CdTe—-Schicht ab (Probe-
puls).

Wiirde man versuchen, mit Kupfer-Ka Strahlung und einem dicken Siliziumkristall
das gleiche Experiment unter Ausnutzung des nichtthermischen Schmelzens durch-

zufiithren, treten die folgenden Probleme auf:

1. Der Laser dringt etwa 100 nm in das Silizium ein und damit schmilzt nur eine

Schicht von 100 nm.
2. Die Rontgenextinktionstiefe betrigt etwa 10 pum.

3. Der Signalkontrast im transienten Rontgensignal fiir Zeiten kleiner als 5 ps
entsteht nur durch die Absorption der Rontgenstrahlung in der geschmolzenen

Schicht und betragt damit etwa 2 %. Diese Werte sind derzeit nicht messbar.

Der Probekristall war eine an der Universitdt Wiirzburg mit Molekularstrahlepitaxie
hergestellte 320 nm dicke CdTe-Schicht(111) auf einem GaAs(100)-Wafer. Dieses

Material wurde aus den folgenden Griinden gewahlt:

1. Durch die Verwendung einer Schichtstruktur ist die Rontgenreflexion be-
schrinkt auf die Schichtdicke selbst. Das Trégermaterial liefert aufgrund der
anderen Gitterkonstante (CdTe: 2dy1; = 7,4790 A; GaAs: 2d;90 = 11,3063 A)
keinen Beitrag unter dem Bragg—Winkel der Schicht.

2. Die Absorptionstiefe der Si-Ka Strahlung in CdTe betrdgt 498 nm [51].

3. Die Eindringtiefe des TiSa—Lasers betrégt rund 165 nm [52]. Damit sind die
Eindringtiefen beider Strahlungen in der Grélenordnung der Schichtdicke und
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man sollte eine Verringerung des Reflexionsvermégens um mehr als 50 % mes-
sen konnen. Durch die Verwendung eines Schichttargets kann ein viel besseres

Kontrastverhaltnis erreicht werden.

4. Die Schichten kénnen mit einer hohen kristallographischen Qualitiat und einer

definierten Dicke hergestellt werden.

5. Das berechnete integrale Reflexionsvermogen ist mit 792 urad (massives InSh:
991 prad) vergleichsweise hoch. Man sollte deshalb mit einer kleinen Anzahl
(< 20) von Laserpulsen ein ausreichendes Signal-Rausch—Verhéltnis erzielen
kénnen. Die Einheit des integralen Reflexionsvermégens ergibt sich durch die

Integration der Rockingkurve iiber den gesamten Winkelbereich.

Eine typische gemessene Rockingkurve der CdTe—Schicht ist in der Abbildung 3.3
zu sehen (rote Kurve). Aufgrund der geringen Schichtdicke, sind die Rockingkur-
ven deutlich verbreitert gegen die eines dicken CdTe-Kristalls (blaue Kurve). Die
iibereinstimmung zwischen der experimentell gemessenen und der berechneten Kur-
ve (schwarze Kurve) einer perfekten Kristallschicht ist sehr gut. Da in den spéter
durchzufiihrenden zeitaufgelosten Messungen die CdTe—Schicht bei jedem Laserpuls
zerstort wird, mufl man zunéchst ein Optimum finden fiir die Ausnutzung der endli-
chen Probenoberfliche und der fiir jeden Zeitschritt notwendigen Anzahl der Laser-
pulse. Im folgenden Experiment wurden 17 Laserpulse bzw. Rontgenpulse akkumu-
liert. Das sich daraus ergebende Signal-Rausch—Verhéltnis ist 13. Die Bestimmung
des zeitlichen Nullpunktes zwischen dem TiSa Pumppuls und dem Réntgen Probe-
puls erfolgte mittels spektraler Interferometrie. Dazu wurde der den Rontgenimpuls
erzeugende Teil des TiSa Laserpulses so abgeschwécht, dass er an der Oberfliache des
Siliziumtargets reflektiert wurde ohne ein Plasma zu erzeugen. Statt des Rontgen-
strahles wurde dieser abgeschwéchte TiSa—Strahl mit der Oberfliche des gebogenen
Kristalls fokussiert und mit dem TiSa—Pumpstrahl iiberlagert. Der Punkt, an dem
sich die beiden TiSa Laserpulse raumlich iiberlagern (Standort der Probe), mufl auf
den Eintrittsspalt eines Spektrometers abgebildet werden. Die am Austrittsspalt
befindliche CCD-Kamera zeigt bei einer zeitlichen Uberlagerung der beiden Pulse
Interferenzstreifen [53]. Diese Methode ist moglich, weil die Oberfliche des geboge-
nen Kristalls besser als 6" zu den Netzebenen orientiert ist und die Kohérenzlénge

des Laserpulses klein ist. Mit dieser Methode konnte der zeitliche Uberlapp beider
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Abb. 3.3: Vergleich zwischen der mit dem Aufbau nach Abbildung 3.1 gemessene
ungestorte Rockingkurve der CdTe—Schicht (rote Linie) und zwei theore-
tischen Rockingkurven, Akkumulation von 17 Impulsen, Fx,=1,7 keV,
Braggwinkel © 5="72,3°

Impulse auf 100 fs bestimmt werden.

Die Bestimmung des raumlichen Uberlapps des TiSa—Pulses und des Réntgenpulses
erfolgte mit der Schneidenmethode [29]. Dazu wurde an den Kristall, in der Ebene
der Oberfldche, ein Kupferblech angebracht, mit dem die Gréfle und die Position der
Foki ausgemessen werden konnten. Als Detektor wurden hinter dem Probenhalter
eine Diode fiir den Rontgenbereich bzw. fiir den sichtbaren Spektralbereich benutzt.
In der Abbildung 3.4 ist ein typisches Ergebnis zu sehen. Der Fokus des Pumpstrah-
les wurde dabei durch die Verédnderung des Abstandes zwischen dem Achromaten
und der Probe immer so eingestellt, dass er mindestens doppelt so grofl war wie der
gemessene Rontgenfokus. Damit ist gewéhrleistet, dass die vom Roéntgenpuls unter-

suchte Stelle durch den Pumppuls homogen modifiziert wurde.
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Abb. 3.4: Messung der Fokusgrofie und Position des TiSa—Pulses (rote Kurve) und
des Rontgenpulses (schwarze Kurve) zur Bestimmung des raumlichen
Uberlapps; Die Halbwertsbreite des TiSa-Fokus ist etwa einen Faktor 3
grofler als die des Rontgenfokus.

Das Ergebnis der zeitaufgelosten Messung ist in der Abbildung 3.5 zu sehen. Die
Energiedichte des TiSa-Lasers auf der CdTe-Schicht lag mit 3,2 J /Cm2 iiber der
EinzelschuBzerstorschwelle. Deshalb mufite die Probe zwischen jedem Pumppuls
verschoben werden. In der Abbildung 3.5 ist deutlich zu erkennen, dass sich das
Reflexionsvermogen in einigen hundert Femtosekunden auf (0,51 40, 02) vom Aus-
gangswert, verringert. Dieses bleibt auch nach einigen Minuten auf einem Wert von
(0,51 £ 0,02). Der Wert von 0,51 ergibt sich genau aus dem Verhéltnis von Ein-
dringtiefe des Laserpulses (165 nm) in die CdTe-Schicht zur Schichtdicke (320 nm).
Dies bedeutet, dass eine permanente Verdnderung der CdTe—Schicht in der Laserein-
dringtiefe stattgefunden hat. Die durchgezogene Linie ergibt sich aus der Faltung der
Simulation der Réntgenemission (siche Abbildung 3.2) und einer linearen Anderung

des Reflexionsvermogens der CdTe—-Schicht mit einer Abfallzeit von 540 fs.

3.3.3 Interpretation der Messergebnisse

Die Interpretation der Messergebnisse ist unter verschiedenen Gesichtspunkten

moglich. Zunichst muf gekliart werden, warum man annehmen kann, dass die Ande-
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Abb. 3.5: Die integrale reflektierte Rontgenintensitét der 320 nm dicken CdTe Kri-
stallschicht als Funktion der zeitlichen Verschiebung zwischen dem opti-
schen Pumppuls und dem Rontgenpuls. Negative Zeiten bedeuten, dass
der Rontgenpuls vor dem Pumppuls auf die Probe trifft. Die durchgezo-
gene Linie ergibt sich als Ergebnis der Simulation der Rontgenemission
und einer linearen Anderung des Reflexionsverméogens der CdTe-Schicht
mit einer Abfallzeit von 540 fs. [50)]

rung des Reflexionsvermogens der CdTe—Schicht linear erfolgt. Wie bereits in Kapi-
tel 3.1 diskutiert, besteht eine Moglichkeit in der Untersuchung des nichtthermischen
Schmelzens. Nach theoretischen Vorhersagen [54, 55, 56, 57] ist es moglich, dass sich
die Bandstruktur in einem Halbleiterkristall unter Einstrahlung von Laserlicht kolla-
biert, wenn 10% der Elektronen aus dem Valenzband in das Leitungsband angeregt
werden. In der Arbeit von Stampfli et al. [55] werden fiir die Dauer 7 bis zum Errei-

chen der Gitterinstabilitéit die folgenden Propotionalitéten (Die Werte fiir Silizium
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sind in der Arbeit direkt berechnet.):

1
T wg; d*M >

—_— ~

1
7S “ d%’z M 5'2 )

(3.1)

d-Bindungslange
M—-Masse pro Elementarzelle
In der Tabelle 3.1 sind die wichtigsten Daten fiir Halbleiterkristalle mit Zinkblende—

Struktur zusammengefasst.

Material | Gitterkonstante [A] | d [A] | M [amu] | 7 [fs]
Si 5,43072 2,3516 | 28,10 120
Ge 0,65754 2,4498 | 72,61 209

GaAs 5,65315 2,4479 | 72,32 208
InSb 6,47877 2,8054 | 118,29 350
CdTe 6,47700 2,8046 | 120,00 352

Tab. 3.1: Zusammenfassung der Daten fiir verschiedene Halbleiterkristalle

Wie man erkennt, dauert die Zeit bis zum Erreichen der Gitterinstabilitéit fiir die
schweren Verbindungen InSb und CdTe mit rund 350 fs vergleichsweise lange. Die
leichteren Verbindungen wie Si, Ge und GaAs sollten zwar schneller die Giterinsta-
bilitéat erreichen, weisen jedoch ein schwicheres Rontgenreflexionsvermogen auf.
Die Messungen des optischen Reflexionsvermogens der Kristalle kénnen aber keine
Aussage iiber die Struktur der untersuchten Proben oder Anderungen der Struk-
tur liefern. Es ist nur moglich, die dielektrische Funktion zu bestimmen, die eine
Aussage iiber die elektronische Struktur liefert. Deshalb wurde in einigen Experi-
menten die reflektierte Strahlung der zweiten Harmonischen [13, 17] gemessen. Die
Erzeugung von Oberflichenharmonischen kann im Prinzip eine Information iiber die
strukturelle Symmetrie des Materiales [58, 50] liefern, weil der nichtlineare Suszep-
tibilitédtstensor die Symmetrie des Kristallgitters wiederspiegelt. Eine beobachtete
schnelle Anderung des Signals der zweiten Harmonischen nach einer Femtosekun-
denlaserbestrahlung wird deshalb als Beweis fiir eine Anderung oder den Verlust der
Kristallsymmetrie betrachtet.

In den Experimenten wurde fiir GaAs ein Ubergang in den metallischen Zustand
(Fliissigkeit) in 300 fs [44] fiir Energiedichten oberhalb der Einzelschuizerstorschwel-

le bestimmt. Die Messungen zur Anderung des Verhaltens der zweiten Harmonischen
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werden als Indiz dafiir verwendet, dass in einigen hundert Femtosekunden auch eine
Anderung der Réntgenreflexion stattfindet. Eine Aussage iiber den zeitlichen Verlauf
des nichtthermischen Schmelzens ist weder anhand der Messungen noch anhand des
Modells moglich. Deshalb wurde hier fiir eine erste Auswertung eine in der Zeit li-
neare Anderung angenommen. Fiir CdTe sind keine optischen Messungen publiziert.
Eine eigene Messung wahr aufgrund der begrenzten Probengréfie nicht moglich.

Wie man in den beiden vorangegangen Kapiteln gesehen hat, liegen beide Prozesse
(Emission des Rontgenpulses und das nichtthermische Schmelzen der Kristallstruk-
tur) in der gleichen GréBenordnung von einigen hundert Femtosekunden und kénnen
nicht ohne weiteres getrennt werden. Das mit der CCD-Kamera gemessene transi-
ente Signal ist die Faltung der Signale der beiden Einzelprozesse. Deshalb wurde
versucht, in einer Modellrechnung verschiedene Réntgenpulsdauern und verschiede-
ne Anderungen der Rontgenreflexion miteinander zu falten und das Ergebnis mit den
MefBergebnissen zu vergleichen. In der Abbildung 3.6 sind als Beispiel drei verschie-
dene Rontgenpulse zu sehen, deren zeitlicher Verlauf aus Griinden der Einfachheit
eine Gaussform ist. Diese Vereinfachung ist moglich, da die berechneten Emissions-
verlaufe nur in der abfallenden Flanke von der Gaussform abweichen. Ausserdem
kann man den Beitrag der abfallenden Flanke in den berechneten Emissionskurven
zum integralen Emissionsvermdégen im Experiment nicht auflosen, da er in der Grofie

von 5% liegt.
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Abb. 3.6: Rontgenemission verschie- Abb. 3.7: Anderung  des  Refle-
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CdTe-Schicht
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Quadratische Abweichung
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Abb. 3.8: Mittlere quadratische Abweichung der Messwerte von der Faltung eines
gaussformigen Rontgenpulses mit einer linearen Anderung des Réntgen-
reflexionsvermogens der CdTe-Schicht; Die Farbe gibt den numerischen

Wert der Abweichung an.

In der Abbildung 3.7 sind drei typische Anderungen des Reflexionsvermogens der
CdTe-Schicht zu sehen. Wie bereits im vorangegangen Kapitel erldutert wurde, ist
der Verlauf linear. Tridgt man die mittlere quadratische Abweichung zwischen den
Messpunkten (siche Abbildung 3.5) und der Faltung einer linearen Anderung des
Reflexionsvermogens der CdTe—Schicht und eines gaufiférmigen Roéntgenpulses fiir
verschiedene Anstiegs- bzw. Halbwertszeiten auf, erhélt man die Abbildung 3.8. Das
dunkelrote Gebiet ist der Bereich, in dem die mittlere quadratische Abweichung zwi-
schen den Messwerten und der Faltung der beiden angenommen Kurven minimal ist.
In den AuBlengebieten ist die Abweichung deutlich grofler. Das bedeutet: jede Kombi-
nation aus einer angenommen Rontgenemission und einer dazugehérigen Anderung

des Rontgenreflexionsvermogens der CdTe—Schicht, die im dunkelroten Bereich der
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Abbildung 3.8 liegt, ist wahrscheinlicher als eine Kombination im Auflenbereich.
Man kann aber zumindest die beiden Extremfille und zwei wahrscheinliche Félle

angeben.

1. Die Anderung des Reflexionsvermogens der CdTe-Schicht ist eine Sprungfunk-
tion
Das bedeutet, dass die Rontgenpulsdauer maximal (650 & 150) fs ist (Ande-
rung von R=1,00 auf R=0,51). Dieser Wert gibt damit eine Obergrenze fiir

die Rontgenpulsdauer an.

2. Die Anderung des Reflexionsvermogens der CdTe-Schicht dauert (650=150) fs
Das bedeutet, dass die Rontgenpulsdauer im 1 fs Bereich liegen wiirde. Dies
kann aber aus physikalischen Griinden der Entstehung der Ka—Strahlung
durch den Laser und heifle Elektronen nicht sein. Eine untere Grenze ist zu-
mindest die Laserpulsdauer mit 80 fs. Die Effekte der Pulsverlangerung durch

Laufzeiteffekte durch die Rontgenoptik miissen noch diskutiert werden.

3. Der Rontgenpuls entspricht dem simulierten Ergebnis (Abbildung 3.2)
In diesem Fall ist dauert die Anderung des Reflexionsvermogens der CdTe-
Schicht 540 fs.

4. Die Anderung des Reflexionsvermogens der CdTe-Schicht dauert 350 fs (siche
Tabelle 3.1).

In diesem Fall ist der gemessene Rontgenpuls ebenfalls etwa 350 fs lang.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass die in diesem Experiment be-
stimmte Dauer der Si-Ka-Pulse fiir eine Laserintensitit von 3 - 101" W/cm? mit
(500+£150) fs angegeben werden kann.

Wie in der Abbildung 3.9 zu sehen ist, bleibt sowohl die Position als auch die Lini-
enform der gemessenen Rockingkurve unveréndert. Lediglich das integrale Reflexi-
onsvermogen verringert sich auf 51%. Kann diese Abnahme durch einen Temperatur
bedingten Debye—Waller Faktor erkléart werden?

Das Modell des Debye-Waller Faktors geht dabei davon aus, dass sich die Atome
des Gitters aufgrund einer Temperatur grofier als Null Grad Kelvin statistisch um
die Ruheposition bewegen. Im zeitlichen Mittel fithrt das zu einer Anderung der

Streuamplitude der Atome. Die Temperaturabhéingigkeit der Streuamplitude eines
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Abb. 3.9: Typische gemessene Rockingkurven der CdTe-Schicht, Akkumulation
von 17 Impulsen, Ex,=1,7 keV, Braggwinkel ©5=72,3°, Energiedichte
3,27/ sz; schwarze Kurve: mit Pumplicht; Zeitverzogerung At=632 fs;

rote Kurve: ohne Pumplicht

Teilchens ist durch den Term
e~ We(T) (3.2)

gegeben. Dabei bedeutet Wy (7T) den Debye-Waller Faktor. Fiir Zink—Blende—
Kristalle (kubisches Gitter) héngt der Debye-Waller Faktor mit dem Erwartungs-

wert der Position (u?); zusammen:

wi(r) =2 (”Z@)z (1) (33)

Dabei bedeutet A die Wellenléinge der einfallenden Strahlung und 20 ist der zu-

gehorige Streuwinkel. Die Abnahme der Streuamplitude eines Teilchens kann nach
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[59] berechnet werden. Aus den angegebenen Werten fiir (u?);, und den im Experi-
ment verwendeten Parametern (A = 7,12 A und © = 72, 3°) nimmt die Streuampli-
tude beim Erreichen der Schmelztemperatur von CdTe (1371°K [60]) auf 93,7 % ab.
Dieser Wert liegt noch nahe bei 1. Auflerdem liegt die Zeit, die ben6tigt wird um
im Gitter eine thermische Energieverteilung zu erreichen, in der Groéflenordnung von
einigen Nanosekunden [61] und ist damit viel linger als die untersuchten Zeiten. Aus
diesen Griinden kann die gemessene Abnahme des Reflexionsvermogens in
keinem Fall durch eine Temperatur bedingte dnderung des Debye—Waller

Faktors erklart werden.

3.3.4 Bestimmung der Zeitauflosung des Experimentes

Die Zeitauflosung des Experimentes ergibt sich aus der Faltung der in Kapitel 2.5.2
berechneten Werte fiir den gebogenen Kristall und der Quellgréfie bzw. der zeit-
lichen Verschmierung im Rontgenfokus. Unter der Annahme, dass der enstehende
Rontgenpuls einen in der Zeit deltaférmigen Verlauf hat und alle Verlangerungs-
mechanismen gaufformig sind, kann man die resultierende Zeitauflosung nach der

folgenden Formel berechnen:

tmin = \/tQQuelle + t%(ristall + 75%37"0116 (34)

Die Verldngerung des Rontgenpulses in der Quelle ergibt sich aus der Quellgrofle, die
mit maximal 80 um, und dem Beobachtungswinkel von 77° unter dem der gebogene
Kristall die Abbildung durchfiihrt. Damit ergibt sich fiir ¢gyenue €in Wert von 60 fs.
Der Wert fiir die Zeitverschmierung im Kristall ist in Kapitel 2.5.2 diskutiert und
betréagt 22 fs.

Am Ort der Probe ergibt sich die Zeitverschmierung tp,..;. analog zur Quelle aus der
Grofle des Fokus (maximal 80 pm) und dem Winkel zwischen dem Rontgenstrahl
und dem Pumpstrahl (etwa 9°) zu 40 fs.

Mit diesen Werten betridgt die minimale Roéntgenpulsdauer t,,;,, fiir einen zeitlich

deltaformigen Quellpuls, am Ort der Probe 75 fs.
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3.4 Andere MefBlmethoden

3.4.1 Messungen mit einer Streak—Kamera

Eine Moglichkeit, die Dauer der Ka—Strahlung zu messen, besteht im Einsatz ei-
ner Streak—Kamera fiir den Rontgenbereich. In der Tabelle 3.2 sind die wich-

tigsten Veroffentlichungen der letzten Jahre zusammengefasst. Die angegebenen

Ort Zeitauflosung BOILESSEne Jahr | Quelle
Rontgenemissionen

Michigan 2 ps Al Hea 4 ps 1993 | [62]
Al Ka 2 ps

Michigan 1,6 ps AlKa 1,5..23 ps | 1996 | [11]
V Ka &3 ps

Yokohama 2 ps Cu Ka 6,4 ps 1998 | [63]

Michigan 0,55 ps Al Hea 0,7...0,9 ps | 2000 | [64]

Michigan 0,35 ps Al Hear 0,7 ps 2000 | [65]

Garching 1,7 ps Al Hear 2,3 ps 2001 | [66]

Garching 0,9 ps Al Hea 2,1 ps 2002 | [67]
Al Ka 1,2 ps

Garching 0,9 ps Al Hea 5,2 ps 2002 | [67]
Al Ka 3,3 ps

Tab. 3.2: Zusammenfassung der Daten einiger Streak-Kamera Messungen

Zeitauflosungen werden mittels Kalibrierung durch Ultraviolette Pulse bestimmt.
Bei einer Photonenenergie der UV-Pulse von 5 eV werden praktisch nur Primérelek-
tronen aus der Photokathode ausgelost. Im Gegensatz dazu werden Rontgenpulse
mit einer Photonenenergie von 2 keV zusétzlich Sekundérelektronen erzeugen. Des-
halb wird bei dem Einsatz der Streak—Kamera im Rontgenbereich der Beitrag durch
Raumladungseffekte viel grofler sein. Eine genaue Angabe ist schwer moglich. Ein
weiterer Aspekt ist die viel breitere Energieverteilung der Elektronen fiir die Ront-
genpulse aufgrund der hohen Photonenenergie. Beim Einsatz der Streak-Kamera im
UV-Bereich sind die ausgelosten Elektronen nahezu monoenergetisch, da die Photo-

nenenergie von 5 eV nur wenig gréfer ist als die Auslosearbeit der KJ-Photokathode
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von 1,6 eV [68].

Wie man sieht, ist die angegebene Zeitauflosung bereits in den Subpikosekundenbe-
reich vorgedrungen. Diese Werte gelten aber nur im Einzelschu$betrieb. Wird vor
der Streak—Kamera keine rontgenoptische Abbildung verwendet, ist der Photonen-
flul von der Quelle auf den Eintrittspalt der Streak—Kamera in den zu untersuchen-
den Linien so gering, dass man nur im MultischufSbetrieb arbeiten kann. Dann ist die
Zeitauflosung aufgrund der elektronischen Schwankungen wieder im Bereich von 2 ps
(siehe Quelle [66]). Eine im Rahmen dieser Arbeit zusammen mit dem Max—Planck—
Institut fiir Quantenoptik durchgefiihrte Mekampagne mit dem ATLAS-2 Laser,
dem selben gebogenem Kristall als rontgenoptische Abbildung und der vorhandenen
Streak-Kamera zeigt, dass sowohl mit dem TiSa-Laser in der Grundwelle als auch
mit dem verdoppelten Laser die Zeitauflosung von 1,2 ps erreicht werden kann [69].
Die Anzahl der mit dem gebogenem Kristall abgebildeten Ko Photonen ist so hoch,
dass Raumladungseffekte zu einer deutlichen Verldngerung der gemessenen Pulsdau-
er fithren. Deshalb mufite der gebogene Kristall leicht dejustiert werden. Nach den
vorliegenden Verdffentlichungen ist es bisher noch keiner Arbeitsgruppe in der Welt
gelungen, mit einer Streak-Kamera Ka—Rontgenpulse im Subpikosekundenbereich
zu messen. Fithrt man eine kritische Bewertung der moglichen Zeitauflosung von
Streak-Kameras entsprechend [65] durch, erscheint es aus meiner Sicht sehr schwie-

rig zu werden, Zeitauflosungen unter 700 fs erreichen zu kénnen. Die Zeitauflosung

AT =\ 2+ + 12, (3.5)

Dabei bedeuten die einzelnen Terme:

wird in [65, 70] definiert als

e t, statischer Beitrag durch die Grofle des Eintrittsspaltes; 200 fs
o ¢, Beitrag durch Dispersionseffekte; 120 fs
e t,. Beitrag durch Raumladungseffekte; 250 fs

Die bisher beste Zeitauflosung wird in [65] mit angegebenen 350 fs erreicht. Dies ist
die gemessene Anstiegszeit einer Messung (10%-90% des Maximums). Dieses Ergeb-
nis hat nichts mit der Messung einer Halbwertsbreite (FWHM) zu tun, und kann

damit nicht direkt mit den in dieser Arbeit erzielten Ergebnissen verglichen werden.
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Der abgebildete Verlauf der gesamten Messung zeigt eine Halbwertsbreite von 600 fs
und ist damit fast einen Faktor 2 gréfler als die Anstiegszeit.

Ein weiteres Problem stellt der Akkumulationsbetrieb dar. Wie in dem Vortrag
von R. Falcone [68] sehr schon zu erkennen ist, verlingert sich die Einzelschuf-
zeitauflosung von 0,54 ps durch elektronische Schwankungen im Multischuf$betrieb
(Akkumulation von 5000 Schuf}) auf 2,2 ps.

In den Arbeiten [62] und [67] sind die gemessenen Pulsdauern deutlich linger als
die fiir die Streak-Kameras angegebenen Zeitauflosungen. Die Erklarung fiir die im
Pikosekundenbereich liegenden Ka—Pulsdauern wird in beiden Veréffentlichungen
durch Laufzeiteffekte der Elektronen vor dem Target angegeben. Der durch selbst-
erzeugte elektrische und magnetische Felder entstehende ,,Springbrunneneffekt® ist
fiir Intensitéiten oberhalb von 10" W /cm® méglich und fiithrt zu Ka—Pulsdauern von
bis zu 5 ps [71].

3.4.2 Messungen der anormalen Transmission von Quarz—

Borrmanneffekt

Im Rahmen dieser Arbeit wurde an der Entwicklung eines Korrelators fiir den Ront-
genbereich auf Grundlage des Borrmanneffektes (siehe Kapitel 3.1) gearbeitet. Dazu
wurde zunéchst ein Bandtargetsystem [72, 73] aufgebaut, das es erlaubt, mehr als 1
Million Rontgenpulse bei einer Wiederholrate von bis zu einem 1 kHz zu erzeugen.
Durch die Auswahl des Bandmateriales kann die Photonenenergie variiert werden.
In dem durchgefiithrten Experiment wurde ein 20 um dickes Titanband verwendet.
Die Abbildung der Ka-Strahlung erfolgte mit einem torischen Siliziumkristall (Ori-
entierung: (311); O = 57,01°). Als Probekristall wurde ein 70 pm dicker Quarz—
Kristall (Oberfliche: 11.0; Reflexion: 10.-1) verwendet und mit einer Leistungsdichte
knapp unterhalb der WeiBlichtschwelle (I=50 GW /cm?) bestrahlt. Ein erstes Ergeb-
nis der Messung ist in der Abbildung 3.10 zu sehen. Es sind deutliche Anderungen
(Abnahme, Zunahme, jeweils 9%) des Signales auf einer Zeitskala von 100 fs zu er-
kennen. Eine vollstdndige Erklarung ist zum gegenwirtigen Zeitpunkt nicht moglich,
da das Experiment zunédchst unter verschiedenen Bedingungen wiederholt werden
musB.

Die entwickelte Methode hat den grolen Vorteil, dass der Quarzkristall nicht zerstort

wird und deshalb nicht zwischen zwei Laserpulsen verschoben werden muf3. Mit die-
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Abb. 3.10: Gemessene Transmission durch den 70 pm dicken Quarz—Kristall
als Funktion der Verzogerungszeit zwischen Rontgenpuls und VIS—

Pumppuls, Akkumulation von 500 Impulsen pro Verzogerungszeit,
Ero=4,51 keV, Braggwinkel © 5=2427°

ser Methode kann man einen Kreuzkorrelator wie im VIS—Bereich aufbauen.

3.5 Zusammenfassung

Die Bestimmung der Pulsdauer eines mit einem Hochintensitétslaser erzeugten Ka—
Pulses ist sehr schwierig. Zum gegenwirtigen Zeitpunkt kann aufgrund der zu gerin-
gen Photonenfliisse und der zu geringen Wirkungsquerschnitte fiir Zweiphotonpro-
zesse keine direkte Messung der Rontgenpulsdauer erfolgen. Von den in Kapitel 3.1
diskutierten Methoden stellt die Messung der Rontgenpulsdauer mit dem Prozefl

des nichtthermischen Schmelzens die Methode der Wahl dar, da sie im sichtbaren
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Spektralbereich am besten untersucht ist. Die Untersuchungen zeigen, dass die un-
tere Grenze fiir die Dauer des Si-Ka—Pulses 80 fs (entspricht der Laserpulsdauer)
und die obere Grenze (650 £ 150) fs sind (Kapitel 3.3.3). Die Intensitét der TiSa—
Laserpulse auf dem Siliziumtarget betrug dabei 3 - 107 W/em?. Die Dauer der
Si-Ka—Pulse kann mit (500+150) fs angegeben werden. Eine genaue Analyse des
zeitlichen Verlaufes des Pulses ist, im Rahmen dieser Arbeit, nicht exakt moglich,
da der Prozefl des nichthermischen Schmelzens, im Vergleich zu dem zu vermessen-
den Rontgenpuls, nicht schnell genug erfolgt. Die Arbeiten von Sokolowski—Tinten
et al. [74] bzw. Rousse et al. [75] zeigen nicht das von Reich et al. [38] vorhergesagte
Nachleuchten des Rontgenpulses. Die in den pump-probe-Experimenten bestimm-
ten Pulsdauern sind kleiner als 1 ps [50, 75, 74] und alle kiirzer als die Messungen
mit Streak—Kameras. Die Entwicklung einer neuen, nicht zerstérenden Mefimethode
(Borrmanneffekt) ist begonnen und zeigt in ersten Experimenten vielversprechende
Ansitze zur Messung von ultrakurzen Rontgenpulsen, die mit Hochintensitétslasern

erzeugt werden konnen.



Kapitel 4

Messungen zu laserinduzierten

Prozessen 1in massiven

Halbleiterkristallen

In diesem Kapitel sollen die Untersuchungen zu Messungen von laserinduzierten Pro-
zessen in massiven Halbleiterkristallen vorgestellt werden. In dem ersten, ausfiihrli-
cheren Teil, werden die Untersuchungen zum Verhalten von InSh diskutiert. Dabei
wird der (111)-Reflex untersucht. Die verwendete Si-Ka Strahlung ist die langwel-
ligste charakteristische Rontgenstrahlung, die fiir Beugungsexperimente mit InSb
verwendet werden kann. In einem zweiten Teil werden Messungen mit Ti-Ka—Pulsen
und einem Germaniumkristall vorgestellt. Die in diesen Messungen erzielte Dynamik
im Signal-Rausch-Verhéltnis ist mit 3 - 10* einzigartig.

Die zunéchst verwendete Si-Ka Strahlung wird in den Materialien sehr stark absor-
biert und hat mit einer Eindringtiefe von 745 nm in InSb [51] den kleinsten Wert
verglichen mit kiirzerwelliger charakteristischer Rontgenstrahlung. Diese Eindring-
tiefe ist aber immer noch grofl verglichen mit der Eindringtiefe des IR-Pumppulses
von (160420) nm [52]. Damit wird die erwartete Anderung des integralen Reflexi-
onsvermogens bei einer Auflosung des kristallinen Zustandes durch den Laser, das
von dem Verhéltnis der Eindringtiefen bestimmt wird, um 20% liegen. Die physi-
kalischen Prozesse sind im Kapitel 3.3.3 ausfiihrlich diskutiert wurden und in der
Tabelle 3.1 ist die theoretisch vorhergesagte Zeit fiir die Gitterinstabilitat mit 350 fs
angegeben. Diese Zeit ist einen Faktor 3 bis 4 grofler als die erwartete Rontgen-

pulsdauer und damit ist diese Kombination nicht geeignet, die Rontgenpulsdauer zu
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messen. Der InSb—Kristall wurde aber zunéchst ausgewéhlt, weil er ein sehr hohes
integrales Reflexionsvermogen von 991 prad aufweist und mit seiner Gitterkonstante
von 6,47877 A mit der Si- Ko Strahlung untersucht werden kann. Durch den groBen
Braggwinkel von © = 72, 3° ist man sehr empfindlich auf Gitterdanderungen.

In Analogie zum Kapitel 2.5.2 kann man die Zeitverschmierung des Si-Ka—Pulses
im Probekristall InSb untersuchen. Die Werte sind in [26] mit Am = 2,0 fs, Amn =
4,1 fs und A3 =0 fs angegeben und damit im Experiment vernachléssigbar.

In den letzten 4 Jahren gab es eine Reihe von Verdffentlichungen, die InSh als
Probekristall untersucht haben. Die fiir die Experimente verwendeten Rontgen-
strahlquellen reichen von Thomsenstreuung [76], tiber normale Synchrotronstrah-
lung [77, 78, 79] bis zu Rontgenstrahlung aus laserproduzierten Plasmen [75, 80, 81].
Der dabei verwendete Photonenenergiebereich reicht von 1,74 keV bis zu 30 keV und
die Rontgenpulsdauer von 200 fs bis 20 ps. Es wurden eine Reihe von Effekten unter-
sucht, wie die Anregung kohérenter akustischer Phononen [78, 81], Phononenoszilla-
tionen [77], schnelles bzw. nichtthermisches Schmelzen [76, 75, 80] und die kohérente
Kontrolle von Phononen durch Mehrfachpulsanregung [79]. In all diesen Arbeiten
wird InSb als Probekristall verwendet, da es das hochste Reflexionsvermogen auf-
weist, und es damit moglich sein sollte, mit der geringsten Photonenzahl ein fiir
physikalisch interessante Messungen ausreichendes Signal-Rausch—Verhéltnis zu er-

reichen. Eine Ubersicht der wichtigsten Verdffentlichungen ist im Anhang zu finden.

4.1 Messungen an InSb

4.1.1 Untersuchung reversibler Anregungen
Vorbereitende Messungen

Ein wichtiger Justageparameter in dem Zweikristalldiffraktometer ist der Braggwin-
kel des zweiten, ebenen Kristalls (InSb). Die Winkelschrittweite des Goniometers
betrégt 2,3”. In der Abbildung 4.1 ist die Rockingkurve des InSb fiir drei verschie-
dene Goniometerwinkel zu sehen (Signal als Funktion der Pixel der CCD-Kamera).
Diese Messung ist nur moglich, weil das Winkelangebot des ersten Kristalls mit 2°
viel grofer ist als die zu messende Rockingkurve. Wie man sieht, gibt es eine opti-

male Position, zu der nach beiden Seiten das Reflexionsvermogen abnimmt. Diese
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Abb. 4.1: Mit der CCD-Kamera gemessen Rockingkurve des InSh-Kristalls in
Abhéngigkeit des Braggwinkels des InSb.

Messung ist nicht nur wichtig fiir die Signaloptimierung, sondern auch notwendig
fiir die Winkelkalibrierung der CCD-Kamera. Man kann aus der Position des Ma-
ximums der Rockingkurve, des Abstandes der CCD-Kamera vom zweiten Kristall
(106,8 mm) und der Pixelgrofie (19,8 pm) die Winkelauflosung bestimmen. Diese
betriagt in dieser Messung 32" pro CCD-Pixel.

Messungen an InSb

Es wurden Messungen zur Untersuchung des reversiblen Verhaltens des InSb-
Kristalls fiir drei verschiedene Energiedichten (1, 5 und 10 mJ/cm?) im Pumpstrahl
durchgefiithrt. Die Ergebnisse sind in den Abbildungen 4.2 bis 4.4 zu sehen. In
diesen Messungen wurde fiir verschiedene Verzogerungszeiten die Rockingkurve
gemessen. Der zeitliche Abstand zwischen zwei Aufnahmen betrug in der Regel 10 ps

und es wurden 40 Rontgenpulse akkumuliert. Die x—Achse zeigt die Abweichung
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Abb. 4.2: Rockingkurven des InSb fiir verschiedene Verzogerungszeiten zwischen
Pump-— und Probepuls; Energiedichte im Pumpstrahl 1 mJ/cm?; Akku-

mulation von 40 Impulsen; Si-Ka Strahlung

vom nominalen Braggwinkel in Bogensekunden, die y—Achse die Zeitverzogerung
zwischen Pump— und Probepuls in Pikosekunden und die Farbe gibt die Hohe des
Reflexionsvermdogens an. Die Zeit t=0 war so definiert, dass der Pumppuls und
der Rontgenpuls gleichzeitig den InSbh—Kristall erreichen. Fiir Verzégerungszeiten
kleiner als Null wird die unbeeinflufite Rockingkurve gemessen, da der Rontgenpuls
den InSb-Kristall abfragt bevor dieser durch den Pumpuls beeinfluffit wurde.
In all den Experimenten war die Grofle des Pumpstrahles mindestens doppelt so

grof wie die Grofle des Rontgenfokus (analog zur Messung am CdTe; Abbildung 3.4).

Beschreibung von Abbildung 4.2
Wie man in der Abbildung 4.2 sehen kann, tritt in den ersten 10 bis 15 ps nach

dem Eintreffen des Pumppulses keine Verédnderung der Rockingkurve des InSb fiir

2

die sehr kleine Energiedichte im Pumpstrahl von 1 mJ/cm® auf. Im Zeitbereich
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von 25 ps bis etwa 100 ps ist die Rockingkurve verbreitert und das Maximum um
wenige Bogensekunden zu kleineren Braggwinkeln hin verschoben. Dies bedeutet,
dass das Gitter leicht expandiert ist. In dem Kristall kommt es zur Ausbildung
einer StoBwelle, deren Kompressionsanteil sehr gering, praktisch nicht erkennbar,
ist, aber die Expansion des Gitters auf der Riickseite der Stofiwelle ist zu erkennen.
Nach 150 ps ist die Rockingkurve mit der des ungepumpten Kristalls vergleichbar.
Fiir diesen Effekt kann es zwei Ursachen geben: Erstens das Gitter ist aufgrund der
sehr geringen Energiedichte im Pumpstrahl schon wieder vollstandig relaxiert oder
zweitens die Eindringtiefe der Rontgenstrahlung ist kleiner als die sich im Kristall

ausbreitende Stofiwelle.
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Abb. 4.3: Rockingkurven des InSh fiir verschiedene Verzogerungszeiten zwischen
Pump-— und Probepuls; Energiedichte im Pumpstrahl 5 mJ/cm?; Akku-

mulation von 40 Impulsen; Si-Ka Strahlung

Beschreibung von Abbildung 4.3
Das Verhalten im InSb—Kristall wird deutlicher sichtbar, wenn die Energiedichte im
Anregeimpuls auf 5 mJ/cm? erhsht wird (siehe Abbildung 4.3). Etwa 10 ps nach der
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Anregung des Kristalls ist eine deutliche Verschiebung des Braggreflexes zu grofien
Winkeln und eine stetige Abnahme der Intensitét erkennbar. Das Gitter wird kom-
primiert. Nach 50 ps wéchst auf der Seite kleinerer Braggwinkel (Expansion des
Gitters) ein zweiter Reflex. Dieser wird kontinuierlich gréBer und lauft auf die Posi-
tion der unbeeinfluften Rockingkurve zu. Nach etwa 175 ps ist die Ausgangsposition

wieder erreicht und man detektiert wieder die unbeeinflute Rockingkurve.
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Abb. 4.4: Rockingkurven des InSb fiir verschiedene Verzogerungszeiten zwischen
Pump-— und Probepuls; Energiedichte im Pumpstrahl 10 mJ/cm?; Akku-

mulation von 40 Impulsen; Si-Ka Strahlung

Beschreibung von Abbildung 4.4

Wie man in der Abbildung 4.4 sehen kann, ist fiir die ersten 10 ps nach dem
Eintreffen des Pumppulses keine Verdnderung der Rockingkurve zu erkennen.
Nach etwa 15 ps ist die Rockingkurve zu grofleren Braggwinkeln verschoben,
das Gitter ist komprimiert. Die Rockingkurve zeigt keine Verdnderungen fiir
kleinere Braggwinkel. Nach etwa 25 ps nimmt das Reflexionsvermogen in der

Spitze um mehr als 15% ab und die Verschiebung des Braggreflexes wichst an.
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Die Kompression und der Deformationsgradient werden gréfler. Fiir noch spétere
Verzogerungszeiten ist auch eine Expansion zu sehen, die in einem breiten Plateau,
weit entfernt vom Hauptpeak (A© = —500 ... — 3000 arcsec), anwéchst. Das
bedeutet, dass im Gitter eine starke Anderung relativ zum unbeeinfluten Gitter
stattgefunden hat. Die schwache Intensitdt deutet darauf hin, dass die Expansion
nur in einer kleinen Schicht stattfindet und das breite Plateau wird durch einen
starken Deformationsgradienten verursacht. Bis etwa 55 ps wird das Plateau auf
der Seite der kleineren Braggwinkel grofer.

Nach 150 ps verschwindet der Kompressionspeak und die Stofifront ist tiefer
in den Kristall eingedrungen als die FEindringtiefe der Rontgenstrahlung. Der
Expansionsast ldauft auf den ungestorten Braggpeak zu, was mit einer Relaxation
des Gitters erklart werden kann.

Wihrend der gesamten Messungen war es nicht notwendig, den InSb—Kristall
zu verschieben. Alle ungepumpten Aufnahmen zeigten keinerlei Verdnderungen
der Rockingkurve, sowohl in der Signalhche als auch in der Position auf der
CCD-Kamera. Die Anregung erfolgte also vollstindig reversibel und das Gitter

konnte wieder in die Ausgangsposition relaxieren.

Diese Messungen, des Verhaltens eines Halbleiterkristalls unter der Bestrahlung mit
einem Femtosekundenlaser, mit einer Zeitauflosung besser als eine Pikosekunde, sind
neuartige Experimente zur zeitaufgelosten Rontgenbeugung, von denen man bis vor
vier Jahren nur zu trdumen wagte. Es ist damit moglich, reversible Prozesse auf ei-
ner Subpikosekunden Zeitskala mit einer raumlichen Auflosung im Angstrémbereich
zu vermessen. Die Messungen beschrianken sich aufgrund der derzeit verfiighbaren
Photonenfliisse auf Substanzen mit starken Braggreflexen. Es wurde erstmalig in
einer Arbeit das reversible Verhalten des InSb—Kristalls fiir 3 verschiedene Anre-
gungsenergiedichten (1 mJ/cm?; 5 mJ/cm?, 10 mJ/cm?) untersucht.

Die verschiedenen theoretischen Modelle der Absorption der Laserenergie im Halb-

leiterkristall und der Ausbreitung von Phononen werden im Kapitel 5 vorgestellt.

4.1.2 Untersuchungen zum nichtthermischen Schmelzen

In einem weiteren Experiment sollte das Verhalten von InSb im Bereich des Nicht-

thermischen Schmelzens untersucht werden. Dazu wurde die symmetrische Bragg—
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Reflexion der (111)-Ebenen ausgnutzt. Die Breite der Rockingkurve des InSb ist
mit 329 arcsec viel breiter als die des gebogenen Quarzkristalls. Damit sind Mes-

sungen bei einer kleinen Rontgenquelle moglich. Das Experiment wurde fiir zwei
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Abb. 4.5: Nichtthermisches Schmelzen in InSb; Energiedichte im Pumpstrahl:

100 mJ/cm?; Laserintensitit auf dem Siliziumtarget: 3 - 1017 W /cm?

verschiedene Laserintensitiiten auf dem Siliziumtarget ausgefiihrt (3 x 10! W /cm?
und 7 x 10 W/cm?), wobei die GroBe des Laserfokus auf dem Target gedindert
wurde. Die Ergebnisse sind in den Abbildungen 4.5 und 4.6 zu sehen und zeigen
fiir beide Laserintensitdten den gleichen Verlauf. Auf das Eintragen der Fehler-
balken an jedem Messpunkt wurden aus Griinden der Ubersichtlichkeit verzichtet.
Die Fehler fiir jeden Messpunkt sind zwischen 3 und 5% grof und werden durch
die Schwankung der Laserpulsenergie wihrend der Aufnahme der 10 Laserpulse be-
stimmt. Die Energiedichte des Pumpstrahles lag mit 100 mJ/cm? oberhalb der Ein-
zelschuflzerstorschwelle. Das bedeutet fiir die Messung, dass das InSb zwischen jedem

Laserpuls verschoben werden muf3, um immer eine neue Stelle mit dem Rontgenpuls
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Abb. 4.6: Nichtthermisches Schmelzen in InSb; Energiedichte im Pumpstrahl:

100 mJ/cm?; Laserintensitit auf dem Siliziumtarget: 7 - 10 W /cm?

zu untersuchen. In den beiden Messungen zeigt sich, unabhéngig von Laserintensitét
auf dem Siliziumtarget, der gleiche Verlauf. Das integrale Reflexionsvermogen des
dicken InSb—Kristalls nimmt bei einem exponentiellen Abfall des Signales innerhalb
von 1,4 ps auf 64% des urspriinglichen Wertes ab. Dieser Wert kann nicht durch
eine temperaturbedingte Anderung des Debye Waller-Faktors erklirt werden, da
die Streuamplitude beim Erreichen der Schmelztempertur von 803°K [60] nur auf
93,5% abnimmt [59]. Fiir negative Zeitverzogerungen probt der Rontgenpuls den
unbeeinflussten InShb—Kristall. Das Nachleuchten, wie von Reich et al. [38] vorher-
gesagt, kann anhand der Messwerte nicht gefunden werden.

In diesen Experimenten stehen sehr viele Messpunkte zur Verfiigung, so dass man
verschiedene Funktionen fiir die Anderung des Reflexionsvermdgens des InSb-
Kristalls untersuchen kann. In der Abbildung 4.7 wurde eine lineare Anderung des

Reflexionsvermogens angenommen, wobei die Messwerte die gleichen wie in Abbil-
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Abb. 4.7: Nichtthermisches Schmelzen in InSb; Energiedichte im Pumpstrahl:
100 mJ/cm?; Laserintensitéit auf dem Siliziumtarget: 3 - 1017 W/cm?;
Vergleich der Messwerte mit der Faltung unterschiedlich langer Ront-
genpulse und einer linearen Anderung des Reflexionsvermogens (analog
zu Kapitel 3.3.3)

dung 4.5 sind. Als Rontgenpulse wurden die in Kapitel 3 bestimmten Werte an-
genommen. Die Ergebnisse zeigen, dass die Dauer der Anderung des Reflexions-
vermogens im Falle einer linearen Stufe etwa 3,2 ps betrdgt. Dieser Wert ist um
in vielfaches grofler als die von Stampfli et al. [55] vorhergesagte Zeit fiir die Aus-
bildung der Gitterinstabilitit von 350 fs. Betrachtet man die Abbildungen 4.5 und
4.7 kann man nicht unterscheiden, ob die Anderung des Reflexionsvermagens linear
oder exponentiell erfolgt. Die Auswertung mit der Exponentialfunktion ergibt die
schnelleren Anderungen.

Ein &hnliches Ergebnis wie in Abbildung 4.5 wurde von Rousse et al. [75] fiir exakt

den gleichen experimentellen Aufbau gefunden (Si-Ka Strahlung, gebogener Quarz-



KAPITEL 4. MESSUNGEN AN HALBLEITERN 63

kristall mit 10.0 Orientierung, Probekristall InSb). Im Gegensatz zu den im Rah-
men dieser Arbeit durchgefiihrten Messungen wurden auch asymmetrische Reflexe
untersucht, um die unterschiedlichen Eindringtiefen fiir Laser— und Rontgenstrah-
lung besser anzupassen. Es zeigt sich, dass fiir die groite Probetiefe von 350 nm
die schnellste Anderung mit einer Abfallzeit von 350 fs gemessen wurde. Fiir den
symmetrischen 111-Braggreflex wurde eine Abfallzeit von 420 fs gemessen. Diese ist
um einen Faktor 3 kiirzer als die in Jena gemessene Abfallzeit.

Im Anhang ist eine Tabelle der wichtigsten Veroffentlichungen auf dem Gebiet der

zeitaufgelosten Rontgenbeugung anderer Gruppen zu finden.

4.1.3 Untersuchungen zum thermischen Schmelzen

Abb. 4.8: Aufnahme der Krater im InSb
mit einem Lichtmikroskop nach
der Bestrahlung mit dem TiSa—
Laserpuls; Energiedichte im
Pumpstrahl 400 mJ/cm?

In einem weiteren Experiment wurde die Energiedichte im Pumpstrahl auf iiber
400 mJ/cm? erhoht. Dieser Wert liegt weit iiber der Einzelschuizerstérschwelle und
erzeugt auf dem InSb ein Mikroplasma.

In der Abbildung 4.8 ist eine Aufnahme mit Hilfe eines Lichtmikroskopes des
InSb—Kristalls zu sehen, und zeigt die erzeugten Krater. Zur Veranschaulichung
der Grofenverhéltnisse ist die Kalibrierung mit eingezeichnet. Die Form der Krater
zeigt eine eingefrorene Wellenstruktur mit einem Durchmesser von etwa 200 pm,
d.h. der InSh—Kristall ist an der Oberflaiche geschmolzen und durch den Druck ist
die Fliissigkeit nach auflen gedringt wurden. Das Profil des Pumpstrahles war zen-
tralsymmetrisch. Die Tiefe der Krater reicht, je nach Energiedichte im Pumpstrahl,
von 200 nm bis zu 10 gm werden (sieche Abbildung 4.9).
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Trotz dieser irreversiblen Bedingungen wurde genau wie in Kapitel 4.1.1 die Rocking-
kurve des InSh—Kristalls fiir verschiedene Verzogerungszeiten zwischen Pump— und
Probepuls aufgenommen. Das Ergebnis ist in der Abbildung 4.10 zu sehen und
zeigt eine starke Kompression des Gitters unter der geschmolzenen Oberflichen-
schicht im Zeitbereich bis 50 ps (wie in der Arbeit von Sokolowski-Tinten et al. [74]
fiir eine Germanium-Silizium—Kombination beobachtet) und danach keine messba-
re Rockingkurve. Dies bedeutet, dass auf der Kristalloberfliche keine regelméflige
Gitterstruktur mehr vorhanden ist.

Aufnahmen der bestrahlten InSb—Oberfliche mit einem Rasterelektronenmikroskop
zeigen, dass das stochiometrische Verhéltnis zwischen Indium und Antimon von 1:1
auch in den Kratern erhalten bleibt und das keine Fremdsubstanzen eingelagert

wurden.
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Abb. 4.10: Rockingkurven des InSb fiir verschiedene Verzogerungszeiten zwischen
Pump-— und Probepuls; Energiedichte im Pumpstrahl 40 mJ/cm?; Ak-

kumulation von 40 Impulsen; Si-Ka Strahlung

4.2 Messungen an Germanium

In einem weiteren Experiment wurde das Verhalten von Germanium bei einer Be-
strahlung mit einem 100 fs Laserimpuls der Energiedichte 10 mJ/cm? untersucht. Die
bei dieser Energiedichte im Anregungspuls im Halbleiterkristall ausgelosten Prozesse
sind alle vollstandig reversibel. Als Rontgenstrahlung wurden Ti—-Ka—Pulse benutzt,
die mit einem gebogenen Si(311)-Kristall von der Quelle auf die Probe abgebildet
wurden. Das dabei verwendete Bandtargetsystem [73] hat es ermoglicht, 500 Ront-
genpulse pro Verzogerungszeit aufzunehmen. Es wurde wieder das Verhalten des
111-Reflexes untersucht. Der sich aus der Gitterkonstante von 5,65645 A ergeben-
de Braggwinkel von ©g = 24,9° ist nicht grof, und damit ist die Messung nicht
empfindlich auf Anderungen des Gitters.

In der Abbildung 4.11 sind fiinf gemessene Rockingkurven fiir Verzégerungszeiten
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Abb. 4.11: Rockingkurven des Germanium fiir verschiedene Verzogerungszeiten

zwischen Pump— und Probepuls; lineare Auftragung; Energiedichte

im Pumpstrahl 10 mJ/cm?; Akkumulation von 500 Impulsen; Ti-Ka

Strahlung

zwischen 0 und 36 ps abgebildet. Auf der Seite der grofleren Braggwinkel (Kompres-

sion) treten keine Verdnderungen der Rockingkurve auf. Das Maximum der Reflexi-

onskurve an der Position des originalen Braggwinkels bleibt fiir alle Verzogerungs-

zeiten unverdndert. Die Ursache dafiir liegt in der groflen Eindringtiefe der Ti-Ka

Strahlung in das Germanium. Auf der Seite der kleineren Braggwinkel (Expansion)

ist fiir Verzogerungszeiten groflier als 10 ps das Anwachsen eines zweiten Reflexes zu

beobachten. Dieser wird fiir groflere Verzogerungszeiten stiarker und schiebt sich in

das Hauptmaximum hinein. Fiir Verzégerungszeiten kleiner als 10 ps sind, bei einer

linearen Auftragung, keine Anderungen sichtbar.
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Abb. 4.12: Rockingkurven des Germanium fiir verschiedene Verzogerungszeiten
zwischen Pump— und Probepuls; logarithmische Auftragung; Energie-
dichte im Pumpstrahl 10 mJ/cm?; Akkumulation von 500 Impulsen;
Ti—-Ka Strahlung

Tragt man die gemessenen Rockingkurven dagegen logarithmisch auf (Abb. 4.12),
sieht man, dass auch fiir eine Verzogerungszeit von 10 ps schon eine deutlich messba-
re Abweichung von der ungepumpten Rockingkurve vorliegt. Das Gitter ist expan-
diert. Diese erstmals beobachteten Anderungen im Ge-Gitter, auf einer Zeitskala
von 10 ps, sind nur méoglich, weil die Dynamik in diesem Experiment mit 3 - 10%

einzigartig ist.
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4.3 Zusammenfassung der Messungen

In diesem Kapitel konnte mit verschiedenen Messungen gezeigt werden, dass es
moglich ist, mit einer Subpikosekunden Zeitauflosung das Verhalten des Atomgit-
ters von Kristallen zu untersuchen. Mit der Wahl der Energiedichte des Pumppulses
kann man dabei angefangen von der leichten Anregung von optischen und aku-
stischen Phononen, iiber die Anregung von Stofwellen bis hin zur Zerstérung der
Kristallstruktur alle physikalischen Effekte untersuchen. Die Untersuchungen be-
schrianken sich derzeit auf die Halbleiterkristalle InSb, Ge [74] und GaAs [13] sowie
auf eine Messung an Langmuir-Blodgett—Filmen [32], weil die verfiigbaren Photo-
nenfliisse noch zu gering sind. Fiir den mit einem Femtosekundenlaserplasma erzeug-
ten zeitlich gemittelten Photonenflul kann durch den Einsatz von hochrepetierenden
Lasersystemen mit 1 kHz [83, 84] oder bis zu 2 kHz Repetitionsrate [35, 80] eine

Verbesserung um bis zu einen Faktor 100 erreicht werden.



Kapitel 5
Simulation der Stof3wellen

In diesem Kapitel sollen verschiedene Modelle der Absorption der Laserenergie in
dem InSh—Kristall und die Ausbreitung der sich ausbildenden Stofiwellen untersucht
werden. Dabei werden nur Laserfluenzen auf dem Probekristall betrachtet, die zu
keiner irreversiblen Veréinderung des InSh—Kristalls fithren. In dem ersten Abschnitt
wird der bisher in allen Arbeiten benutzte Ansatz von Thomsen [37] verwendet. Der
zweite Abschnitt behandelt das Zweitemperaturmodell als eine Méglichkeit der Ab-
sorption der Laserenergie. Dabei unterscheidet man zwischen einer Temperatur der
Elektronen und einer Temperatur des Gitters. Im dritten Abschnitt wird versucht,
den Prozefl der Absorption der Laserenergie und der Erwiarmung des Gitters mit
Hilfe von Ratengleichungen fiir die Konzentration der Elektronen und Locher im

Halbleiter zu beschreiben.

5.1 Thomsenmodell

In diesem Abschnitt werden zunéchst die Ausfithrungen der Veroffentlichung von
Thomsen [87] diskutiert. Danach folgen einige Sétze zur numerischen Umsetzung
der StoBwellenausbreitung als Grundlage fiir die Berechnung der Réntgenbeugungs-
signale von InSb. Die mit diesem Modell gewonnenen numerischen Ergebnisse wer-
den mit den gemessenen Kurven (Kapitel 4.1.1) verglichen.

Das angenommene Modell ist das folgende: Ein kurzer Laserimpuls (7745 <1 pS)
der Energie @) ist auf die freie Oberfliche eines Filmes der Dicke d fokussiert. Man
nimmt an, dass die Absorptionslidnge ¢ des Lichtes viel kleiner ist als die Filmdicke d.

Die lineare Ausdehnung der bestrahlten Fliche A ist grof3 verglichen mit den Dimen-



KAPITEL 5. SIMULATION DER STOSSWELLEN 70

sionen von ¢ und d. Deshalb kann man alle Gleichungen eindimensional (senkrecht
zur freien Oberfldche) betrachten. Die im Film deponierte Energie pro Volumen und

Tiefe 2 ist

PatiN]

W(Z) = (1 - RLase'r*)AQCe_

Hierbei bedeutet R, das Reflexionsvermoégen. Dieser Energieeintrag fithrt zu ei-

(5.1)

ner Temperaturerhohung

W(Z) Q _z
AT)(z) = = (1 — Rrgser)——€ ¢ 5.2
(2) = ¢ = (1= o) g6z (52)
Diese fiihrt wiederum zu einer isotropen thermischen Spannung, die durch
—3BBAT(2) (5.3)

gegeben ist. Dabei bedeutet B den Kompressionsmodul und (3 ist der lineare Aus-
dehnungskoeffizient. Da die Spannung nur von z abhéngt, ist die einzige nicht ver-
schwindende Komponente des elastischen Deformations—Tensors 733. Deshalb hat

man die Elastizitatsgleichung in der Form:

. 1—v (9u33(2, t)
o33(z,t) = 31 n VB P 3BBAT(z) (5.4)
62U33(Z’, t) o 80'33(2, t)
ot? n 0z (5:5)
o 8U33(Z, t)
7]33(2, t) = 782 (56)

zu 16sen. Dabei bedeutet v die Poisson-Zahl, usz ist die Verschiebung und p ist die

Dichte. Setzt man alles in die Ausgangsgleichung (Gl. 5.4) ein, ergibt sich:

(‘32u33(z, t) 1—v 82U33(2, t) (Aﬂ(Z))

=3-— B _ 332

o2 Tl14v 022 0z (57)
Benutzt man zusétzlich fiir die Schallgeschwindigkeit v den Zusammenhang
poglzvB (5.8)
1+vp
erhalt man: Dusz(z,t) 5 0%us3(z,t) s 1+vp
—" = —AT)(2) (5.9)

ot? 0z T 1-v(
Diese inhomogene partielle Differentialgleichung mufl gelost werden. Als Anfangs-
bedingung wéhlt man keine Deformation im betrachteten Gebiet und als Randbe-

dinung keine Spannung an der freien Oberfliche bei z = 0.
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Als Losung ergibt sich fiir die Verschiebung:

1+v 1., . 1w
U33(Z7t) = (1 - RLaser):g—cﬁfl |:§6 | e~ e <1 B 56 ¢ ):| (510)

Nimmt man diese Losung und errechnet daraus die Gitterdeformation, ergibt sich:

1 z 1 vt 1
n33(2:t) = (1 — Rraser) v Of [64 <1 - —64) — —e s gn (2 — vt)}

1—v ACC, 2 2
(5.11)
Fiir die Berechnung des Rontgenbeugungssignales ist die Gitterdeformation (engl.:
Strain) ns3(z,t) = &‘%iz’t) notwendig.

Die numerische Losung der partiellen Differentialgleichung 5.9 erfolgte in MATLAB
mit der Programmbibliothek FEMLAB. Dieser Schritt wurde durchgefiihrt, da man
damit die Funktionsfihigkeit des entwickelten Programmes durch einen Vergleich

mit der analytischen Losung testen kann. Dabei wurde wie folgt vorgegangen:

1. Definition des Gebietes
Es wird ein eindimensionales Gebiet definiert, dessen Tiefe i.a. mit 5 pym fest-
gelegt ist. Diese Begrenzung ergibt sich aus der maximalen Eindringtiefe einer
StoBwelle bei einer Beobachtungszeit von mehreren hundert Pikosekunden. Bei
der Verwendung von 1001 Stiitzstellen, ergibt sich ein Abstand von 5 nm zwi-
schen benachbarten Stiitzstellen. Dieser Stiitzstellenabstand ist ausreichend,
um alle (auch kleine) Anderungen der Gitterdeformation aufzulsen. AuBer-
dem mufB die Zeitliste festgelegt werden. In der Regel wird mit 50 Zeitschritten
gearbeitet und einem Abstand von 1 ps. Die zeitliche Schrittweite ergibt sich
aus der erwarteten Rontgenpulsdauer von kleiner 1 ps und den zu erwartenden
signifikanten Anderungen in den MeBsignalen. Die Wahl der réumlichen bzw.
zeitlichen Schrittweite bestimmt in einem groflen Mafle die benotigte Rechen-

zeit.

2. Bestimmung der Koeffizienten der DGL
Der Vergleich der DGL 5.9 mit der Wellengleichung in FEMLAB
0%u

Ly

—V(eVu) = f (5.12)

liefert: . 5

ol + v
— AT, 1

1_p et (5.13)

d,=1l;c=v%f=w
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3. Bestimmung der Anfangsbedingungen
Die Anfangsbedingung lautet: keine Deformation im betrachteten Gebiet. Dies
hat automatisch zur Folge, dass auch die Verschiebung im gesamten Gebiet

Null sein mu$.

4. Bestimmung der Randbedingungen
Das Ende des Gebietes im Inneren wird nicht festgelegt. Das Ende an der freien

Oberflache bei z = 0 muf} definiert werden. Man kann Randbedingungen nach

(a) Dirichlet hu = r auf 092 und
(b) Neumann n(cVu + au — ) 4+ qu = g auf 09
definieren. Im vorliegenden Fall lautet die Randbedingung: keine Spannung

an der freien Oberfliche, d.h. o33 = 0. Man hat also Randbedingungen nach

Neumann (Definition o33 siehe Gleichung 5.4). Fiir die Konstanten ergibt sich:

1
c=v2;a=0;’y=0;q=0;g=v21+y

BAT(z) (5.14)
—v
5. Allgemeine Angaben

Alle Konstanten werden so eingegeben, dass mit den Einheiten pym und ps

gearbeitet werden kann. Deshalb ergibt sich fiir jeden Summanden als Einheit

mﬁi —. In der Tabelle 5.1 sind die in der Simulation verwendeten Konstanten
zusammengefasst.
Konstante Bedeutung Wert
v Poissonzahl 0,3
C Wirmekapazitit 8,316-10° J/(m3K)
3 Lingenausdehnungskoeff. 4,7-107 K1
v Schallgeschwindigkeit 3880 m/s
Q/A Energiedichte 45 mJ/cm?
Rioser Reflexionsvermogen 0,41
¢ Absorptionstiefe 163-107° m

Tab. 5.1: Zusammenfassung der verwendeten Konstanten
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numerisch analytisch
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Abb. 5.1: Vergleich zwischen der numerischen [a) und c)|] und der analytischen
[b) und d)] Losung des Thomsenmodells, Energiedichte im Pumpstrahl:
5 mJ/cm?, Verzdgerungszeit: t=20 ps

Die in der Simulation verwendeten Energiedichten entsprechen den im Experiment
(gemessenen) eingestrahlten Werten. In der Abbildung 5.1 ist ein Vergleich zwi-
schen der analytischen und der numerischen Lésung sowohl fiir die Verschiebung als
auch fiir die Deformation zu sehen. Die entsprechenden Kurven stimmen iiberein.
Lediglich in der numerischen Berechnung der Deformation tritt eine im Bereich des
Sprunges der Kurve eine Abweichung auf. Diese wird durch das numerische Differen-
zieren der Amplitude des Gitters verursacht und hat keine physikalische Bedeutung.
In der Abbildung 5.1 tritt aber auch das Problem dieses Modells deutlich zu Tage.
Aufgrund der deltaférmigen Anregung des Gitters durch den Laser, gibt es in der
Losung fiir die Amplitude der Gitterauslenkung eine Unstetigkeitsstelle (Gl. 5.10).
Diese duflert sich in der Kurve der Verspannung als eine Sprungstelle.

Die Abbildungen 5.2 und 5.3 zeigen den Verlauf der Deformation im Gitter, wie er
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fiir die Berechnung des Rontgenbeugungssignales benétigt wird. Die sich mit Schall-
geschwindigkeit in den Halbleiter ausbreitende StofSwelle ist deutlich zu erkennen.
Der rote Bereich entspricht einer Expansion (Deformation>0), der dunkelblaue Be-
reich einer Kompression (Deformation<0) des Gitters. In dem hellblauen Bereich
hat keine Verdnderung des Gitters stattgefunden.

Als eine weitere Moglichkeit die Richtigkeit des Modells zu priifen, kann man die Git-
tertemperatur verwenden. In der Abbildung 5.4 ist der Verlauf der Gittertemperatur
im Kristall fiir verschiedene eingestrahlte Energiedichten zu sehen. Die Schmelz-
temperatur von 803°K [60] wird bereits bei einer eingestrahlten Energiedichte von
12 mJ /em? erreicht. Fiir hohere Energiedichten findet ein Phaseniibergang statt. Der
Vorgang des Schmelzens ist aber in der Theorie nach Thomsen nicht enthalten. Es
wird von einer vollkommen elastischen Verformung im InSb—Kristall ausgegangen.

Deformation [%] 18

0 '
&100 1661
— 1,4
(] 80 < 1,2+
0 = 10f
= 60 S osf
- £ 06f
= 40 S 04}
) 5
g 2 o2}
Q 20 oof | ]
’q—) -0,2 ! ! ! ! !
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0
> 00 02 04 06 08 10 Tiefe [un]
Tiefe [um]

Abb. 5.2: Verlauf der Deformation Abb. 5.3: Verlauf der Deforma-

im Gitter nach Thomsen tion im  Gitter fiir
im Zeitintervall von 0 bis t=20 ps, Energiedichte im
100 ps, Energiedichte im Pumpstrahl: 45 mJ/cm?

Pumpstrahl: 45 mJ/cm?

Nachdem man die Deformation im Gitter nach dem Modell von Thomsen als Funkti-
on der Kristalltiefe und der Verzogerungszeit ausgerechnet hat, kann man das Ront-
genbeugungssignal des InSb—Kristalls mit der dynamischen Beugungstheorie [32]
berechnen.

In der Abbildung 5.5 sind die gemessenen Rockingkurven zu sehen (Experimentelle

Bedingungen siehe Kapitel 4.1.1). Die Abnahme des integralen Reflexionsvermogens
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Abb. 5.4: Temperaturverlauf des InSb fiir verschiedene eingestrahlte Energiedich-
ten. Die horizontale Linie kennzeichnet die Schmelztemperatur. Die nor-

male Gittertemperatur betragt 300°K; Zeit t=0 ps

des Kristalls fiir alle Zeiten grofler Null ist deutlich zu erkennen. Desweiteren ist eine
Verschiebung des Maximums der Kurven zu grofleren Bragg—Winkeln (Kompression
des Gitters) fiir Zeiten >20 ps zu erkennen. Die gerechneten Rockingkurven (Abbil-
dung 5.6) zeigen Ubereinstimmung fiir lange Zeiten, At > 33 ps. Sowohl in der Am-
plitude als auch in der Halbwertsbreite ist kein Unterschied zwischen den jeweiligen
Kurven zu sehen. Die gerechnete Kurve fiir t=20 ps zeigt jedoch eine Verschiebung
des Maximums. Dieser Effekt ist bei der gemessenen Kurve nicht zu beobachten. Die
Erkldrung fiir diese Abweichung liegt im Thomsenmodell begriindet, da die Energie
im Modell sofort und vollstédndig im Gitter absorbiert wird.

Damit die Simulation gut mit der Messung iibereinstimmt, kann man 2 Parameter

variieren:

1. Die Energiedichte des Pumpstrahles. Diese bestimmt sowohl die Abnahme des
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Abb. 5.5: Gemessene zeitabhingi- Abb. 5.6: Gerechnete zeitabhéngi-

ge Rockingkurven fiir
InSb(111)  nach  dem

Strahlung Modell von Thomsen

Reflexionsvermogens des untersuchten Kristalls, als auch die Verschiebung des
Maximums der Rockingkurve bzw. die Stirke der Ausliufer. Die beste Uber-
einstimmung zwischen den gemessenen und den gerechneten Kurven ergibt
sich fiir eine Energiedichte von 45 mJ/cm?. Diese liegt einen Faktor 2 unter

den im Experiment benutzten Werten.

2. Die Breite der Apparatefunktion. Diese bestimmt die Verbreiterung der gemes-
senen Kurven aufgrund der ausgedehnten Rontgenquelle (nicht idealer Punkt-
fokus). In der Simulation wurde eine Kastenfunktion der Breite 300 arcsec

verwendet.
Zusammenfassung des Abschnittes

1. Das Thomsenmodell ist der einfachste Ansatz zur Berechnung der Deformation

im QGitter.

2. Es wird angenommen, dass die absorbierte Laserenergie vollig im Gitter de-
poniert wird, wobei die Laserpulsdauer 745, <1 ps ist und damit klein gegen

die untersuchten Zeiten.

3. Die zur Simulation verwendete Energiedichte des Pumplaserpulses (liefert die

2

besten Ergebnisse) von 45 mJ/cm?® ist um einen Faktor 2 kleiner als die im

Experiment bestimmte Energiedichte von 90 mJ/cm?.
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4. Die sich aus den Parametern ergebende Gittertemperatur liegt mit 2250°K an
der Oberfliche des Kristalls weit oberhalb der Schmelztemperatur von 803°K,

d.h. die obersten Kristallschichten sind geschmolzen.

5. Die Rontgenbeugungssignale des InSb—Kristalls werden prinzipiell richtig wie-
dergegeben, jedoch ist fiir Zeiten t<20 ps schon eine Verschiebung der gerech-
neten Rockingkurve zu grofleren Braggwinkeln zu beobachten. Die Messung
zeigt keine solche Verschiebung (siehe Abbildung 5.5 bzw. 5.6).

6. Wiarmediffusionsprozesse haben auf der Zeitskala bis 100 ps keinen Einflufs.

5.2 Zweitemperaturmodell

Ein weiterer Ansatz zur Berechnung der Gittertemperatur ist das Zweitemperatur-
modell (engl.: two—temperature-model, TTM)[35]. Dieses ist fiir Metalle etabliert
und unterscheidet zwischen einer Elektronen- (7,) und einer Gittertemperatur (7;)
und geht fiir den Fall, dass die Elektronen- und die Gittertemperatur gleich gesetzt
werden, wieder in das Thomsenmodell iiber. Der in dem Experiment verwende-
te InSb—Kristall ist zwar ein Halbleiter, aber die Energiedifferenz der Bandliicke
von 0,18 eV [60] ist so gering, dass die durch die Bestrahlung des Kristalles mit
Licht hervorgerufene dnderung der Bénderstruktur so grof} ist, dass das Valenz- und
das Leitungsband iiberlappen. Damit hat man die gleichen Verhéltnisse wie in Me-
tallen. Dem Zweitemperaturmodell liegt eine Fermi—Dirac—Gleichgewichtsverteilung
der Elektronen und eine Bose-Einstein—Verteilung der Gitterschwingungen zugrun-
de. Mit den Gleichungen des Zweitemperaturmodelles kann man die zeitliche und
rdumliche Entwicklung der Elektronen- und der Gittertemperatur berechnen. Sie
haben die folgende Gestalt (Erklarung der Groflen in der Tabelle 5.2):

oT, 0 0
Ce(Te) at = %(KeETE) — G . (Te — E) + S(Z,t) (515)
T
Cl% = G- (T.-T) (5.16)

Die Warmekapazitéit des Elektronengases ist nach der Theorie der Fermifliissigkeiten

gegeben durch [39]:

2 n,- k% - T,
2-Er

Oe(Te> =7 T. = (517)
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Die Wirmekapazitit des Gitters dagegen kann fiir Temperaturen grofler als die
Debye-Temperatur (7; > Op; ©p(InSb)=202°K [60]) als konstant angenommen
werden. Auflerdem ist die Wiarmeleitfihigkeit der Elektronen gegeben durch: K, =
ko - T./T; [90]. Die Wiarmeleitfihigkeit des Gitters ist vergleichen mit der Wérme-
leitfahigkeit der Elektronen vernachléssigbar. Der Quellterm ist gegeben durch

FLaser(l - RLaser) z 1 ( t )2
S(z,t) = : o= 5.18
(Z ) vV QWTLaserc “rp { g 2 TLaser ( )

Der Energietransfer von den Elektronen zum Gitter kann fiir thermische Vertei-

lungen der Elektronen und Phononen sowie der Bedingung 7; > ©p geschrieben
werden als G - (T, — T;). Die Grofle des Kopplungstermes bestimmt im Wesentlichen
die Zeit die vergeht, bis die Energie an das Gitter iibertragen ist.

Wie erfolgte die numerische Umsetzung?

1. Definition des Gebietes

Es werden die gleichen Einstellungen wie beim Thomsenmodell benutzt.

2. Definition der Anwendungen
Da sowohl das System der gekoppelten partiellen Differentialgleichungen fiir
die Bestimmung der Gittertemperatur, als auch die Ausbreitung der StofSwelle

(GL. 5.9) simultan gelost werden miissen, gibt es 2 Anwendungen.

3. Bestimmung der Anfangsbedingungen
Die Anfangsbedingungen fiir die Ausbreitung der Stofiwelle sind analog zum
Thomsenmodell. Die Anfangsbedingung fiir die Berechnung der Gittertempe-

ratur lauten: T, = T; = 300°K — Raumtemperatur.

4. Bestimmung der Randbedingungen
Die Randbedinungen fiir die Ausbreitung der Stowelle sind analog zum Thom-

senmodell.

Die in der Simulation verwendeten Konstanten sind in der Tabelle 5.2 zusammen-

gefasst.
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Konstante Bedeutung InSb Quelle
v Wirmekapa. der Elektronen | 1,3-107% J/(m3K?) [90]
C Wirmekapa. des Gitters 8,316-10° J/(m3K) [60]
G El.-Ph.-Kopplungspara. 4,3351-10° W /(m3K) [90]
Ko Wirmeleitfidhigkeit 16 W/(m K) [60]
Froser Energiedichte 90 mJ/cm? Messung
Rigser Reflexionsvermogen 0,41 [60]
¢ Absorptionstiefe 163-107% m [60]
TLaser Laserpulsdauer 100 fs Messung
d Kristalldicke 10 pm Messung

79

Tab. 5.2: Zusammenfassung der verwendeten Konstanten in der TTM-Rechnung

Deformation [%]

B100g 0,24
= 0,20
S 80

N 0,16
o 60

o 0,12
g 40 0,08
g 0,04
Q0 0,00
o) -0,04
> 80 02 04 06 08 10

Tiefe [um]

Abb. 5.7: Verlauf der Deformation
im Gitter mit dem TTM
im Zeitintervall von 0 bis
100 ps, Energiedichte im
Pumpstrahl: 60 mJ/cm?
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Abb. 5.8: Verlauf der Deformation
im Gitter fiir t=20 ps;
TTM-Rechnung;  Ener-
giedichte im Pumpstrahl:
60 mJ/cm?

In den Abbildungen 5.7 und 5.8 ist der Verlauf der Deformation im Gitter zu sehen.
Im Gegensatz zur Abbildung 5.3 ist in der Abbildung 5.8 kein Sprung zu sehen. Der

prinzipielle Kurvenverlauf ist aber dhnlich.

Als weitere Kontrolle ist in der Abbildung 5.9 der Verlauf der Gittertemperatur an

der freien Oberflache zu sehen. Die Elektronen—Phononen—Kopplungszeit von 10 ps

ist gut zu erkennen. Die Gittertemperatur erreicht nach 11 ps den Wert von 800°K
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Abb. 5.9: Temperaturverlauf des Gitters an der freien Oberfliche als Funkti-
on der Zeit nach dem Eintreffen des Pumppulses; Energiedichte im
Pumpstrahl: 90 mJ/cm?

und bleibt danach zunéchst konstant. Die Gittertemperatur bleibt damit knapp
unter der Schmelztemperatur von 803°K. Ein typisches Ergebnis der Simulationen
ist in der Abbildung 5.10 zu sehen und zeigt den Vergleich zwischen den gemesse-
nen und den mit dem TTM-Modell berechneten Rockingkurven fiir verschiedene
Verzogerungszeiten zwischen dem Pumppuls und dem Roéntgenpuls. Man kann eine

sehr gute Ubereinstimmung fiir alle Verzogerungszeiten feststellen.

5.3 Mikroskopisches Modell

Als drittes Modell wurde hier eine Weiterentwicklung des Modells von Lietoila und
Gibbons [91, 92] verwendet. Es enthilt solche Prozesse wie Auger—Rekombination,

die Emission longitudinal optischer Phononen, die Erzeugung akustischer Phononen,
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Abb. 5.10: Vergleich zwischen gemessenen und mit dem TTM-Modell gerechneten

Rockingkurven; Parameter fiir die Simulation siehe Tabelle 5.2
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die Phononenausbreitung im Halbleiter und die Ausdehnung des Gitters als Folge
der Temperaturerhohung. Dem vollkommen thermischen Modell liegen die folgenden

Annahmen zu Grunde:

1. Die Konzentration der Elektronen und Locher ist gleich. Die Diffusion der

Ladungstréger ist charakterisiert durch den ambipolaren Diffusionskoeffizient.

2. Die angeregten Ladungstriger befinden sich instantan in einer Gleichgewichts-
verteilung, deren Temperatur durch T, charakterisiert wird (gleich fiir Elek-

tronen und Locher).

3. Gilt fiir die Gittertemperatur 7; < 7T., wird der Transfer der Energie der

Ladungstriager an das Gitter durch eine Relaxationszeit 7.;_,), charakterisiert.

4. Der dominante Rekombinationsprozefl ist Auger—Rekombination, wobei die
Energiedifferenz der Bandliicke auf einen freien Ladungstriager iibertragen

wird.
5. Das Problem ist wie die vorhergehenden Modelle eindimensional.

Mit diesen Annahmen ergibt sich das folgende Gleichungssystem fiir die Ladungs-
tragerkonzentration N, die Energiedichte der Ladungstriager E.,.ier, die Energie-

dichte der longitudinalen optischen Phononen Eo und die Gittertemperatur 7;.

ON 0 ON
E — % <DCLE) = S(Z, t) — CaN(N - N(]) (519)
aEcarrier 0 Ecarrier ON o
T — & ( N D(lg) = ELa,serS<Z7 t) + EgapCaN<N N())
Ecarrier - 3Nka‘l (5 20)
Tel—ph .
aELO _ Ecarrier - 3Nka‘l . ELO (5 21)
ot Tel—ph Tph—ph .
oT; 0 [k 0T, 1 Ero
Z S (i = — .22
ot 0z (Cl 82) Cl Tph—ph (5 )

Die Elektronentemperatur ergibt sich iiber den Zusammenhang

3
Eeorrier = 2 <§Nkae) (5.23)
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Der Faktor 2 vor der Ladungstragerkonzentration kommt daher, dass die Elektronen
und die Locher gleichbehandelt werden.
Der Quellterm ist gegeben durch

F aser 1_ aser ]. t 2
S(z,t) = =% (1= Fraser) - exp . ( ) (5.24)
\% QWTLaserCELaser C 2 TLaser

In der Abbildung 5.11 wird der Prozefl der Energieabsorption im Halbleiter noch

einmal schematisch dargestellt. Der Prozefl erfolgt in den folgenden Schritten:

1. direkte (Einphotonen) Anregung der Elektronen in das Leitungsband und
zusitzliches Aufheizen des Elektronengases durch Absorption der freien La-

dungstréger.

2. Thermalisierung des Elektronenplasmas in eine Fermi—Verteilung im Leitungs-
band auf einer Zeitskala von 10 - 100 fs.

3. Transfer der Energie zu nichtthermischen Phononen [zunéchst longitudinal op-
tische (LO) Phononen und dann longitudinal akustische (LA) Phononen] iiber

Elektronen—Phononen-Stéfe auf einer Zeitskala von einigen Pikosekunden.

4. Thermalisierung der Phononen—Verteilung [gleichbedeutend mit einer
Erhéhung der Gittertemperatur des Halbleiters| und eventuelles Schmelzen

des Materials.

Wie kann man von diesen Grofien auf die Deformation des Gitters schlieen? Die in
Kapitel 5.1 gemachten Ausfithrungen zur Erwarmung eines Gitters sind nicht zwin-
gend giiltig. In einem allgemein giiltigeren Fall mufl man beriicksichtigen, dass der
einfallende Lichtpuls zu einer Verénderung der Elektronen én. (k) und Phononenver-

teilung on, (k) fithrt. Diese &nderungen erzeugen eine Spannung, die nach [94] durch

oij = _ one(k) g]?’f +) 5np(k)h% (5.25)
k 77’Lj k 77’Lj

gegeben ist. Dabei bedeutet Ej die Energie eines Elektrons und wy die Frequenz

eines Phonons mit einem Wellenvektor k. Der erste Term in Gleichung 5.25 ist der
elektronische Beitrag zur Deformation des Gitters, der mit dem Deformationspoti-
ental % verbunden ist. Sind die Elektronen und Phononen im lokalen thermischen

Gleichgewicht, reduziert sich die Gleichung 5.25 zu dem fritheren Ergebnis 5.3 [94].
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Abb. 5.11: Schema des Energieflusses im Halbleiter [93]
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Diese mikroskopische Beschreibungsweise der Entstehung der Spannung tréigt den
im Modell von Lietoila und Gibbons [91, 92] gemachten Ausfithrungen Rechnung.
Nach der Gleichung 5.25 ist der Beitrag der Elektronen und Locher zur Spannung

OFEgqp dE
ol = —22n, = —B—LL6;;6n, 5.26
J amj dp J ( )

In dieser Gleichung ist dn. die Anzahl der Elektronen (identisch zur Zahl der Locher),
Eyqp ist die Bandliickenenergie und p ist der Druck, unter der Annahme, dass der
Festkorper elastisch isotrop ist. Die rdumliche Abhéngigkeit von dn,. kann durch Dif-
fusion modifiziert sein. Desweiteren werden fiir jedes absorbierte Photon der Energie
Elqser thermische Phononen der Energie (Epqser — Eyqp) erzeugt. Kann man die Pho-
nonen durch eine thermische Verteilung beschreiben, ist deren Beitrag zur Spannung
gegeben durch
» 3Bj3

oy = _TI (ELaser — Egap) 0ij0n, (5.27)
Die beiden Beitrage der Gleichungen 5.26 und 5.27 sind normalerweise in der gleichen
GroBenordnung. Zu beachten ist, dass das Vorzeichen von di% sowohl positiv als
auch negativ sein kann, so dass der elektronische Beitrag zur Gitterdeformation
zu dem von den Phononen addiert oder subtrahiert werden muf}. Setzt man diese

Beitrége in die Gleichung 5.4 ein, ergibt sich die folgende Wellengleichung

82U33(Z, t) 282’&33(27 t) vl v % + 3ﬁ (ELaser - Egap)
Op (@

o
0z

(5.28)

ot? ! 02?2 T 31-v
In der mathemtischen Umsetzung muf jetzt das Gleichungssystem (5.19 — 5.22)
simultan mit der Gleichung 5.28 gelost werden. Die numerische Umsetzung erfolgt
wie in Kapitel 5.1 in der MATLAB Bibliothek FEMLAB, jedoch jetzt in einer
Multiphysikumgebung, da mehrere, voneinander abhéngige, partielle Differential-
gleichungen auf dem gleichen Gebiet gelost werden miissen. Die in der Simulation

verwendeten Konstanten sind in der Tabelle 5.3 zusammengefasst.
Welche Ergebnisse konnen mit diesem Modell erzielt werden?

In der Abbildung 5.12 sind die Rockingkurven fiir verschiedene Verzogerungszeiten
fiir eine Energiedichte im Pumpstrahl von 1 mJ/cm? zu sehen. Im Teil (a) ist
die Rokingkurve des ungestorten Kristalls zum Zeitpunkt t=0 mit der nach der

Dynamischen Beugungstheorie [32] berechneten Rockingkurve verglichen. Die
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Variable Bezeichnung Wert Quelle
D, ambipolarer Diffusionskoeff. 100 cm? 571 [95]
Toh—ph | akustische Phononenrekomb. 10 ps [96]
Tei—ph | Elektronen-Phononen-Lebens. 2 ps [96]
Ny intrinsische Ladungs. 106 cm™3 [97]
T Umgebungstemp. 300 K
K Wirmeleitfihigkeit 160 mW em~! K1 | [97]
Eraser Laserenergie 1,55 eV
Egap Bandliickenenergie 0,18 eV [60]
TLaser Laserpulsdauer 100 fs
¢ Absorptionstiefe 163 nm [60]
Rraser Reflexionsvermogen 0,41 [60]
Froser Energiedichte nach Experiment
v Poissonzahl 0,3 [60]
v Schallgeschw. 3880 m s~* [60]
16} linearer Ausdehnung. 4,7-1076 K1 [60]
C, Augerrekombination. 1,5:107 ¢cm?® s7* [97]
O, Defo. Bandliicke 15,5107 eV bar~t | [97]
C Wirmekapazitit 8,316-10° J/(m® K) | [60]

Tab. 5.3: Zusammenfassung der verwendeten Konstanten in den Rechnungen mit

dem mikrophysikalischen Modell

Simulationskurve wurde dazu mit mit einer Funktion gefaltet, die durch die experi-
mentelle Verbreiterung gegeben ist. Diese Funktion wurde dann fiir alle folgenden
Rechnungen benutzt. In alle Grafiken wurde eine vertikale Linie eingezeichnet, die
die Position des Maximums der ungestorten Rockingkurve kennzeichnet, um kleine
Verschiebungen des Maximums erkennen zu kénnen. Die gemessenen Kurven sind
die durchgezogenen Linien, die mit dem Modell nach Thomsen [37] (siehe Kapi-
tel 5.1) berechneten Kurven sind gestrichelt und die mit dem Mikrophysikalischen
Modell berechneten Kurven sind gepunktet gezeichnet. Fiir eine Verzégerungszeit
von 35 ps und eine Energiedichte von 1 mJ/cm? kann man erkennen, dass die
Intensitéat fiir kleine Braggwinkel leicht ansteigt. Das Hauptmaximum ist um
etwa 10% erniedrigt. Diese Effekte werden durch das Mikrophysikalische Modell
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sehr gut wiedergegeben, wiahrend das konventionelle Modell nach Thomsen keine
befriedigende Ubereinstimmung zeigt. Fiir eine spitere Zeit von 55 ps ist die
Gitterexpansion stérker ausgebildet aber es ist auch eine Gitterkompression durch
ein kleines Maximum bei gréfleren Braggwinkeln zu erkennen. Dieser Effekt wird

durch das Mikrophysikalische Modell ebenfalls sehr gut reproduziert.

Fiir eine hohere Energiedichte im Pumpstrahl von 10 mJ/cm? ergibt sich ein an-
deres Verhalten (Abbildung 5.13). Die Expansion des Gitters ist viel stéarker. Der
Auslaufer fiir kleine Braggwinkel ist um bis zu A© = —3000 arcsec verschoben. Das
schwache Reflexionsvermogen deutet auf einen starken Deformationsgradient hin.
Wiéhrend das neue Mikrophysikalische Modell die Messungen sehr gut reproduziert,
wird der Expansionsteil durch das konventionelle Modell nach Thomsen [87] nicht
wiedergegeben. Die zu diesen Messungen gehorenden Deformationsprofile sind in
der Abbildung 5.14 zu sehen. Das mikrophysikalische Modell zeigt deutlich, dass
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Abb. 5.13: Vergleich zwischen den gemessenen (Linie) und den simulierten Rockin-
kurven (Thomsenmodell-gestrichelt, Mikrophysikalisches Modell-
gepunktet); Energiedichte im Pumpstrahl: 10 mJ/cm?; Verzogerungs-
zeit: t=45 ps

die Deformation an der Oberfliche durch die Relaxation schon wieder kleiner wird,
wéahrend es im Gitter eine Verstéirkung der Deformation gibt. Dieses Verhalten ist
ganz anders als im Modell nach Thomsen [87]. Zur Verdeutlichung dieser Tatsache
ist in der Abbildung 5.15 die zeitliche Entwicklung der Deformation im Kristall nach
dem mikrophysikalischem Modell fiir verschiedene Zeiten nach dem Eintreffen des
Pumppulses zu sehen. Wahrend die Deformation an der Oberfliche innerhalb von
35 ps von 0,3% auf 0,1% abgefallen ist, ist der Beitrag der akustischen Deformation
im Kristallinneren mit 0,4% nahezu gleich geblieben. Der Kompressionsbeitrag (De-
formationswerte kleiner als Null) ist, verglichen mit dem Expansionsbeitrag, sehr
gering. Im Gegensatz zu der Arbeit von Lindenberg et al. [77], der aufgrund seiner

Messergebnisse kiinstlich eine Elektronen—Akustische Phononenkopplungszeit von
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Abb. 5.14: Vergleich  zwischen den  Deformationsverlaufen im  Gitter
(Thomsenmodell-gestrichelt, Mikrophysikalisches Modell-gepunktet);
Energiedichte im Pumpstrahl: 10 mJ/cm?; Verzogerungszeit: t=45 ps

12 ps einfiihrt, ist diese im mikrophysikalischen Modell direkt enthalten. Es ist wei-
terhin nicht notwendig, die Amplitude der thermischen Verspannung und die Am-
plitude der durch das Deformationspotential gegebenen Verspannung unabhéngig
voneinander an die Messwerte anzupassen. Im Mikrophysikalischen Modell kann mit
einem Satz von Parametern gearbeitet werden, indem einmalig fiir die verschiede-
nen Energiedichten im Pumpstrahl der Wert des Deformationspotentiales angepasst
wurde. Die von Lindenberg et al. [77] getroffene Feststellung, dass das zeitliche Ver-
halten des InSb—Kristalls unter der Bestrahlung mit einem Femtosekundenlaser nur
richtig wiedergegeben werden kann, wenn man einen instantanen Beitrag zur Defor-
mation des Gitters und einen langreichweitigen, sich langsam entwickelnden Beitrag

betrachtet, kann hier nicht unterstiitzt werden. Es ist vielmehr festzustellen, dass
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es mit dem mikrophysikalischen Modell problemlos moglich ist, mit einer Anregung
alle Deformationsverldufe im InSb—Kristall richtig wiederzugeben. Die von Reis et
al. [78] veroffentlichte Arbeit kann praktisch keinen Beitrag zum Verstdndnis der
Deformation im InSb—Kristall liefern, da die verwendeten Rontgenpulse mit 90 ps
viel zu lang sind im Vergleich zu den auf einer Zeitskala von 1 ps stattfindenen Pro-
zesse. Alle moglichen Effekte werden durch die lange Rontgenpulsdauer verschmiert
und iiberdeckt.

Im Gegensatz zu allen anderen bisher verdffentlichten Arbeiten, in denen die Ener-
giedichte im Pumpstrahl als Fitparameter benutzt wurde, wurden in dieser Arbeit
die im Experiment gemessenen Energiedichten in den Rechnungen verwendet. Mit
dem Mikrophysikalischen Modell konnte eine fiir alle Energiedichten und fiir alle
Verzogerungszeiten eine hervorragende Ubereinstimmung zwischen den Messungen
und den Simulationen gefunden werden.

In der Abbildung 5.16 sind der direkte Vergleich aller gemessenen Rockingkurven
des InSb und die mit dem Mikrophysikalischen Modell berechneten Rockingkurven
zu sehen. Die iibereinstimmung ist fiir alle Energiedichten im Pumpstrahl und fiir
alle Verzdgerungszeiten sehr gut.

Die Simulationen zeigen, dass in etwa 90% der Deformation im Gitter durch den
Druck der Elektron—Loch—Paare erzeugt wird und nur 10% durch die Phononen bzw.
die Erhohung der Gittertemperatur [98]. Der Term 8%% in der Gleichung 5.28, der
den Druck durch die Ladungstriager beschreibt, gibt den Hauptbeitrag zur Defor-
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Abb. 5.16: Vergleich zwischen den gemessenen und den mit dem Mikrophysikali-
schem Modell simulierten zeitabhéngigen Rockingkurven; Energiedichte

im Pumpstrahl: (a) 1 mJ/cm?; (b) 5 mJ/cm?; (¢) 10 mJ/cm?
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mation im Gitter. Eine gute iibereinstimmung zwischen den experimentellen Ergeb-
nissen und Simulationen konnte erzielt werden, in dem der Tabellenwert um 30%
gedndert wurde. Die Variation anderer Parameter hat keinen signifikanten Einflufl
auf die Simulationen.

In dieser Arbeit wurden alle Konstanten als zeitunabhéngige Grofien betrachtet und
deshalb fiir die verschiedenen Verzogerungszeiten nicht variiert. Es wurden auch
keine Abhéngigkeiten von der Anzahl der Elektron—Loch—Paare, oder Abschirmef-
fekte [95, 99] betrachtet. Der Vergleich zwischen den im Experiment gemessenen
und den simulierten Rockingkurven ist fiir alle Verzogerungszeiten und fiir alle
Energiedichten im Pumpstrahl hervorragend. In diesen Simulationen wurden
erstmalig die im Experiment bestimmten Energiedichten verwendet und nicht, wie

in allen anderen Verdffentlichungen iiblich, als Parameter benutzt.

5.4 Zusammenfassung der Simulationen

In diesem Abschnitt wurden verschiedene Modelle der Energieabsorption in einem
Halbleiterkristall mit den sehr genau durchgefiihrten, von der Verzogerungszeit zwi-
schen Pump— und Probepuls abhéngigen, Messungen der Rockingkurve eines InSh—
Kristalls verglichen. Die Ergebnisse zeigen, dass man die Prozesse, in einem durch
den Femtosekunden Pumppuls angeregten Kristall, sehr genau untersuchen muf.
Die im Experiment gewonnenen Ergebnisse konnen nur in einer sehr beschrénkten
Weise (fiir kurze Intervalle in der Verzogerungszeit und Anpassen der Energiedich-
te im Pumpstrahl) mit dem zunéchst verwendeten Modell nach Thomsen [87] be-
schrieben werden. Eine in sich geschlossene Beschreibung liefert das Mikroskopische
Modell, dass fiir alle gemessenen Daten (3 verschiedene Anregungsenergiedichten,
Verzogerungszeiten zwischen Pumppuls und Probepuls von 1 ps bis 400 ps) eine her-
vorragende iibereinstimmung mit den Simulationen liefert. Dabei wurde der gleiche
Datensatz fiir alle Simulationen verwendet.

Diese Weiterentwicklung der theoretischen Modellvorstellungen ist nur méglich, weil
die im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Messungen sowohl die Zeitauflosung

als auch die Dynamik im Signal-Rausch—Verhéltnis aufweisen.



Kapitel 6
Zusammenfassung und Ausblick

Die Erzeugung und Anwendung von Femtosekunden Réntgenimpulsen ist eine
Herausforderung an die moderne Wissenschaft. Der Aufbau von pump-probe—
Experimenten zur Untersuchung von Rontgenbeugungssignalen ermoglicht die di-
rekte Beobachtung der dynamischen Strukturédnderung in der Materie auf der fun-
damentalen Zeitskale einer Vibrationsperiode von Molekiilen. Diese Experimente
stellen harte Anforderungen an die Femtosekunden Rontgenquellen. Zunéchst ist
die interessierende Zeitskala 100 fs oder kiirzer. Desweiteren reicht der gewiinschte
Photonenenergiebereich von 1 bis 10 keV und ist damit sehr breit und schliellich
miissen die Stabilitdt und die Brillianz der Quelle so hoch wie moglich sein.

Im Rahmen dieser Arbeit konnte gezeigt werden, dass es mit dem Einsatz eines
Hochleistungs Titan—-Saphir Lasersystemes moglich ist, effizient Subpikosekunden
Rontgenimpulse, bei einer Wiederholrate von 10 Hertz, zu erzeugen. Durch die Op-
timierung der Laser Plasma Wechselwirkung konnten pro Laserpuls bis zu 10*° Si-
Ka—Photonen, die isotrop in einen Raumwinkel von 47 abstrahlen, generiert werden.
Der Einsatz torisch gebogener Kristalle ermoglicht die monochromatische Fokussie-
rung der entstehenden charakteristischen Rontgenstrahlung auf die zu untersuchen-
den Probekristalle und die Nutzung von 10° Réntgenphotonen pro Laserpuls bei
einer Fokusgréfie von 80 pm.

Die Bestimmung der Ka—Pulsdauer wurde mit einer Kreuzkorrelationstechnik un-
ter Ausnutzung des nichtthermischen Schmelzens einer Halbleiterkristallschicht
durchgefiihrt. Die Untersuchungen zeigen, dass die Dauer des Si-Ka—Pulses mit
(500 £ 150) fs angegeben werden kann (Laserintensitit: 3 - 1017 W/cm?). Im Ge-

gensatz zu allen anderen bisher veroffentlichten Arbeiten wird hier erstmalig nicht
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nur die Kristallresponse, sondern zusétzlich auch die Rontgenpulsemission in einer
ausfiithrlichen Analyse mit beriicksichtigt. Eine genaue Analyse des zeitlichen Ver-
laufes des Pulses ist, im Rahmen dieser Arbeit, nicht exakt moglich, da der Prozefl
des nichthermischen Schmelzens, im Vergleich zu dem zu vermessenden Roéntgen-
puls, nicht schnell genug erfolgt. Die Entwicklung einer neuen, zerstérungsfreien,
ultraschnellen Mefimethode (schneller Schalter der anormalen Rontgentransmissi-
on durch schnelle elektronische Anregung unter Ausnutzung des Borrmanneffektes)
wurde in dieser Arbeit begonnen und zeigt in ersten Experimenten vielversprechen-
de Ansétze zur Messung von ultrakurzen Rontgenpulsen.

Es konnte weiterhin gezeigt werden, dass es moglich ist, mit einer Subpikosekun-
den Zeitauflosung das Verhalten des Atomgitters von Kristallen zu untersuchen.
Mit der Wahl der Energiedichte des Pumppulses kann man dabei angefangen von
der leichten Anregung von optischen und akustischen Phononen, iiber die Anregung
von Stofiwellen bis hin zum thermischen Schmelzen der Kristallstruktur eine Viel-
zahl physikalischer Effekte untersuchen. Im Rahmen dieser Arbeit wurde dazu das
transiente Verhalten eines InSb—Kristalls unter dem Einflufl von sechs verschiedenen
Anregungsenergiedichten untersucht.

Zunéchst wurde die reversible Anregung von Stofwellen fiir 3 verschiedene Anre-
gungsenergiedichten untersucht, wobei zwischen den Messungen signifikante Unter-
schiede aufgetreten sind. Vergleicht man die Messungen fiir eine Verzogerungszeit
von 55 ps, bei der die deutlichsten Unterschiede aufgetreten sind, stellt man fest,
dass fiir die niedrigste Energiedichte von 1 mJ/cm? nur eine Expansion des Gitters
beobachtet wurde. Eine Kompression war nicht mefbar. Fiir die mittlere Energie-
dichte von 5 mJ/cm? wurde eine stéirke Expansion (% =0, 34%) und eine Kompres-
sion beobachtet. Fiir die nichst hohere Energiedichte von 10 mJ/cm? verstérkten
sich sowohl die Kompression % = —0,005% als auch die Expansion % = 1,08%.
Alle Anregungen waren vollstindig reversibel. Fiir eine weitere Erhéhung der An-
regungsenergiedichte konnte das nichtthermische Schmelzen beobachtet werden. Es
hat sich gezeigt, dass die gemessene Anderung des integralen Reflexionsvermagens
eines InSb—Kristalls beim nichtthermischen Schmelzen unabhéngig von der Laser-
intensitdat auf dem Target fiir die Ka—Quelle ist. Es gibt damit kein Indiz fiir eine
Pulsverzogerung bei einer Variation der Laserintensitét. Fiir zwei weitere Anregungs-

energiedichten konnten thermisches Schmelzen, sowie ein massiver Materialabtrag,
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beobachtet werden.

Durch ein neues Bandtargetsystem konnte der Photonenflufl fiir eine CCD-
Belichtung erhoht werden und damit die Dynamik in den Messungen von 10 auf
3-10* erhoht werden. Damit ist es erstmals moglich, bei der Anregung von Stofiwel-
len in Germanium bereits nach 10 ps die Expansion des Gitters, die im Intensitéts-
verhiiltnis zum Hauptmaximum nur 1073 betriigt, zu beobachten.

In der theoretischen Beschreibung der im Experiment gewonnenen Ergebnisse lieferte
das Modell nach Thomsen [37] keine befriedigende Ubereinstimmung, insbesonde-
re fiir Verzogerungszeiten kleiner als 20 ps. Deshalb wurde eine mikrophysikalische
Beschreibung, mit Hilfe von Ratengleichungen entwickelt. Es wurden zwischen einer
Temperatur der Elektronen und des Gitters unterschieden, sowie die Prozesse der
Entstehung optischer und akustischer Phononen und Auger—-Rekombination in das
Modell implementiert. Damit hat man erstmals die Moglichkeit, theoretisch schnel-
le Prozesse (kleiner als 10 ps) in Festkorpern studieren und diese direkt mit den
experimentellen Ergebnissen vergleichen zu konnen. In den Experimenten und den
dazugehorigen Simulationen hat sich gezeigt, dass fiir die Deformation in Halblei-
terkristallen die Verbiegung der Bénder durch den hohen Druck der Elektron—-Loch—
Paare den entscheidenden Beitrag liefert. Erstmals stimmen die im Experiment ge-
messenen Anregungsenergiedichten, mit denen die in den Simulationen verwendet
wurden, iiberein.

In den néchsten Jahren wird es zwei wesentliche Entwicklungen geben. Zum einen
werden die Quellen mit Laser produzierten Plasmen, als kostengiinstige und kom-
pakte Rontgenquelle, eine weite Verbreitung in den Forschungslabors auf der Welt
finden. Da sie an jeder Universitét betrieben werden konnen, wird damit eine Reihe
von Grundlagenuntersuchungen mit moderaten Roéntgenphotonenfliissen im keV—
Bereich stattfinden. Entscheidend fiir viele Experimente wird dabei sein, mit der
Zeitauflosung in den sub 100 fs Bereich vorzudringen. Alternativ dazu wird an Grof3-
forschungseinrichtungen, wie etwa dem Freien Elektronen Laser in Hamburg, mit
mittleren Photonenfliissen von 10" Photonen/s die Untersuchung von Molekiilen
mit biologischer Relevanz mit einer Zeitauflosung von 100 fs stattfinden. Dabei wird
mit Hilfe von Laue-Aufnahmen das Verhalten der Molekiile bei einer Anregung mit
einem ultrakurzen Laserpuls untersucht werden. Nach dem gegenwirtigen Zeitplan

wird eine Photonenenergie von 10 keV jedoch frithestens 2010 erreicht sein.
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Anhang A

Wichtige Arbeiten auf dem Gebiet
der zeitaufgel6sten
Rontgenbeugung

In der Tabelle A.1 sind die wichtigsten Verdffentlichungen auf dem Gebiet der
zeitaufgelosten Rontgenbeugung der letzten fiinf Jahre zu sehen. Dabei stellt man

fest, dass alle Arbeiten an Halbleiterkristallen bzw. -schichten durchgefiihrt wurden.
Die Tabelle erhebt keinen Anspruch auf Vollsténdigkeit.
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