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1 Einleitung

Um einen immer tieferen Einblick in die, in Materie ablaufenden, Prozesse zu er-
halten, ist es notwendig, mit immer kiirzeren Wellenléngen kleinere Strukturen,
aber auch Prozesse auf immer kiirzeren Zeitskalen in den Experimenten aufzulo-
sen. Mochte man beobachten und verstehen, welche Dynamik auf atomarer Ebene
bei Phasentiibergéangen oder auch chemischen Reaktionen bis zur Faltung von Protei-
nen abliuft, so ist eine Auflssung in der GréBenordnung 1 Angstrom (1 A =107 m)
notig, was der Wellenlénge von Rontgenstrahlung entspricht. Diese Prozesse laufen
auf Zeitskalen von einigen Pikosekunden (1 ps=10"'% s) bis zu sub-Femtosekunden
(1fs=10""s) ab [1]. Fiir die Untersuchung schnell ablaufender Prozesse, wird tib-
licherweise eine Technik, genannt Anrege-Abfrage-Experiment ®, eingesetzt [2, 3].
Diese ahnelt dem seit 1872 in der Photographie eingesetzten Stroboskopeffekt. Von
einem schnell ablaufenden Prozess werden dabei Zustdnde mit einem kurzen Blitz
beleuchtet und man erhélt eine Momentaufnahme des Prozesses mit einer Zeitauf-
losung von der Dauer des Blitzes. Durch Variation der Verzogerungszeit zwischen
Anrege- und Abfragepuls kann die zeitliche Dynamik des Prozesses untersucht wer-
den. Fiir die Untersuchung atomarer Prozesse sind somit Blitze mit einer Pulsdauer
kiirzer als wenige Pikosekunden bei Wellenléingen von wenigen Angstrom notig.
Die Erzeugung kurzer Rontgenpulse ist sehr stark an die Erzeugung intensiver
kurzer Laserpulse gekoppelt. Die ersten Laserpulse mit Pulsdauern im Femtosekun-
den Bereich standen in den 80er Jahren mit Farbstofflasern bereit [4, 5], jedoch
erst mit dem Prinzip der chirped pulse amplification - CPA [6] stehen héhere Puls-
energien zur Verfliigung. Lasersysteme, die ultrakurze Laserpulse erzeugen, arbeiten
meist mit Titan:Saphir Kristallen bei Wellenldngen zwischen 700 und 1000 nm. Es
ist damit nur moglich, z. B. angeregte Zustdnde zu untersuchen, aber nicht die ato-
mare Struktur. Rontgenstrahlung konnte erstmals 1895 von Conrad W. Rontgen
[7] nachgewiesen werden. Vor 100 Jahren gelangen Friedrich, Knipping und Laue
[8] die ersten Beugungsexperimente mit Rontgenstrahlung, und damit die ersten

Experimente mit atomarer Auflésung. 100 Jahre spater steht mit den ersten zwei

lim englischen pump-probe experiment
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Freie-Elektronen-Lasern (FEL) in den USA und Japan eine koharente Réntgenquel-
le zur Verfiigung, mit einer um 27 GroBenordnungen héheren Spitzenbrillanz 2 als
sie Rontgen fiir seine Untersuchungen nutzte [9, 10]. 2010 ging die Linac Coherent
Light Source (LCLS) in den USA als erster Freie-Elektronen-Laser mit einer Pho-
tonenenergie zwischen 1 keV und 10 keV in Betrieb [11]. Ein Jahr spéter hat mit
dem japanischen SPring-8 Angstrém Compact Free-Electron Laser (SACLA) [12]
der zweite FEL im Rontgenspektralbereich seine ersten Photonen geliefert. An der
LCLS ist es 2012 gelungen, eine Rontgenpulsdauer von 3 fs bzw. 13 fs zu messen
[13, 14]. Die maximal 10'? —10'® Photonen pro Puls stehen bei einer Photonenener-
gie von 10 keV in 100 fs Pulsen zur Verfiigung. Diese konnen auf einem Durchmesser
von 100 nm fokussiert werden [15]. Die ersten zeitaufgelosten Messungen mit einer
Auflésung von 280 fs konnten bereits an der LCLS durchgefiithrt werden [16]. Mit
solchen brillanten Quellen sind erstmals auch Experimente moglich, bei denen die
Probe mit Rontgenstrahlen angeregt wird und zeitverzogert mit optischen oder mit
Rontgenpulsen abgefragt wird [17]. Jedoch waren bis zum Jahre 2012 nur an ei-
nem Messplatz an der LCLS zeitaufgeloste Messungen im sub-ps Bereich moglich.
Zeitaufgeloste Messungen mit einem FEL werden daher auch die néchsten Jahre nur
fiir wenige ausgewéhlte Experimente zur Verfiigung stehen.

Als Alternative steht mit einer Laser-Plasma-Rontgenquelle eine Laborréntgen-
quelle zur Verfiigung, die mit einem Kurzpulslasersystem betrieben wird. Die Ront-
genstrahlung entsteht bei der Wechselwirkung ultrakurzer und intensiver Laserpulse
mit einem Festkorper [18], die Pulse sind 100 fs lang [19]. Die erste Messung mit einer
solchen Quelle gelang Rischel et al. 1997 an einem organischen Film [1]. In diesem
Einzelschulexperiment konnte eine sub-ps Zeitauflosung gezeigt werden. Mehrfach
wurde das nichtthermische Schmelzen mittels Laser-Plasma-Rontgenquelle unter-
sucht [20]. Mit Fortschritten in der Entwicklung von fs-Lasersystemen war es auch
moglich, reversible Prozesse zu untersuchen. Eine der ersten Messungen war die An-
regung eines Galliumarsenid-Kristalls in der Gruppe von Rose-Petruck [2]. Heute
stehen kommerzielle kHz-Lasersysteme mit einigen mJ Pulsenergie zur Verfiigung,
wodurch die Untersuchung reversibler Prozesse mit einer hohen Wiederholrate mog-
lich ist [21, 22, 23, 24].

Zeitabhingige Anderungen in der Struktur von Festkérpern kénnen nicht nur
durch kurze Rontgenpulse untersucht werden, sondern auch genutzt werden, um
kurze Pulse zu erzeugen oder zu schalten [25]. Besondere Erfolge konnten hierbei
mit SrTiO3/SrRuO3; Multilayern erreicht werden [26]. Aber auch akustische Pho-

2Spitzenbrillanz: Photonen/(Pulsdauer * Raumwinkel * emittierende Fliche * 0,1 % Bandbreite)
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nonen [27] oder optische Phononen [28, 29] konnen als schneller Schalter im Ront-
genspektralbereich dienen. Materialien, die eine hohere Zeitauflosung erlauben, sind
z.B. Diamant (25 fs) [30] oder Quarz (276 fs) [31].

Im Kapitel 3 wird die Rontgenquelle vorgestellt und charakterisiert, mit der die
Resultate dieser Dissertation erzielt wurden. Kapitel 4 beschreibt die Elektron-
Phonon-Kopplung in Indiumantimonid (InSb) und deren Untersuchung mittels op-

tischer Anrege- Rontgen Abfrage Experimente.



2 Grundlagen

Dieses Kapitel beginnt mit einer Einfiihrung in die Moglichkeiten transiente Struk-
turdnderungen in Festkorpern mit sub-ps Zeitauflosung zu verfolgen. Es folgen Aus-
fithrungen tiber die Wechselwirkung intensiver Laserpulse mit Festkorpern und die
fiir deren Beschreibung nétigen Modelle. Fiir hohe Intensititen I > 10" W /cm?
wird die Erzeugung eines Plasmas und die Beschleunigung von Elektronen erklért.
Bei der reversiblen Anregung, bei Intensititen von I < 10" W /ecm?, wird zwischen
der Anregung von Halbleitern, verbunden mit der Anregung akustischer Phononen,
und der Anregung von optischen Phononen in Isolatoren unterschieden werden. Nach
der Einfiihrung in die dynamische Rontgenbeugung wird diese erweitert, um den

Einfluss akustischer und optischer Phononen auf die Rontgenbeugung zu verstehen.

2.1 Zeitaufgeloste Strukturuntersuchung

Aufler der bereits erwahnten Rontgenbeugung bietet auch die Beugung von Elek-
tronen eine raumliche Auflésung in der GroSenordnung von einem A, dies wurde
erstmals von Davission und Germer 1927 demonstriert [32]. In den letzten 10 Jah-
ren konnte durch die Verwendung von Kurzpulslasern die Elektronenbeugung mit
einer Zeitauflosung von weniger als einer Pikosekunde gezeigt werden [33, 34, 35].
Elektronenbeugung stellt jedoch grofie experimentelle Anforderungen, besonders die
Probenpréparation ist schwierig. Fiir die Strukturaufkldrung mittels Elektronenbeu-
gung in Transmission sind freistehende maximal 100 nm diinne Proben notwendig,
in Reflexion kénnen nur wenige oberflichennahe Atomlagen untersucht werden, da
dies oft Oxidschichten sind, muss die Probe zuvor in Vakuum aufwendig geséu-
bert werden. Eine weitere Technik mit einer raumlichen Auflésung von einem A
ist die Neutronenbeugung, womit jedoch nur eine Zeitauflosung von 500 ps moglich
ist [36]. Fiir die Untersuchung schneller Prozesse ist daher die Rontgenbeugung die
beste Wahl. Die Rontgendetektoren mit der hochsten Zeitauflosung sind Streakka-
meras, deren Zeitauflosung fiir keV-Photonenenergien bei wenigen ps liegt [37]. Eine

Zeitauflosung von 2 ps konnte von Larsson [38] auch bei einer Wiederholfrequenz
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von einem kHz gezeigt werden. Andere Detektoren wie Photodioden oder Szintil-
latoren haben eine Zeitauflosung von einer Nanosekunde bzw Millisekunde[39]. Es
gibt bis heute keine Detektoren fiir keV-Photonenenergien mit einer Zeitauflosung
von besser als eine Pikosekunde mit einer Wiederholrate von einem kHz.

Fir Experimente mit sub-ps Zeitauflosung wird daher meist das Prinzip des
Anrege-Abfrage-Experiments verwendet. Dabei wird der Laserstrahl in zwei Strahlen
aufgespalten, ein Strahl erzeugt die kurzen Rontgenpulse der andere Laserstrahl wird
zur Anregung der Probe genutzt. Dadurch sind der Anregepuls und der Réntgen-
puls zeitlich synchronisiert. Die Zeitauflosung bei einem Anrege- Abfrage-Experiment
wird durch die Dauer des Abfrage- und Anregepulses und von geometrischen Effek-
ten bestimmt. Bei Experimenten mit Rontgenstrahlung begrenzt auch die Eindring-
tiefe der Rontgenstrahlung die Zeitauflosung. Von allen Kurzpulsrontgenquellen ist
der auf Seite 4 erwihnte XFEL die momentan brillanteste Quelle. Ebenfalls bis zu
10*? Photonen pro Sekunde stehen auf der Probe an Synchrotrons der dritten Ge-
neration, z. Bsp. PETRA III in Hamburg, zur Verfiigung [40]. Mit einer Pulsliange
von rund 100 ps sind die Pulse zu lang fiir die Messung optischer Phononen oder
die Untersuchung der Anregung mittels fs Laserpulsen [41].

Durch Modulation des Elektronenpulses in einem Synchrotron mittels eines Kurz-
pulslasers ist es an der Swiss Light Source gelungen, die Dauer der Rontgenpulse
auf 100 fs zu reduzieren[42, 43]. Mit dieser als Slicing bezeichneten Technik reduziert
sich die Photonenzahl auf 10° Photonen pro Sekunde[41].

Es gibt jedoch noch eine ganze Reihe anderer sub-ps Rontgenquellen fiir zeitauf-
geloste Rontgenbeugung. Alle diese Quellen nutzen, wie das Slicing und die Laser-
Plasma-Rontgenquelle[1, 2|, ultrakurze und intensive Laserpulse fiir die Erzeugung
kurzer Rontgenpulse [44]. Diese Quellen fiir kurze Réntgenpulse sind Réntgenrohre
mit Photokathode [45, 46], Betatronstrahlung [47, 48] oder die Erzeugung hoher

Harmonischer [49].

2.2 Wechselwirkung kurzer Laserpulse mit

Festkorpern

In diesem Abschnitt wird die Wechselwirkung kurzer Laserpulse mit Festkorpern be-
schrieben. Fiir die Wechselwirkung kurzer Laserpulse ist die pro Flache auftreffende
Energie wichtig, die Energie pro Flache wird als Fluenz I’ bezeichnet mit der Einheit
mJ/cm?, laut Din-Norm ist dies eine Energieflichendichte. Treten bei der Wechsel-

wirkung auch nichtlineare Prozesse auf, wird meist die Intensitat I verwendet also
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die Energie pro Fliche und Pulsdauer in der Einheit W /cm?,

Bei hohen Laserintensititen I > 10" W /cm? kommt es zu einer dauerhaften Ver-
anderung des Festkorpers durch Bildung eines Plasmas an der Oberflache. Niedrige
Intensitiaten I < 10! W /ecm? erzeugen eine reversible Anregung des Festkorpers, als
Beispiel sei die Anregung von InSb genannt (Kap.4). Fiir alle Beispiele, wenn nicht
anders angegeben, wurde ein Ti:Saphir Laser mit einer Pulsdauer 77, von 50 fs und

einer Zentralwellenlange A\; von 800 nm verwendet.

2.2.1 Wechselwirkung oberhalb der Zerstorschwelle

Bei Intensititen I > 10" W/cm? kommt es zu einer dauerhaften Verdnderung des
Materials durch Ionisation und Bildung eines Plasmas. Multiphotonenabsorption
tritt ab Intensitdten von I > 10 W/cm? auf. Ab I ~ 10 W/cm? wird das Po-
tential der Atome so stark vom Laserfeld verformt, dass das Elektron durch den
Potentialwall tunneln kann, oder das Potential wird unter die Elektronenenergie
gedriickt. Dieser Vorgang wird auch als over barrier ionisation bezeichnet [18].

Ein Plasma kann durch die beiden Parameter Elektronendichte n, und Elektro-
nentemperatur 7, beschrieben werden [18]. Fiir die Elektronendichte kann im Plasma
ein exponentieller Abfall angenommen werden, mit einer Elektronendichte n.y an

der Festkorperoberflache.

ne(z) = neg - exp(—z/L,) (2.1)

Die fiir ein Plasma charakteristische Grofie L, heifit Skalenlange des Plasmas. Wird
das Plasma durch einen fs Puls erzeugt, hat das Plasma wéhrend der Dauer des
Laserpulses praktisch keine Zeit sich auszudehnen. Es ergeben sich Skalenldngen
von < 1/10 der Zentralwellenlédnge des Laserpulses. Im Gegensatz dazu kénnen aus
langeren ns Pulsen Plasmaskalenldngen mit dem 100 fachen der Laserwellenldnge
entstehen. Bei sehr intensiven kurzen Pulsen ist jedoch zu beachten, dass auch be-
reits ein Vorpuls ein Plasma erzeugen kann, welches die Skalenldnge und damit die
Absorption des Hauptpulses stark beeinflusst.
Die Elektronendichte n, der Leitungselektronen ist fiir Metalle ca. 10** cm™3. Von
der Elektronendichte kann die Plasmafrequenz
e3n,

— 2.2
Wp Py (2.2)

abgeleitet werden. Dabei sind eg die Elementarladung, m. die Elektronenmasse und
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g die elektrische Feldkonstante. Die Plasmafrequenz beschreibt die Schwingungsfre-
quenz der dufleren Elektronen um die als unbeweglich angenommen lonen. Wird der
Laserpuls als ebene Welle betrachtet, beschreibt das Elektron die gleiche sinusférmi-
ge Schwingung wie der elektrische Feldvektor und gewinnt im Mittel keine Energie.
Ein Laserpuls mit einer Frequenz w; = 27 - i kann sich im Plasma nur ausbreiten,
wenn wy, < wy, ist. Die Elektronendichte fir den Fall w; = w, wird als kritische
Elektronendichte ny,.;; bezeichnet, dabei sind ¢ die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum

und

comeAn?c?
Nkrit = 21\ 2
€A

(2.3)

Plasmen mit n, < ng,.; werden als diinne Plasmen und mit n, > ny,; als dichte Plas-
men bezeichnet. Fiir 800 nm ist die kritische Elektronendichte ng,;; = 1,7 -10%'em =3,
diese ist 2 Groflenordnungen kleiner als die Elektronendichte im Metall.

Die Bewegung des Elektrons im elektromagnetischen Feld wird durch die Lorentz-

kraft beschrieben.

dp
dt
Dabei ist p(t) = I'm.9/(t) der relativistische Elektronenimpuls mit dem Lorentzfaktor
= (1- (2?12 E(7,t) ist die elektrische Feldstirke und B(7,t) die magnetische
Flussdichte an der aktuellen Position des Elektrons 7(t), und ¢(t) ist die Geschwin-

digkeit des Elektrons an dieser Position. Fiir eine ebene in z-Richtung sich ausbrei-

= —eo(E(7t) + 7 x B(F,1)) (2.4)

tende Welle E(z,t) = Egsin(27 - z/A;, — w - t) kann aus Formel 2.4 das normalisierte

Vektorpotential ay abgeleitet werden.

E
0f0 0,85 Ao T
MeWI,C pm \ 108W/em?

(2.5)

Fiir ag < 1 spielen relativistische Effekte keine Rolle und auch der Term #x B (7, )
kann vernachléssigt werden. Intensitdten mit ag 2 1 werden auch als relativis-
tische Intensitdaten“ bezeichnet, in diesem Bereich kann der Einfluss des Terms
7x B (7, t) nicht mehr vernachlassigt werden. Fiir die Parameter der Laser-Plasma-
Rontgenquelle ist ag ~ 0,2, ¥ x E(F, t) und relativistische Effekte spielen keine
grofle Rolle. Den Fokus eines fs-Laserpulses kann man nicht mehr mit einer ebe-
nen Welle beschreiben. Durch die hohen Gradienten im elektrischen Feld wirken

auf die Elektronen unterschiedliche Feldamplituden wéhrend der Oszillation. Die
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daraus resultierte mittlere Kraft wird als ponderomotorische Kraft bezeichnet, dass

zugehorige ponderomotorische Potential @ p,,,q ist [50]:

2

2
€0 ) 2

I(r) = Ymec (2.6)

q)Pond = 4

2eomewr2c

Die daraus resultierende Kraft ist entlang des negativen Gradienten der Intensitat

gerichtet.

Elektronenbeschleunigung in Laser generierten Plasmen

Fiir Intensititen < 10 W/cm? ist die Elektron-Elektron-Wechselwirkung durch
StoBe der Elektronen im Plasma dominiert. Die Beschleunigung der Elektronen er-
folgt dabei iiber den Prozess der inversen Bremsstrahlung. Erst bei Intensitédten
2 10" W/cm? sind Sto8e weniger effektiv und Prozesse ohne Stofe werden dominant
[18]. Die wichtigsten Prozesse ohne Stofle sind Resonanzabsorption, Brunel-Heizen,
Ponderomotorische Kraft und v x B-Heizen. Da die Experimente bei Intensitdten
zwischen 10 und 107 W /cm? stattgefunden haben, wird auf die Beschreibung von
laser wakefield acceleration (LWFA) und direct laser acceleration (DLA) verzichtet,
da diese erst bei Intensititen > 102 auftreten [50]. Die folgenden Beschreibun-
gen gehen davon aus, dass durch einen Vorpuls oder die Auslaufer des Hauptpulses
bereits ein Plasma an der Metalloberfléche erzeugt wurde.

Fiir einen p-polarisierten Laserstrahl, d.h. der E Vektor liegt in der Einfallsebene
des Lasers, und einen Einfallswinkel zur Normalen der Metallfolie grofier 0°, gibt es
eine nicht verschwindende Feldkomponente in Richtung der Metallfolie. Der Laser
wird in dieser Geometrie bereits vor Erreichen der kritischen Dichte in einen Ab-
stand z,, vor der Metalloberflache reflektiert. Findet die Reflexion hinreichend dicht
an der kritischen Dichte statt, also im Falle kleiner Skalenlangen, bildet sich im Plas-
ma eine stehende Welle. Diese koppelt iiber eine evaneszente Wellen in das optisch
dichte Plasma und regt eine Plasmawelle resonant an. Die resonante Anregung kann
bis zu einem Brechen der Welle fithren, bei dem die angeregten Elektronen in das
Target entlassen werden und einen Teil der Laserenergie mit sich tragen. Dies wird
als Resonanzabsorption bezeichnet. Fiir Skalenldngen kleiner als die Laserwellen-
lainge kann die Auslenkung der Elektronen in der Plasmawelle die Lénge z, iiber-
schreiten, es kommt also bei jeder Laserperiode zu einem Brechen der Plasmawelle.
In diesem Fall werden die Elektronen innerhalb der ersten Hélfte der Laserperiode
auBerhalb des Plasmas in das Vakuum beschleunigt. In der zweiten Halfte der La-

serperiode, werden die Elektronen zuriick in Richtung des Plasmas beschleunigt. Im

10
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Plasma wirkt auf die Elektronen nur der evaneszente Ausldufer des Laserpulses, da-
durch behalten sie einen Teil der zuvor gewonnen Energie. Diesen Vorgang bezeich-
net man als Brunel-Heizen. Resonanzabsorption und Brunel-Heizen beschleunigen
die Elektronen immer entlang des Gradienten der Elektronendichte, also in Richtung
der Normalen der Metalloberfliche. Bei Beschleunigung durch die Ponderomoto-
rische Kraft werden Elektronen aus dem diinnen Plasma an der Metalloberfliche
in Laserrichtung in die Metallfolie beschleunigt. Der Laserpuls wird an der kitischen
Dichte reflektiert und die Elektronen behalten ihre kinetische Energie. Fiir Intensi-
téten mit ag > 1 kann auBerdem der @ x B(7,t) Term zum Brunel-Heizen beitragen.
Das Elektron erhélt dabei wahrend der Beschleunigung im Vakuum nicht nur durch
das E-Feld, sondern auch durch das B-Feld iiber den v x B (7, t)-Term kinetische
Energie. Die Beschleunigung ist ebenfalls in Richtung des einfallenden Laserstrahls
gerichtet[18].

Emission kurzer Rontgenpulse

Die im Plasma beschleunigten Elektronen wechselwirken wiederum mit dem Fest-
korper. So werden unter anderem K-Locher erzeugt. Bei der Rekombination entsteht
die fiir das Element spezifische K,-Strahlung. Bei jeder Ablenkung der Elektronen
kommt es zu einer Emission von Bremsstrahlung [51]. Die Elektronen werden nur in-
nerhalb einer sehr kurzen Zeit beschleunigt und bedingt durch die kurze Lebensdau-
er wird Rontgenstrahlung in Form von kurzen Pulsen mit einer Dauer von ~ 100 fs
emittiert [52, 53]. In Kapitel 3 wird die Charakteristik der emittierten Rontgenstrah-
lung untersucht. Fiir die Untersuchung der reversiblen Prozesse in Festkorpern wird

dann ausschliefllich die emittierte K,- Strahlung genutzt.

2.2.2 Reversible Anregung von Halbleitern

Vor der Anregung mit einem kurzen Laserpuls befindet sich der Halbleiter in einem
thermischen Gleichgewicht und dem Halbleiter kann eine Temperatur 7T zugeord-
net werden. Trifft ein kurzer Laserpuls mit einer Wellenlange von 800 nm, was einer
Photonenenergie von 1,5 eV entspricht, auf einen Halbleiter mit einer kleinen Band-
lticke, z. Bsp. InSb mit einer Bandliicke von E,,, =0, 17 eV, so kann jedes Photon ein
Elektron-Loch-Paar erzeugen [54]. Fiir eine Fluenz des Lasers von F'=10 mJ/cm?,
einer Absorptionstiefe des Laserpulses von [ =97 nm, mit einem Reflexionsvermogen

des Halbleiters von R = 35% und einer Photonenenergie von Ep =1,5 eV ergibt sich
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Laserpuls
Rekristallisation
thermische Diffusion
Ablation und Verdampfung
Auger Rekombination
Elektron-Phonon StoRe

Elektron-Elektron StoRe -

Absorption von Photonen

10" 10™ 10™ 10™ 10™ 10™ 10° 10° 107 10° 10°
1fs 1ps 1ns 1us
Verzbgerung nach Auftreffen des Laserpuls [s]

Abb. 2.1: Beginn und Dauer verschiedener Prozesse nach der Anregung durch
einen intensiven Laserpuls [57].

eine Elektron-Loch-Paar Dichte p.; von

(1—R)Fey (1 —35%)-10 mJ/cm? - eq o0 3
Pel Ep-l 1,5eV -97 nm 7-10%em (2.7)

Bei 300 K sind ca. 2-10'% Elektron-Loch-Paare pro Kubikzentimeter in InSb vor-
handen [55].

Ist die Bandliicke grofler als die Photonenenergie, z. B. in einem Isolator wie
Quarz, ist Multiphotonenabsorption der dominante Prozess fiir die Erzeugung von
Elektron-Loch-Paaren.

Anregung akustischer Phononen in einem Halbleiter

Direkt nach der Anregung mit einem ultrakurzen Laserpuls sind fast 10*! Elektron-
Loch Paare pro Kubikzentimeter vorhanden. Die maximale Geschwindigkeit der bal-
listischen Elektronen direkt nach der Anregung entspricht der Energiedifferenz aus
Photonenenergie Ep=1,5 eV und Energie der Bandliicke E,,, =0,17 eV [54].

2-(E, — Ey
v:\/ (£, gp):7-105m/s (2.8)
Me
Die freie Weglange der ballistischen Elektronen betragt etwa 100 nm [56]. Elek-
tron-Elektron-Stofe fithren zu einer Fermi-Gleichgewichtsverteilung der Elektronen
mit einer Temperatur 7,, die viel groBer als die Ausgangstemperatur Tj ist [57].

Da die Energie der Elektronen nach der Anregung durch Sté8e immer mehr ab-
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nimmt, wird Diffusion der dominante Prozess des Energietransportes. Die Ubertra-
gung der Energie von Elektronen an das Gitter erfolgt durch Anregung von Git-
terschwingungen durch Elektron-Phonon-St68e. Erst nach mehreren Pikosekunden
befinden sich Elektronen und Gitter im Gleichgewicht und es gilt fiir die Temperatur
Ty, des Gitters T, = T, > Tj [57].

Einige Pikosekunden nach der Anregung verringert sich die Anzahl an freien La-
dungstragern. Das kann durch Rekombination eines Elektrons und eines Loches un-
ter Erzeugung eines Photons geschehen oder tiber Auger-Rekombination. Die Dichte
der freien Elektronen nimmt aber auch durch Diffusion der Elektronen in das Ma-
terial ab [58]. Nach der Rekombination aller freien Elektronen befindet sich der
Festkorper wieder im Gleichgewicht. Die Temperatur des Festkorpers ist dann in
Abhéngigkeit von der Fluenz des Lasers und der Warmekapazitat erhoht. Wenn
die Temperatur des Gitters die Schmelztemperatur nicht tiberschreitet und keine
Zerstorung der Probe stattfindet, ist die Anregung vollkommen reversibel.

Das schnelle Aufheizen der Probe fiihrt zu einer Ausdehnung und damit zu einer
Spannung im Kristall, aber auch die freien Elektronen liefern einen Beitrag zur
Spannung [59]. Die Spannung fiithrt zu einer Deformation des Kristallgitters. Die
starke Deformation breitet sich als Druckwelle in den Kristall aus, dies kann als eine
Uberlagerung akustischer Phononen beschrieben werden.

Offensichtlich miissen fiir das Verstandnis der Wechselwirkung eines kurzen Laser-
pulses mit einem Festkorper eine Vielzahl von Prozessen, die gleichzeitig ablaufen
und sich auch gegenseitig beeinflussen, beriicksichtigt werden. Im folgenden Ab-
schnitt werden Modelle vorgestellt, die eine Beschreibung der Anregung in einem

Halbleiter ermoglichen.

2.3 Modelle der Laserwechselwirkung mit einem
Halbleiter

Da der Anregelaserpuls eine Fliche homogen heizt, deren Durchmesser viel grofier
als seine Eindringtiefe ist, kann die Simulation eindimensional erfolgen. Alle Mo-
delle folgen dem gleichen Ablauf: Der Laser wechselwirkt mit dem Halbleiter und
erzeugt eine Spannung im Kristall. Die Deformation beginnt an der Oberfliche und
breitet sich in den Kristall aus, die Ausbreitung wird mittels einer Wellengleichung
beschrieben. Die im folgenden beschriebenen Modelle unterscheiden sich nur in der
Beschreibung wie die Energie des Laserpulses zu einer Spannung im Kristall fiihrt.

Die Ausdehnung des Kristalls startet dabei immer an der Oberfliche, da man davon
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ausgeht, dass nur an einer freien Oberflache der Kristall expandieren kann [59, 2].

2.3.1 Thermoelastisches Modell nach Thomsen

In dem von Thomsen im Jahre 1986 vorgeschlagenen Modell wird aus der depo-
nierten Energie die Erhohung der Temperatur und daraus die thermische Spannung
im Kristall berechnet [59]. Da die Bandliicke von InSb viel kleiner als die Photo-
nenenergie des anregenden Laserpulses ist, kann davon ausgegangen werden, dass
die gesamte absorbierte Energie in eine Temperaturerhohung eingeht [60]. Die im
Kristall deponierte Energiedichte W in Abhéangigkeit von der Tiefe z ist

W(z) = (1-R) (2.9)

Fo-t
—e 1.
[

Dabei gibt F' die Energie des Laser pro Fliche, | die Eindringtiefe des optischen
Lasers und R das Reflexionsvermogen an. Aus der pro Volumen absorbierten Energie

folgt mit der Warmekapazitiat C, des Kristalls eine Erhéhung der Temperatur um

W2 _ 1 gy tlet. (2.10)

AT, (2) =
(2) = ol

Die Temperaturerhohung fithrt zum Aufbau einer Spannung im Kristall. Die Span-
nung o ergibt sich aus der Temperaturdnderung im Kristall durch die Verkniipfung

mit dem Langenausdehnungskoeffizient @ und dem Kompressionsmodul B,,.
0(2) = =3B, aATL(z) (2.11)

Die Spannung ¢ bewirkt eine Verschiebung u der Atome im Kristall. Die Ausbrei-
tung wird mit der Wellengleichung beschrieben. Diese lautet, unter Verwendung der
Poissonzahl v fiir eine iostrope Spannung thermische Spannung, wie folgt [61]:
2 2
PP gL ST
Die Wellengleichung beschreibt die raumliche und zeitliche Entwicklung der Ver-

schiebung u der Atome im Kristall. Die Zusammenhénge zwischen Verschiebung u,

Spannung ¢ und Deformation 7 sind in Gleichung 2.31 dargestellt.
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2.3.2 Zweitemperaturmodell

Das Zweitemperaturmodell [62, 61], im engl. Two-Temperature model, TTM, be-
schreibt die Elektronen und Ionen im Gitter unabhéngig voneinander durch eine
Elektronentemperatur 7, und eine Gittertemperatur 7. Es gelten folgende Diffe-

rentialgleichungen fiir die zeitliche Entwicklung der beiden Temperaturen.

T, 0 0

D = L dr)—6om 1)+ 50 (2.13)
clag;L L G(T-Ty) (2.14)

S(z ) — m- exp{—';’ _ ; (:L)} (2.15)

Dabei stehen C, und Cp, fiir die Warmekapazitiat der Elektronen bzw des Gitters.
Als Quelle der Energie dient die pro Volumen und Zeit absorbierte Energie des La-
serpulses, beschrieben durch den Quellterm S(z,t) dieser erhoht zunéchst die Elek-
tronentemperatur. K, gibt die Wéarmeleitfihigkeit der Elektronen an, dieser Term
erhoht die Elektronentemperatur im Inneren des Festkorpers durch Warmeleitung.
Uber den Elektron-Phonon-Kopplungsparameter G wird die Energie der Elektronen
an das Gitter tibertragen und erhéht damit 77.

Aus der Gittertemperatur T, ergibt sich durch Gleichung 2.11 die Spannung im
Kristall und simultanes Losen der Gleichungen 2.13, 2.15 und 2.12 liefert die orts-
abhéngige zeitliche Entwicklung der Verschiebung im Kristall.

2.3.3 Mikrophysikalisches Modell

Im mikrophysikalischen Modell wird die Wechselwirkung des Laserpulses mit dem
Kristall iiber ein System von vier gekoppelten Differentialgleichungen beschrieben
[63, 64, 65]. Die vier Differentialgleichungen beschreiben die zeit- und ortsabhéngige
Entwicklung der Elektron-Loch-Paare, der Energie der Ladungstrager, longitudina-
le optische Phononen und die Entwicklung der Gittertemperatur 77,. Dabei werden
die Elektron-Elektron-Stoe, Elektron-Phonon-Sto8le und Auger-Rekombination be-
riicksichtigt. Die fiir die Rontgenbeugung wichtige Deformation setzt sich zusammen
aus einer Anderung der Gittertemperatur und einem Druck, der durch die freien

Elektronen hervorgerufen wird [59]. Die zeitliche und rédumliche Entwicklung der
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Verschiebung wird durch folgende Wellengleichung beschrieben [66, 63]

OPu(z,t 0%u(z,t B,, 0E, On, B, OT:
(2 ) _ 2 (2 )_ Bm0E, T Ll (2.16)
ot O p Op Ox p O
—_—— —_——
elektronischer Anteil — Anteil Gittertemperatur

dabei ist p die Dichte des Kristalls und % die Deformation der Bandliicke.

2.3.4 Angepasstes Thomsen Modell

In dem von Thomsen vorgeschlagenen Modell wird der Kristall unmittelbar nach der
Anregung auf die maximale Gittertemperatur geheizt und behalt diese Temperatur
wahrend der Dauer der Simulation. Wahrend das zuvor beschriebene mikrophysi-
kalische Modell eine Vielzahl der im Kristall ablaufenden physikalischen Prozesse
berticksichtigt. Einen Mittelweg geht die von Krasniqi vorgeschlagene Erweiterung
des Modells von Thomsen, in dieser erfolgt das Ubertragen der Energie aus dem La-
serpuls an das Gitter exponentiell mit einer Zeitkonstanten 7; [67]. Um eine bessere
Anpassung an die Messungen zu erhalten wurde noch eine zweite Zeitkonstante 7,
eingefiihrt, da sich bei den Messungen gezeigt hat, dass auch eine Beschreibung des

zeitlichen Abklingens der Spannung notig ist. Dieses fiithrt zu folgender Gleichung:

0%u; t 0? t 1 oT . o
Puanlzt)  p0unlzt) _ pl¥v OI) %) %) (217)
8t2 822 1—v 82,’ N
Thomsen Krasniqi diese Arbeit

Der Anstieg der Gittertemperatur an der Oberfliche erfolgt exponentiell mit einer
Zeitkonstanten 7, und mit der zweiten Zweitkonstante 7, wird der Riickgang der

Spannung im Kristall beriicksichtigt.

2.4 Rontgenbeugung

Rontgenstrahlung ist eine elektromagnetische Welle mit einer Wellenlange A zwi-
schen 10 nm und 1 pm. In einem Kristall sind die Atome periodisch in Abstdnden
von etwa 100 pm = 1A angeordnet, dadurch kann es zu einer konstruktiven Uber-
lagerung der an den gebundenen Elektronen gestreuten Rontgenstrahlung kommen.
Die einfachste Theorie der Beugung der Rontgenstrahlung ist die kinematische Beu-
gungstheorie. In der kinematischen Theorie wird der einfallende Strahl nicht abge-
schwécht und die vom Gitter gebeugte Strahlung wechselwirkt nicht wieder mit dem

Gitter. Die Brechzahl der Rontgenstrahlung im Kristall wird gleich der im Vakuum

16



2 Grundlagen

gesetzt. Es kommt zu einer konstruktiven Uberlagerung der gestreuten Wellen, wenn
der Gangunterschied einem Vielfachen n der Wellenlénge A entspricht. William Hen-
ry Bragg und sein Sohn William Lawrence Bragg haben als Erste die nach ihnen

benannte Gleichung veroffentlicht [68].

2dhkl Sin(QB) =nA (218)

Dabei ist dpi; der Abstand der beugenden Netzebene und g der Bragg-Winkel,
definiert als Winkel zwischen einfallendem Strahl und beugender Netzebene. Die
kinematische Theorie beschreibt jedoch nur Mosaikkristalle und sehr diinne Kristalle
gut, die fehlende Absorption verletzt auflerdem die Energieerhaltung.

Bei der Rontgenbeugung unterscheidet man zwei Falle bzw. Geometrien. Verlasst
die gebeugte Rontgenstrahlung den Kristall auf der Eintrittsseite, spricht man vom
Bragg-Fall. Verlasst die gebeugte Strahlung auf der den Kristall auf der gegeniiber-
liegenden Seite, z.B. wenn die beugende Netzebene senkrecht zur Oberfliche steht,
spricht man vom Laue-Fall.

Eine Kristall kann durch wiederholte Translation der Elementarzelle aufgebaut
werden. Die kleinste mogliche Elementarzelle wird Einheitszelle des Kristallgitters

genannt.

2.4.1 Theorie der dynamischen Rontgenbeugung

Eine vollstandigere Beschreibung der Beugung von Rontgenstrahlung stellt die dy-
namische Theorie dar, dabei wird auf die Vereinfachung der kinematischen Theorie
verzichtet und Rontgenbeugung als die Ausbreitung einer Welle in einem dreidi-
mensionalen periodischen Potential beschrieben. Im Unterschied zur kinematischen
Beugungstheorie wird bei der dynamischen Theorie durch Beugung die Intensitéat
des einfallenden Strahls verringert, wodurch auch ohne Absorption nur bis zu einer
bestimmten Tiefe Beugung auftritt, im Bragg-Fall wird diese Tiefe als Extinktions-
tiefe bezeichnet [9].

Die ersten Beitrage zur dynamischen Beugungstheorie stammen von Darwin und
Ewald [69, 70]. Ewald beschreibt mittels der Maxwell-Gleichungen die Ausbreitung
der Welle in einem dreidimensionalen periodischen Potential. Eine sehr ausfiihrliche
Zusammenfassung der dynamischen Beugungstheorie wurde von Authier gegeben,
die folgenden Ausfithrungen nutzen sein Buch als Grundlage [9)].

Die Zusammenhange zwischen elektrischer und magnetischer Flussdichte Dund B
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sowie elektrischer und magnetischer Feldstarke E und H werden durch die Maxwell-

Gleichung beschrieben. Diese lauten fiir einen elektrisch neutralen Kristall wie folgt:

. 9D .
rotH = — divB =0 (2.19)
ot
. 0B .
rotkl = 5 divD =0 (2.20)
Materialgleichungen: D= go(1+ X)E B= uol-_i. (2.21)

Dabei ist pg die magnetische Feldkonstante und yx die elektrische Suszeptibilitat,
diese ist eine Funktion der Elektronendichte im Kristall. Die an einen Kristall ge-
streute Intensitéit setzt sich aus der Streuung an allen Elektronen der Elementarzelle
zusammen. Die Uberlagerung der Streuungen an allen Elektronen eines Atoms unter
Berticksichtigung der Phasendifferenz zwischen den einzelnen Wellen wird als Atom-
formfaktor f bezeichnet. Die Bindung der Elektronen an den Kern wird durch die
anomale Dispersionskorrektur f'+if” eingefithrt, ergdnzt durch diese Korrektur ist
der Atomformfaktor f, = f+ f'+if”. Die Atomformfaktoren sind in Abhéngigkeit
vom Beugungswinkel tabelliert [71]. Die Position des j-ten Atoms in der Elementar-
zelle wird durch die atomare Basis 7; und die beugende Netzebene durch den rezi-
proken Gittervektor h beschrieben. Durch Summieren der Atomformfaktoren aller
j Atome der Elementarzelle erhélt man das Streuvermogen der Elementarzelle die

Strukturamplitude F},.

Fo =Y (fi+ fi+ifl)e ™ he M, (2.22)

J

Der Faktor e i ist der Debye-Waller Faktor der die thermische Bewegung der
Atome berticksichtigt. Durch die periodische Struktur kann die Suszeptibilitat als
Fourier-Reihe entwickelt werden. Die Koeffizienten der Entwicklung sind propor-
tional zu dem Strukturfaktor. Mit dem Volumen V der Elementarzelle und dem

klassischen Elektronenradius R, ergeben sich die folgenden Zusammenhange:

_Re)\QFh
%4

X(P) = > xne™™™ xn = (2.23)
B

Unter der Annahme y << 1 folgt aus den Maxwell-Gleichungen 2.21 fiir die
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Ausbreitung der Rontgenstrahlung im Kristall folgende Wellengleichung;:

. -, o2 S
AD + rotrot(xD) + 47r27” D=0 (2.24)

Eine Losung fiir ebene Wellen in einem Kristall mit kleinen Stérungen wurde
unabhéngig von Takagi [72] und Taupin [73] vorgeschlagen und wurde dementspre-
chend Takagi-Taupin-Gleichung genannt. Wird nur der einfallende und ein gebeug-
ter Strahl betrachtet spricht man vom Zweistrahlfall. Die elektrische Flussdichte im
Strahl in Einfallsrichtung ist Dy und die des gebeugten Strahls Dj. Das System der
gekoppelten Differentialgleichungen der Takagi-Taupin-Gleichung fiir die elektrische
Flussdichte lautet dann wie folgt:

oDy 1.,
oy —ZWXCXhDh(F)
IO — w2 CxnD(7) — 264 Du(F) (2.25)
Th

Fiir den Polarisationsfaktor C' gilt C' = 1 fiir s-Polarisation (E senkrecht zu Ein-
fallsebene) und C' = cos(26p) fiir p-Polarisation. x; ist die Suszeptibilitét fir den
inversen Gittervektor h = {h,k,l} = {—h,—k,—(}. Fiir 3, in einem perfekten
Kristall gilt:

Br=—(0—0p)sin(20p) — ;XO (2.26)

Der Parameter f3;, ist proportional zur Abweichung des einfallenden Wellenvek-
tors zum Bragg-Winkel fp der kinematischen Theorie. 6 ist der Winkel zwischen
einfallender Welle und Oberfliche des Kristalls. Der Term % Xo beschreibt die in der
kinematischen Theorie vernachlassigte Dispersion.

Die Takagi-Taupin-Gleichung ist analytisch nur fiir perfekte Kristalle und Kris-
talle mit einem konstanten Deformationsgradienten losbar. Fiir alle anderen Falle
d.h. Kristalle mit Defekten oder nicht konstanten Deformationsgradienten muss die

Takagi-Taupin-Gleichung numerisch gelost werden.
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2.4.2 Asymmetrische Reflexe und die Eindringtiefe von

Rontgenstrahlung

Bei optischen Anrege - Rontgen Abfrage Experimenten an Kristallen wird die Zeit-
auflosung durch die unterschiedlichen Eindringtiefen von Laser und Rontgenstrah-
lung begrenzt. Die Anregung in Halbleitern erfolgt mit dem Laser nur bis etwa
100 nm, wéhrend die Rontgenstrahlung typisch 1 pm bis 1000 pum tief eindringt.
Deshalb sollten die Eindringtiefen von Laser und Rontgenstrahlung an einander an-

gepasst werden, dies ist mit asymmetrischen Reflexen moglich.

gebeugte

TWeIIe S,

einfallende
Welle

eo‘r

Kristall

Abb. 2.2: Winkel bei asymmetrischem Reflex: ¢)- Asymmetriewinkel zwischen
beugender Netzebene und Oberflache, 05 - Bragg-Winkel, 8, Winkel zwischen
Oberflache und einfallenden Rontgenstrahl, 8, - Winkel zwischen Oberflaiche und
austretendem Rontgenstrahl, 77 - Oberflichennormale des Kristalls. Die Winkel
sind zur Oberflache definiert, wihrend in [9] die Oberflichennormale als Bezug ge-
nutzt wird [9].

Als asymmetrische Reflexe werden bei der Rontgenbeugung Reflexe bezeichnet,
deren beugende Netzebene weder parallel noch senkrecht zur Kristalloberflédche lie-
gen. Somit ist bei asymmetrischen Reflexen der Einfallswinkel 6, zwischen Ober-
flache und einfallender Welle gemessen, nicht mehr gleich dem Austrittswinkel 6y,
[74, 9]. In Abbildung 2.2 sind die Winkelbezeichnungen abgebildet, die im folgenden
Verwendung finden.

Ein Ma$ fir die Asymmetrie ist der Asymmetriefaktor :

- Y sin(y —0p)  sin(—6h)

= = 2.2
Yo sin(y + 0p) sin 6, (2.27)

Mit ~, = sin(—6,) und vy = sin(fy). Fiir symmetrische Reflexe im Bragg-Fall

(¢ = 0°) ist v = —1. Fir den symmetrischen Laue-Fall (¢p = 90°) ist v = 1.
Im folgenden wird nur der Bragg-Fall behandelt, d.h. die gebeugte Welle ist auf
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der selben Seite des Kristalls wie die einfallende Welle. Als Extinktionstiefe ¢, /. wird
die Tiefe bezeichnet, in der die Intensitat der einfallenden Rontgenstrahlung auf 1/e

abgefallen ist. Fiir die Extinktionstiefe gilt bei asymmetrischen Reflexen

A
tije = ———— -1/ 2.28
1/ TN Yo |74l ( )

Durch geeignete Wahl der beugenden Netzebene ist es moglich, sehr kleine Ein-
falls- oder Austrittswinkel zu realisieren, d. h. 7y oder v, wird klein, wodurch sehr

kleine Extinktionstiefen erreicht werden.

FWHM, =5, =y - FWHM_,, FWHM,,, =5, :—\/» FWHMY,,
-;10.0 10,0
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Abb. 2.3: Rockingkurve und Strahlbreite unter streifenden Einfall. a) Rocking-
kurve und Anderung der Halbwertsbreite d; eintrittsseitig und d, Halbwertsbrei-

te der Rockingkurve austrittsseitig. b) Strahlbreite auf einem Detektor mit z¢-
QuellgroBe, d; Abstand Quelle Kristall und dy Abstand Kristall Detektor.

In Abbildung 2.3 sind fiir einen asymmetrischen Reflex bei streifendem Einfall die
Rockingkurve und die Strahlbreite vor und nach der Beugung gezeigt. Das Reflexi-
onsvermogen in Abhéngigkeit des Einfallswinkels bezeichnet man als Rockingkurve.
Die Flache unter der Rockingkurve gibt das integrale Reflexionsvermégen an. Die
Halbwertsbreite (FWHM) der Rockingkurve fiir den Eintrittt um den Faktor /7y
grofler als im symmetrischen Fall. Bei streifendem Einfall ist daher die Winkelak-
zeptanz der Beugung grofler als im symmetrischen Fall. Die Strahlbreite vergrofiert
sich austrittsseitig in Abhéngigkeit der Rockingkurvenbreiten §; und dy, den Ab-
stdnden d; und ds und der Quellgrofle, als allgemeine Formel fiir die Strahlbreite auf

einem Detektor gilt:
Az = vy(dy - sin(61) + zg) + da - sin(ds) (2.29)

In Tabelle 2.1 sind ein symmetrischer und zwei asymmetrische Reflexe von InSb fiir
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Titan K,-Strahlung (2,75 A) gegeniibergestellt. Hervorzuheben ist die Méglichkeit,

die Eindringtiefe der Rontgenstrahlung mit der Wahl des Reflexes zu variieren.

Symme- stark asymmetrisch asymie-
Geometrie trisch | streifender | streifender | trisch
Einfall Austritt
beugende Netzebene (111) (220) (220) (113)
Asymmetriewinkel 1) 0° 35° 35° 15°
Asymmetriefaktor -1 =27 —2—17:—0,04 -1,7
Bragg-Winkel 0p 21,6° 36,98° 36,98° 44,9°
Einfallswinkel zur Oberfl. 6, Op 2° 72° 59,9°
Austrittswinkel zur Oberfl. 6, Op 72° 2° 29,9°
Rockingkurvenbreite FWHM
vor der Reflexion d; 30,4" 3,3" 93" 13,2”
nach der Reflexion 0, 30,4” 93" 3,3" 229"
Absorptionstiefe (1/e)
unter Einfallswinkel 6;:
Titan K,-Strahlung 310 nm 60 nm 60 nm 630 nm
Laserpuls mit 800 nm [75] | 95 nm 95 nm 95 nm 95 nm
Extinktionstiefe 290 nm 115 nm 115 nm 626 nm

Tab. 2.1: Vergleich von drei verschiedenen Reflexen fiir Titan K,-Strahlung an
einem InSb-Kristall mit einer (111)-Oberfliche. Bei dem asymmetrischen (113)-
Reflex sind die Werte fiir streifenden Austritt angegeben.

Streifender Einfall und streifender Austritt

Es kann sowohl ein kleiner Einfallswinkel als auch ein kleiner Austrittswinkel erzielt
werden. Die beiden Félle werden im folgenden als streifender Einfall bzw. streifender
Austritt bezeichnet. In Tabelle 2.1 sind einige Parameter bei streifendem Einfall und
streifendem Austritt sowie die des symmetrischen Falles des 220 Reflexes in InSb
gegentibergestellt.

Fir streifenden Einfall ist v < —1 und fiir streifenden Austritt liegt v im In-
tervall —1 < v < 0. Bei der Umkehr des Strahlenganges eines Reflexes gilt der
reziproke Asymmetriefaktor. Fiir beide Moglichkeiten ergibt sich der gleiche Wert
fir das Produkt 7o |y,| und deshalb die gleiche Eindringtiefe in den Kristall. Bei
streifendem Einfall reflektiert eine viel groflere Flache des Kristalls als beim strei-
fenden Austritt, siehe Abbildung 2.3(b), wodurch das integrale Reflexionsvermogen
erhoht ist. Bei streifendem Einfall ist die eintrittsseitige Rockingkurvenbreite §; um
den Asymmetriefaktor v breiter als beim streifenden Austritt. Eine Anderung der

Gitterkonstante des Kristalls fiihrt zu einer Anderung des Bragg-Winkels. Ist die
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2 Grundlagen

Anderung des Bragg-Winkels grofier als die Rockingkurvenbreite des einfallenden
Rontgenstrahles, wird der gebeugte Rontgenstrahl um mehr als seine Strahlbrei-
te verschoben. Um kleinste Anderungen der Gitterkonstante zu detektieren, sollte
die Rockingkurve des einfallenden Rontgenstrahles moglichst schmal sein, was fiir

streifenden Austritt gegeben ist.

2.4.3 Deformierte Kristalle

Fir deformierte Kristalle gilt, dass der Ortsvektor 7 der einzelnen Atome der Ele-
mentarzelle durch eine Verschiebung «(7) sich innerhalb des Kristalls d&ndert. Durch
1 = 7+ @(7) ndert sich Gleichung 2.23 in

X =3 2R =) (2.30)

h

Eine Spannung o (im engl. stress) im Kristall verursacht eine Verschiebung der
Atome im Kristall. Im Folgenden, wie auch in den Experimenten, ist die angeregte
Flache immer grofler als die abgefragte Fléache, daher wird das System eindimensio-
nal behandelt. Die Verschiebung u(x,y,z,t) erfolgt dann nur noch in Richtung der
Oberflachennormale, also in z-Richtung die Verschiebung ist dann u(z,t). Die Ablei-
tung der Verschiebung () wird als Deformation 7 (im engl. strain) bezeichnet. In
dieser Arbeit wurden nicht nur ortsabhéngige Anderungen untersucht, sondern auch
Anderungen mit der Zeit, so dass die drei GréSen o, u und 7 orts- und zeitabhingig
sind. Es gelten folgende Zusammenhénge zwischen Spannung o, Verschiebung u und

Deformation 7, p ist die Dichte des Kristalls.

ou(z,t)
0z

O®u(z,t)  do(z1)
o 0z

0z t) = (2.31)
Mit Formel 2.26 wurde die Abweichung S vom Bragg-Winkel eingefiihrt, diese
muss fiir deformierte Kristalle noch um die Deformation korrigiert werden. Fiir die

korrigierte Abweichung gilt:

/ . 1 (i h
B, = —(0 —0p)sin(20g) — —xo —X\- @-h) (2.32)
2 8$h
Deformation

Die numerisch Losung der Takagi-Taupin-Gleichung kann nach Bartels erfolgen,
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2 Grundlagen

indem der Kristall in diinne Schichten aufgeteilt wird[76]. Die Deformation innerhalb
einer Schicht wird als konstant angenommen. Fiir eine solche Schicht mit konstan-
ter Deformation kann die analytische Losung der Takagi-Taupin-Gleichung genutzt
werden. Da in der dynamischen Beugungstheorie auch Mehrfachbeugung beriicksich-
tigt werden, ist die gebeugte Intensitét in der obersten Schicht von allen darunter
liegenden Schichten abhéngig. Daher wird rekursiv, mit der untersten Schicht be-
ginnend die jeweils durch die Schicht transmittierte und gebeugte Welle berechnet.
Die Berechnung erfolgt fiir verschiedene Einfallswinkel § um den Bragg-Winkel 5.
Es ergibt sich das Reflexionsvermogen in Abhéngigkeit des Einfallswinkels. Dies

bezeichnet man als Rockingkurve.

Deformation durch akustische Phononen

In Kapitel 2.3 wurde die orts- und zeitabhéngig Deformation n(z,t) = % in einem

Halbleiter nach der Anregung durch einen kurzen Laserpuls beschrieben. Der De-
formationsgradient zeigt in Richtung der Normalen 77, im folgenden als z-Richtung
festgelegt, in den Kristall gerichtet. Der Kristall wird nur in der z-Richtung de-
formiert, da bei der Anregung stets ein grofleres Gebietes angeregt wird als mit

Rontgenstrahlung abgefragt wird.

einfallende

Réntgenstrahlung ungestorter Kristall
deformierter Kristall
6,
—-—T—:’f
Q r —

S T
Bunyory -z

>
<€

N d+Ad d

Abb. 2.4: Darstellung des Einflusses einer Gitterdeformation auf den Austritts-
winkel ¢ der Rontgenstrahlung bei asymmetrischer Reflexion. Die Beugung unter
streifenden Austritt am ungestorten (schwarz) und am deformierten Kristall (rot)
ist gezeigt.

a(a-

Fiir den Fall asymmetrischer Reflexe setzt sich der Term T}f;) in Gleichung 2.32

fir die Anderung des Beugungswinkels, aus einer Anderung infolge einer gednderten
Gitterkonstante und einer Drehung der Netzebene um At zusammen, siehe Abbil-
dung 2.4 [76, 77]. Dabei steht ¢ fiir den bereits eingefiihrten Asymmetriewinkel,

Oy ist der Einfallswinkel und 6, der Austrittswinkel der Rontgenstrahlung. Da die
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2 Grundlagen

gebeugte Rontgenstrahlung unter 26, zur Einfallsebene, beobachtet wird, geht die
Anderung des Bragg-Winkels doppelt in die Verschiebung des Reflexes ein.

Ay = 200 + Ay (2.33)
A, = n(z,t) - (2- cos® - tanfg — sin - cos)

Die zwei Terme in Gleichung 2.33 haben entgegengesetzte Vorzeichen und bewir-
ken eine Vergroflerung bzw. Verkleinerung des Austrittswinkels. Fiir einen expan-
dierten Kristall ist der Term 2Af0p negativ und der Term A ist grofler als Null, in
Tabelle 2.2 sind fir den (113)- und den (220)-Reflex die Werte fir 2A0p und Aq.

Reflex ‘ 2A0p ‘ A ‘ 2A0p + At
(113) | 1,86 | -0,25 1,61
(220) | 1,0 |-047 0,54

Tab. 2.2: Werte der beiden Terme in Gleichung 2.33 fiir den (113)- und den (220)-

Reflex am Beispiel des Indiumantimonids mit einer (111)- Oberfléche.

Zur besseren Verstandlichkeit ist in Abbildung 2.4 die Ausdehnung des Kristalls
ins Kristallinnere gezeichnet und somit die Oberflache als fest im Raum gezeichnet.
Im Experiment dehnt sich die Oberflidche aus, dies &ndert jedoch nichts an den Win-
keln. Eine konstante Deformation in einem Kristall bewirkt eine Verschiebung der
Rockingkurve. Akustische Phononen erzeugen einen komplizierten Verlauf der De-
formation, so dass eine Losung der Takagi-Taupin-Gleichung nur numerisch moglich

ist.
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Experimente

In diesem Kapitel wird die im Rahmen dieser Arbeit verwendete Rontgenquelle
fiir zeitaufgeloste Rontgenbeugungsexperimente vorgestellt. Die verwendete Laser-
Plasma-Rontgenquelle besteht aus einem Kurzpulshochleistungslasersystem mit ei-
ner Repetitionsrate von einem kHz und einem Bandtarget. Aktuell steht fiir optische
Anrege - Rontgen Abfrage Experimente ein Lasersystem mit 1 kHz Repetitionsrate
und mit einer mittleren Leistung von 4 W zur Verfiigung [78]. Frithere Experimente
mit der Laser-Plasma-Rontgenquelle in Jena wurden an einem Ti:Saphir Laser mit
einer Repetitionsrate von 10 Hz und einer mittleren Leistung von P=1 W durch-
gefithrt [3, 52, 63].

3.1 Lasersystem

Das verwendete Lasersystem ist ein Ti:Saphir Lasersystem der Firma Quantronix.
Das System hat eine Zentralwellenlange von 804 nm, eine Laserpulsdauer 7, < 60fs
und eine Repetitionsrate von 1 kHz. Es stehen zwei Laserstrahlen mit Pulsenergien
Ery = 0,7mJ und Er5 ~ 4 mJ zur Verfliigung.

Die Laserpulse werden mit einer Wiederholfrequenz von 80 MHz in einem pas-
siv Moden gekoppelten Oszillator MIRA der Firma Coherent erzeugt. Zur taglichen
Charakterisierung des Oszillators wurde ein schnelle Photodiode sowie ein Spektro-
meter eingesetzt, siehe Abbildung 3.3(b). Mittels einer Kombination aus Polarisator
und Pockelszelle als Pulspicker wird eine Repetitionsrate von 1 kHz erzeugt. Diese
Laserpulse werden nach dem Prinzip der ,chirped-pulse-amplification® verstarkt [6].
Der Puls wird zunéchst zeitlich gestreckt, dann verstarkt und wieder komprimiert.
Die Pulsdauer wird zunéchst in einem Gitterstrecker auf etwa 120 ps gestreckt. Der

erste Verstarker, ein 8-Pass-System, wird von einem gepulsten Nd:YLF -Laser mit
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Nd:YLF »=s27nm, P=12w, 1kHz

Oszillator | sofs

Coherent Mira T s

A=804nm, AA=21 nm

Verdi, 45w

Nd:YLF 2=527nm, P=10w, 1kHz

Nd:YLF »=527nm, P=18W, 1kHz

Ausgang 1: (fiir optische Anregung)
Pulsdauer=60fs, Pulsenergie 0,7 mJ,
M’ =1,1 Strahldurchmesser:®:511n

LD -

Strecker | 1] Kompressor 2
9 Pulsepicker S 4

1kHz
- e ompressor 1 120 ps /
0,4mJ
. IR =N

Ausgang 2:
(Rontgenquelle)
Pulsdsdauer:60fs
Pulsenergie:4,0 mJ
M*=1,1

O=13mm

1. Verstérker 2. Verstarker

Abb. 3.1: Ti:Saphir Lasersystem zur Erzeugung ultrakurzer Rontgenpulse und
optischer Anregepulse.

einer mittleren Leistung P = 10W gepumpt. Nach der Verstirkung stehen noch
unkomprimierte Laserpulse mit 1,4 mJ Pulsenergie zur Verfiigung, 70% der Puls-
energie wird ausgekoppelt und wieder auf 60 fs komprimiert. Die Transmission des
Kompressors betriagt 80%. Die komprimierten Laserpulse haben eine Pulsenergie
von 0,7 mJ und werden im Experiment zur optischen Anregung verwendet. Die
restlichen 30% der Pulsenergie werden in einem zweiten 3-Pass Verstarker auf 5 mJ
verstirkt. Der zweiter Verstarker besteht aus einem auf —40 °C gekiihlten Ti:Saphir-
Kristall, der von beiden Seiten mittels zweier Nd:YLF-Laser gepumpt wird. Deren
mittlere Leistung betriagt 12 bzw. 18 Watt. Die Kiihlung des Kristalls dient der Mi-
nimierung der thermischen Linse. Nach der sich anschliefenden Komprimierung auf

60 fs stehen fiir Experimente Pulse mit ~ 4 mJ zur Verfiigung.

3.1.1 Zeitliche Struktur des Laserpulses

Fir das Verstdndnis der Wechselwirkung des Laserpulses mit der Metallfolie ist,
wie in Kapitel 2 beschrieben, eine genaue Kenntnis des zeitlichen Verlaufes des
Laserpulses wichtig. Denn nur dann ist es moglich, die Absorption des Lasers und die
Einkopplung der Energie in die Metallfolie zu verstehen. Die zeitliche Position und
Intensitdat von Vorpulsen beeinflusst dabei mafigeblich die entstehende Skalenlénge.

Das Verhaltnis der Intensitit, an einem beliebigen Zeitpunkt, zu der Intensitit des
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Hauptpulses wird als Kontrast bezeichnet. Fiir eine Messung des Kontrastes auf
einer ns-Zeitskala wurde eine Vorpulsdiode mit Graufiltern verwendet. Bei einem
maximal messbaren Kontrast von 10* konnten keine Vorpulse frither als 3 ns vor
dem Hauptpuls detektiert werden. Fiir die Vermessung des ps-Bereiches wurde ein
THG Kreuzkorrelator Sequoia der Firma Amplitude Technologies eingesetzt. Die

Kontrastmessung ist in Abbildung 3.2 gezeigt.

1 ‘ ~—— Hauptpuls ’

0,14

— 0,01+ .
S5 : ] 5
o 1E-34 25ps 25ps -
% 1E-44 | Vorpulse \ Nachpulse r
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Q ] i
X 1E-6 -48ps— } .
1E-7 4 .

1E-8 4

I v I v I ' | ' | ' L} M | M | M | v )
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Verzégerung [ps]

Abb. 3.2: Kontrastmessung mit einem dritte Ordnung Korrelator (Sequoia) der
Laserpulse die zur Erzeugung der kurzen Rontgenpulse in der Laser-Plasma-
Rontgenquelle verwendet werden.

Die Sequoia-Messung des zweiten Verstéarkers zeigt unter anderen bei —25 ps einen
Vorpuls und einen Nachpuls bei 25 ps, Der Vorpuls hat etwa 1% der Leistung des
Nachpulses. Eine Kontrastmessung des ersten Verstarkers zeigt einen Nachpuls bei
25 ps, aber keinen Vorpuls. In der Veroffentlichung von Didenko [79] wird beschrie-
ben, dass bei der Uberlagerung einzelner Spektralkomponenten des Haupt- und
Nachpulses im gestreckten Zustand aus einem Nachpuls ein Vorpuls entstehen kann.
Der entstandene Vorpuls hat dann die selbe Verzogerung zum Hauptpuls wie der
Nachpuls. Das Verhéltnis zwischen Vor- und Nachpuls ist proportional dem Qua-
drat der nichtlinearen Phasenverschiebung des Laserpulses im Verstarkermedium,
genannt B-Integral . Die Gleichung fiir das Verhaltnis der Leistung von Vor- zu

Nachpuls und das B-Integral lauten wie folgt:
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onr . 2. L EL (l’)
= 0,58 B2 t Bin :—-/ . 3.1
Pnach ot o ' A 0 " (x) A- TL,gestreckt ’ ( )
Mit den Parametern des letzten Umlaufes des zweiten Verstéirkers: E;, = 5 mJ,

gepumpte Fliche im Ti:Saphir Kristall A =2 mm?, nichtlinearer Brechungsindex
von Ti:Saphir ny=3,2-107% | Laserpulsdauer 7 gestreckt = 120 ps, Kristalllinge
L=2cm und die Wellenlange A\ = 815 nm, kann fiir das Verhaltnis von Vor- zu
Nachpuls 0,01 abgeschatzt. Dabei wurde ny und £ im Kristall als konstant ange-
nommen. Ein Nachpuls bei 25 ps erzeugt also bei dem letzten Umlauf im Verstarker
einen Vorpuls, der 1% der Leistung des Nachpulses hat, somit entsteht der gemessene
Vorpuls bei der Verstiarkung aus dem Nachpuls.

Die Zeitauflosung des Sequoia betragt bestenfalls 20 fs und reicht, wie in Abbil-
dung 3.3(a) zu sehen, nicht aus, um die Pulsdauer von 60 fs des Hauptpulses aufzu-
l6sen. Dies erfolgte mit einem Autokorrelator zweiter Ordnung, die Messung ist in

Abbildung 3.3(a) gezeigt. Daraus ergibt sich eine Laserpulsdauer von 77, = 60 fs.
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Abb. 3.3: a) Messung der Pulsdauer des Hauptpulses nach der zweiten Verstér-
kung mit einem SHG-Autokorrelator(schwarz) und zum Vergleich die Sequoia-
Messung(rot). b) Gemessenes Spektrum des zweiten Verstérkers.

3.2 Laser-Plasma-Rontgenquelle

Der in Kapitel 3.1 beschriebene Laserpuls wird mit einer Off-Axis-Paraboloidspiegel
auf eine diinne Metallfolie fokussiert, siche Abbildung 3.4. Durch die Repetitionsrate

des Lasers von einem kHz ist ein stdndiges Verfahren der Metallfolie notwendig,
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um fiir jeden Laserpuls eine intakte Oberfliche zu gewéhrleisten. Das Metallband
wird dabei von einer im I0Q entwickelten Abrollmechanik gleichméfig mit etwa
1 ecm/s verschoben. Damit ist es moéglich, mit einem 5 cm breiten Band bis zu 5
Stunden ohne Unterbrechung mit einer Rate von 1 kHz zu messen. Die Off-Axis-
Parabel hat eine Brennweite von 114, 3 mm, ein Offnungsverhéltnis von F/1,5 und
einen Off-Axis-Winkel von 60°. Zum Schutz der empfindlichen Goldbeschichtung der
Off-Axis-Parabel befindet sich zwischen Parabel und Bandtarget eine 50 pum dicke
Schutzfolie aus PMMA. Diese wird langsam, mit wenigen cm/min, verfahren. Ohne
diesen Schutz sinkt das Reflexionsvermogen der Parabel innerhalb von Minuten
auf unter 50% [80]. Die Off-Axis-Parabel, Schutzfolie und Abrollmechanik befinden
sich in einer Vakuumkammer bei einem Druck < 10 mbar. Als Vakuumfenster zum

Austritt der Rontgenstrahlung wird 50 pm dickes Kapton® (Polyimide) verwendet.

L
Bandtarget
v
ng ., Vakuumfenster
50pm Kapton
—

: " Metallfolie
P 4. P PMMA -Folie
A A

Abb. 3.4: Aufbau der Laser-Plasma-Rontgenquelle zur Erzeugung ultrakurzer
Rontgenpulse

-

-
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Vakuumkammer

Off-Axis-Parabel

Durch Aufweiten des Laserstrahles mit einem Teleskop um einen Faktor 3 auf
40 mm ist ein Fokusdurchmesser auf der Metallfolie von <7 pm(FWHM) moglich,
die Kontrolle des Fokus erfolgte mit einem Mikroskopobjektiv und einer CCD, siehe
Abbildung 3.5(a). Aus Abbildung 3.5(b) kann man eine FWHM-Breite des Fokus von
7 um und eine 1/e?-Breite von 14 um ablesen. Auf der Metallfolie kann mit dieser
Fokussierung eine maximale Intensitdt von /7 =8-10' W /cm? erreicht werden.

Aufler der Emission von Bremsstrahlung kommt es zu einer Emission von K,-
Strahlung durch Erzeugung von Lochern in der K-Schale. Als Metallfolie wird 25 um
dicke Titanfolie oder 25 um dicke Kupferfolie verwendet. Die K,-Strahlung wird
isotrop von der Quelle abgestrahlt. Die Abstrahlung der Bremsstrahlung erfolgt im
Allgemeinen nicht isotrop [81]. Der Durchmesser der Quelle der Rontgenstrahlung
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Abb. 3.5: Charakterisierung des Fokus auf dem Bandtarget a) Intensitatsvertei-
lung des Laserpulses im Fokus. b) Radiale Energieverteilung im Fokus mit FWHM
und 1/e%-Breite des Fokus.

betragt 10 um. Die Messung erfolgte an dem Schatten einer Kante aus Blei. Die
emittierende Flédche ist also nur ein wenig grofler als der optische Fokus des Lasers
auf dem Metallband.

Es gibt bis heute keine direkte Messung der Rontgenpulsdauer einer Laser-Plasma-
Rontgenquelle. Simulationen von Reich [52] sagen eine Dauer <120 fs voraus. Ak-

tuelle Messungen von Zamponi [22] geben eine Obergrenze von 100 fs an.

3.2.1 Abhdngigkeit der Photonenanzahl von der
Bandgeschwindigkeit

Die Verschiebung der Metallfolie sollte schnell genug erfolgen, so dass jeder Laser-
puls auf ein intaktes Stiick Folie trifft. Misst man jedoch die Ausbeute der Kupfer
K,-Strahlung der Quelle in Abhéngigkeit von der Geschwindigkeit des Metallban-
des, sieche Abbildung 3.6, so kann man einen Anstieg der Kupfer K,-Photonen fiir
langsamere Verfahrgeschwindigkeiten beobachten, bis zu einer maximalen Photonen-
zahl bei einer Geschwindigkeit, bei der die Folie vom Laser bereits perforiert wird.
Fiir den kurzwelligen Anteil der Bremsstrahlung zeigt sich das selbe Verhalten. Die
hohere Ausbeute fiir kleine Geschwindigkeiten und dem damit verbunden raumli-
chen Uberlapp aufeinander folgender Pulse fithrt wahrscheinlich zu einer effizienteren
Einkopplung der Laserenergie in das Target. Der selbe Zusammenhang konnte auch
bei anderen Laser-Plasma-Rontgenquelle, die ein Bandtarget benutzen, beobach-
tet werden [82, 83]. Die Kupfer K,-Photonen wurden mit einer Réntgen-CCD im

(040)-Reflex eines Quarzkristalles registriert. Die integrale Messung der kurzwelligen
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Strahlung geschah mit einem Dosimeter mit einer Ionisationskammer, dass inner-
halb der Bleiabschirmung der Laser-Plasma-Rontgenquelle positioniert wurde. Das
Dosimeter war von der Quelle durch 4 cm PMMA getrennt, sodass nur Photonen

grofler 10 keV registriert werden konnten.
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Abb. 3.6: Die Ausbeute an Kupfer-K,-Photonen (schwarze Quadrate) und der
kurzwelligen Bremsstrahlung (rote Kreuze) steigt fiir geringere Verfahrgeschwin-
digkeiten der Metallfolie, der Laser-Plasma-Rontgenquelle an. Unterhalb von
1,5 cm/s kommt es zu einer Perforierung der Folie.

3.3 Detektoren

3.3.1 Timepix Detektor

Mit dem im folgenden beschriebenen Timepix Detektor war es moglich, die Rontgen-
emission bis zu einer Photonenenergie von 600 keV zu messen. Diese Experimente
stellen den ersten Einsatz eines Timepix Detektor zur Messung des Spektrums einer
Laser-Plasma-Rontgenquelle dar.

Der Timepix Detektor ist ein am CERN im Rahmen der Medipix-Kollaboration
entwickelter Pixeldetektor. Der Timepix Detektor ist ein um weitere Funktionen er-
weiterter Medipix2 [84]. Das Besondere an den Detektoren der Medipix Reihe ist,
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dass jeder Pixel eine eigene Ausleselektronik besitzt, bestehend aus Vorverstéarker,
Diskriminator und Zahler. Im Unterschied dazu besitzen CCDs nur an einem Pi-
xel eine Ausleseelektronik und der Inhalt aller Pixel wird zeilen- und spaltenweise
auf diesen Pixel verschoben. Da die Zeit fiir das Verschieben entféllt, konnen mit
einem Detektor der Medipix Reihe sehr kurze Auslesezeiten und damit eine hohe

Wiederholrate erreicht werden.

Verbindung Sensor-Elektronik

Detektormaterial

CdTe \A

1mmI u=250V

Auslese-
elektronik

Elektronik einesT
Pixels

Abb. 3.7: Seitenansicht eines Timepix Detektors

Der Timepix hat eine quadratische 2 cm? grofie Detektorfliche mit 256x256 Pi-
xeln in der Auslesematrix. Die PixelgroBe betragt 55x55 um?. Es standen zwei De-
tektoren zur Verfiigung. Bei einem ist nur bei jedem vierten Pixel eine Verbindung
zwischen Sensormaterial und Ausleseelektronik hergestellt, siche Abbildung 3.7, so
dass dieser eine effektive Pixelgrofe von 110x110 um? besitzt. Bei dem zweiten sind
alle 256x256 Pixel verbunden, dies ergibt eine Pixelgrofe von 55x55 pm?. Als Sen-
sormaterial wurde bei beiden Detektoren Cadmiumtellurid (CdTe) mit einer Dicke
von 1 mm verwendet. Die Elektronik jedes Pixels des Timepix Detektor kann unab-

héngig voneinander in einem der folgenden drei Modi betrieben werden [85].

e Single particle counting
e Arrival time

o Time-Quver-Threshold

Im Modus Single particle counting wird in jedem Pixel, wie im Medipix2, die Zahl
der wahrend der Belichtungszeit eintreffenden Photonen gezdhlt. Im Modus Arrival
time wird die Ankunftszeit des ersten Photons im entsprechenden Pixel gespeichert.
Wird ein Photon in dem Detektormaterial eines Detektors absorbiert, so werden freie
Elektronen im Material erzeugt. Deren Zahl ist proportional zur Energie des absor-
bierten Photons. Der Time-Over-Threshold Modus misst die Zeit, bis die Ladung
iiber einen Widerstand abgebaut ist, dies entspricht dem Analog-Digital-Wandler in
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einer CCD. Diese Zeit ist somit proportional zu der Energie der Photonen, es ist so

moglich die Energie des absorbierten Photons zu messen.
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Abb. 3.8: Vergleich der Absorption des Detektormaterials Silizium (CCD) und
Cadmiumtellurid (Timepix) bei einer Dicke der empfindlichen Schicht von 1 mm
CdTe (schwarz) und 40 pm Silizium (rot). Die Absorption ist aus Photoabsorpti-
on und Comptonstreuung zusammengesetzt. Die gestrichelten Linien geben den
Anteil der Comptonstreuung an.

Die Absorptionswahrscheinlichkeit fiir Rontgenphotonen im Detektormaterial ist
von der Ordnungszahl und der Dicke des Materials abhangig. In Abbildung 3.8 ist
in rot die Absorption in 40 um Silizium und 1 mm CdTe gezeigt, dies entspricht der
Detektionswahrscheinlichkeit der CCD bzw. dem aus CdTe bestehenden Timepix
Detektor.

Im Gegensatz zu einer CCD ist es bei dem Timepix jedoch notwendig, jedes ein-
zelne Pixel zu kalibrieren, da jedes Pixel eine etwas andere Verstarkung und Unter-
schiede im Analog-Digital-Wandler aufweist. Die Kalibrierung der Detektoren wurde
von Athena Paz und Christoph Hahn mittels Rontgenfloureszenzlinien durchgefiihrt.
In Abbildung 3.9 ist die Kalibrierung der Photonenenergie fiir ein Pixel gezeigt.

Fiir den Timepix Detektor ist der Zusammenhang zwischen Pixelwert x und Pho-
tenenergie F gegeben durch F = C(x+Cy++v/2? + C3x + Cy). Dabei sind Cy, Cy, Cs

und C} fiir jeden Pixel verschiedene Konstanten. Die Werte der Konstanten sind im

weiteren nur abhangig von Detektorspannung U, der Verstarkung des Vorverstarkers

und der gesetzten Grenze fiir Untergrundrauschen. Es ist somit fiir den Betrieb dar-
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Abb. 3.9: Energiekalibrierung eines Abb. 3.10: Timepixmessung der
einzelnen Timepix128 Pixels. 662 keV Linie von Cs-137.

Timepix256 (rot),
Timepix128 (schwarz)

auf zu achten, immer die selben Werte fiir Spannung und Verstarkung einzustellen.
Die Grenzen fiir Untergrundrauschen werden nach dem Einschalten des Detektors
in einer automatisierten Routine fiir jeden Pixel neu bestimmt. In Abbildung 3.10
ist das Spektrum einer Cs137-Quelle mit dem Timepix aufgenommen worden und
logarithmisch dargestellt. Die verwendete Cs137-Quelle hat im kurzwelligen Bereich
nur eine Linie bei 662 keV. Alle anderen, aufler der 662 keV-Photonen, entstehen
durch sekundére Prozesse im Detektor. Es ist schwierig, die genaue Interaktion der

kurzwelligen Photonen mit dem Detektormaterial zu simulieren.

3.3.2 Unterschiede zwischen CCD und Timepix

Fiir einen direkten Vergleich von CCD und Timepix sind in Tabelle 3.1 die wichtigen
Parameter der beiden Detektoren gegeniibergestellt. Hervorzuheben ist, dass die
CCD tber den gesamten verwendeten Spektralbereich einen linearen Zusammenhang
zwischen Pixelwert und Photonenenergie hat.

Durch die Verwendung von 1 mm dickem CdTe als Detektormaterial im Timepix
Detektor ist dieser auch fiir sehr kurzwellige Strahlung empfindlich.

Fiir einen direkten Vergleich der Empfindlichkeit fiir charakteristische Kupfer-
strahlung von Roéntgen-CCD und Timepix, wurde der in Abbildung 3.11 gezeigte
Aufbau verwendet. Als Quelle diente die Laser-Plasma-Rontgenquelle mit Kupfer-
folie. Der Timepix Detektor wurde im Single particle counting Modus betrieben,
weshalb nur die Zahl der detektierten Photonen bestimmt werden konnte. Fiir einen
besseren Vergleich der Detektoren wurde auch bei der CCD auf eine energieselektive

Auswertung verzichtet. Zur Filterung der charakteristischen Rontgenstrahlung von
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CCD [86] Timepix [87]
Pixel 1024x256 128x128 bzw 256x256
Dicke 30 — 50 um 1 mm
Ausleszeit 4,5 s (rauscharm) 10 ms
Detektorflache 1,6 cm? 2 cm?
Sensormaterial Silizium (Si) Cadmiumtellurid (CdTe)
Z(Si)=14 Z(Cd) =48, Z(Te) =52
Bandliicke 1,11 eV 1,49 eV
Photonenenergie E E=x/Cy keV] | E=Ci(x+ Cy+ a2+ Csx + Cy)
Energieauflosung 340 eV 3,2 keV bei 60 keV
Detektorspannung U ~1V 250V
Betriebstemperatur | —70 °C (Vakuum) Raumtemperatur

Tab. 3.1: Gegeniiberstellung wesentlicher Parameter der Andor 420DX-BD-DD
CCD und des Timepix Detektors

der Bremsstrahlung wurde ein Indiumantimonid (InSb) Kristall verwendet. Beide
Detektoren wurden nacheinander in den (333)-Reflex positioniert. Zur Normierung
wurde eine zweite Rontgen CCD direkt von der Quelle beleuchtet. Eine Wand aus
3 cm dicken Bleiwtirfeln diente als Abschirmung fiir die Detektoren gegen Strahlung,
die von der Quelle direkt zu den Detektoren gerichtet ist.

Abbildung 3.12 zeigt die mit CCD bzw. Timepix detektierten Photonen im InSh
(333)-Reflex. Bei der Messung mit der CCD sieht man sehr gut die Kupfer K-
und K-Linie aufgelost. Auf Grund der unterschiedlichen Gréfie der Pixel der bei-
den Detektoren wurde die Photonenzahl noch auf 1 mm? Detektorfliche normiert.
Bei dieser Messung wurde nicht zwischen Photonen verschiedener Energie unter-
schieden, sondern nur die Anzahl der Photonen registriert. Der grofie Untergrund
in der Messung mit dem Timepix Detektor zur Messung mit der CCD stammt
von detektierten kurzwelligen Photonen, die in der CCD nicht registriert werden.
Gleichzeitig ist die absolute Zahl der detektierten Kupfer-K,- Photonen bei dem
Timepix Detektor geringer als bei der CCD. Da fiir diese Photonenenergie die Ab-
sorptionswahrscheinlichkeit im Timepix gleich eins ist, liegt die Ursache in der Nahe
zur Detektionsschwelle des Timepix. Die Wahrscheinlichkeit fur das Aufsplitten der
Energie eines Photons in mehrere Pixel ist bei einer Photonenenergie von 15 keV
etwa 40% [88]. Liegt bei ,Splitevents® die detektierten Einzelenergien unterhalb
der Schwelle fiir die Detektion, werden diese Kupfer-K,,, 5-Photonen als Untergrund
nicht beriicksichtigt.

Der Timepix bietet die Moglichkeit auch Roéntgenphotonen mit Energien weit
oberhalb von 20 keV zu detektieren, aber fiir Photonen unterhalb 10 keV ist das De-
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Abb. 3.11: Setup zum Vergleich der Empfindlichkeit von einer Rontgen-CCD und
eines Timepix Detektors.

tektorrauschen bereits sehr storend. Die CCD erreicht ihre Auflosung von 340 eV bei
einem Detektorrauschen von fast null nur bei einer Betriebstemperatur von —70 °C.
Daher ware eine Kiithlung des Medipix sicher eine interessante Erweiterung. Auf-
grund der Verbindung von Materialien mit unterschiedlichen Ausdehnungskoeffizi-

enten im Timepix Detektor wurde bisher von einer Kiihlung Abstand genommen.

3.3.3 Auswertung der Daten des Timepix und der CCD

In beiden Detektoren kommt es zu einem Aufsplitten der Ladungen in benachbar-
te Pixel. Bei dem Timepix tritt dies viel starker auf. Dies liegt zum einen an dem
dickeren Detektormaterial und der damit verbundenen ldngeren Driftstrecke, aber
auch an der Detektion von hoherenergetischen Photonen und den damit verbunde-
nen grofferen Ladungswolken. Deshalb wird jedes Bild nochmals mit einem Compu-
teralgorithmus nachbearbeitet, so dass benachbarte Pixel wieder zusammengefasst
werden. [86]. Dafiir ist es jedoch zwingend notwendig, dass in jedem Bild alle Pixel,
die die Ladungen eines Photon detektiert haben, rdumlich durch signalfreie Pixel
getrennt sind. Das Auffinden zusammen gehoérender Pixel erfolgt dabei mittels der

imagetoolbor von Matlab [89].
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Abb. 3.12: Vergleich der gemessenen Photonenzahlen zwischen CCD als Detektor
(rot) und Timepix als Detektor (schwarz). Die Messung erfolgte mit dem in Abbil-
dung 3.11 gezeigten Aufbau.

3.4 Messung der Rontgenemission mit Timepix
Detektor und CCD

3.4.1 Experimentelle Aufbau

Fiir die Messungen der Rontgenemission der Laser-Plasma-Rontgenquelle wurden
zwei Andor 420DX-BD-DD CCDs mit (1024x256) Pixeln sowie zwei Timepix De-
tektoren eingesetzt. Die vier Detektoren wurden als nicht dispersive Spektrometer
verwendet [86]. Durch die unterschiedlichen Empfindlichkeiten fiir verschiedene Pho-
tonenenergien von CCD und Timepix, siche Abbildung 3.8, ist es moglich, mit beiden
Detektoren einen sehr grofien spektralen Bereich der Rontgenstrahlung zu detektie-
ren. Mit der CCD kann im Bereich der Titan K,-Strahlung von 2 keV bis 20 keV ein
Spektrum gemessen werden, wahrend mit dem Timepix Detektor ein Spektrum zwi-
schen 10 keV und 800 keV registriert werden kann, siche die Messung der Cs137-Linie
in Abbildung 3.10. Beide Detektoren gleichzeitig einzusetzen bietet die Moglichkeit,
sowohl die Emission der Titan K,-Strahlung der Laser-Plasma-Roéntgenquelle zu
messen, wie auch die Bremsstrahlung bis 800 keV zu detektieren.

Die Anordnung der Detektoren um die Laser-Plasma-Rontgenquelle ist in Abbil-
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Abb. 3.13: Messaufbau mit zwei Timepix Detektoren und zwei Andor CCDs
zur Messung der Rontgenemission in einem groflen Spektalbereich von 2 keV bis
800 keV.

dung 3.13 gezeigt. Als Vorderseite des Targets ist die Seite bezeichnet, auf der der
Laserpuls ein Plasma erzeugt. Der Timepix128 steht in Richtung der Targetnorma-
len auf der Vorderseite. Wie in Abschnitt 3.3.3 beschrieben, muss der Photonenfluss
auf den Detektoren so gering sein, dass alle Photonen von einander getrennt werden
konnen. Da ein Spektrum tiber einen sehr groflen Energiebereich detektiert werden
soll, fihrt eine Abschwichung durch Filter moglicherweise zu einer Verfalschung
des Spektrums. Die Detektoren wurden deshalb soweit wie moglich von der Quelle
entfernt positioniert. Auf der Vorderseite war ein maximaler Abstand von 2,9 m
moglich, auf der Riickseite maximal 1,4 m. Um weitere Interaktionen mit der Luft
auf dem Weg zum Detektor zu vermeiden, wurde die Strahlung auf der Vorderseite
im Vakuum gefiihrt.

Der Timepix256 und eine zweite Andor CCD des selben Typs wie auf der Vor-
derseite wurden auf der Riickseite in einem Abstand von 1,4 m in Laserrichtung
aufgebaut, siche Abbildung 3.13. Auf der Riickseite war eine Fithrung im Vakuum
nicht moglich. Die zwei CCDs befanden sich jeweils in einer eigenen kleinen Va-
kuumkammer, welche von der Vakuumkammer des Bandtargets getrennt sind. Al-
le Vakuumfenster zum Austritt bzw. Eintritt der Rontgenstrahlung bestanden aus
50 um dicken Kapton (Polyimide). Zusétzlich waren alle Eintrittsfenster der De-
tektoren gegen den Eintritt von sichtbarem Licht und nahem Infrarot durch 6 pum

dickes Mylar mit beidseitig 100 nm aufgedampften Aluminium geschiitzt. Die CCDs
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waren zusétzlich mit 25 pm dicken Berylliumfenstern gegen sichtbares Licht und
nahes Infrarot abgeschirmt.

Die Parabel hat einen Off-Axis-Winkel von 60°, der Einfallswinkel des Lasers auf
das Bandtarget war daher 30° zur Targetnormalen. Vor dem Aufweitteleskop wurde
eine \/2-Platte eingesetzt um die Polarisation des Lasers zwischen s-Polarisation
(E-Feld schwingt senkrecht zur Einfallsebene) und p-Polarisation (E-Feld schwingt

parallel zur Einfallebene) zu wechseln.

3.4.2 Messung der Rontgenstrahlung der

Laser-Plasma-Rontgenquelle

Um ein Spektrum zu erhalten, wurden mehrere hundert Einzelbilder mit jeweils 4-6
Laserschiissen aufgenommen. Fiir eine Abschwéichung des Spektrums unterhalb von
4 keV wurde vor allen Detektoren 3 Lagen Aluminiumfolie mit einer Gesamtdicke von
39 um befestigt. Damit erfiillte jede einzelne Aufnahme die Bedingungen fiir ,,Ein-
zelphotonenzéhlung”. Die in den Spektren angegebenen Photonenzahlen sind auf
eine Sekunde (1000 Laserpulse bei 1 kHz) normiert. Die charakteristische Strahlung
wird isotrop im Raumwinkel 47 emittiert, daher wurde die registrierte Photonenzahl
auf einen Raumwinkel von 47 normiert. Da die von einem lasererzeugtem Plasma

emittierte Bremsstrahlung im Allgemeinen nicht isotrop ist [81], sind die Messungen

Photonen
2-10~4sr+s

der erfasste Raumwinkel des Timepix Detektors in 1 m Abstand von der Quelle.

mit den Timepix Detektoren in Einheiten von angegeben, 2-107%sr ist

Emission der Laser-Plasma-Rontgenquelle in Abhangigkeit von der
Polarisation des Lasers

Mit der A\/2-Platte wurde die Polarisationsrichtung der einfallenden Strahlung auf
das Bandtarget gedndert. Die Messung wurde mehrmals wiederholt. Es wird zu-
nachst nur die Emission auf der Vorderseite des Bandtargets beschrieben. Die Spek-
tren in Abbildung 3.14 wurden mit einer Andor-CCD aufgenommen.

Neben der charakteristischen K,- und Kpg-Linie des Titans bei 4,5 keV bzw.
4,9 keV ist ein exponentiell abfallendes Bremsstrahlungsspektrum zu sehen. Die An-
zahl an Zweiphotonenereignissen, d.h. es hat mehr als ein Titan-Photon ein Pixel
bzw. dessen benachbarte Pixel getroffen, ist 3 Gréflenordnung kleiner als die Anzahl
an Einzelphotonenereignissen.

Fiir p-Polarisation werden 3,2 - 10'° Photonen/(4r - sr - s) Titan K,-Photonen von

der Quelle emittiert, dies ist viermal so viel wie fiir s-Polarisation. Eine hohere Pho-
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Abb. 3.14: Messung der charakteristischen Strahlung eines Laserplasmas auf einer
25 um dicken Titanfolie bei einer Intensitit von I=8-10'® W/cm? in Abhingig-

keit von der Polarisation, s-Polarisation (rote Linie) und p-Polarisation (schwarze
Linie). Als Detektor wurde eine CCD als nichtdispersives Spektrometer verwendet.

tonenzahl fiir p-Polarisation wird auch in der Literatur von Eidmann bzw. Retting
beschrieben [90, 82]. Bei der verwendenden Intensitit von 8 - 101® W /cm? ist die Re-
sonanzabsorption der effizienteste Weg, Elektronen mit dem Laser zu beschleunigen,
siehe Abschnitt 2.2.1. Die Resonanzabsorption benotigt aber eine ins Material ge-
richtete Feldkomponente des E—Feldes, diese ist nur bei p-Polarisation gegeben. Die
hohere Photonenzahl bei p-Polarisation ist auf die effizientere resonante Einkopp-
lung der Energie ins Material und der damit verbundenen Elektronenbeschleunigung
zuriickzufiithren.

Fir die Verteilung der beschleunigten Elektronen wird eine Maxwell-Verteilung

angenommen, damit ist die Abhéngigkeit der Elektronenanzahl W [91]:

W(FE) x exp (—ka> (3.2)

Dabei ist F/ die Energie der Elektronen, kp die Boltzmann-Konstante und T'

die Temperatur in Kelvin, den Term kgT nennt man Elektronentemperatur T,.
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Abb. 3.15: Messung der kurzwelligen Rontgenemission der Laser-Plasma-
Roéntgenquelle, s-Polarisation (rote Linie) und p-Polarisation (schwarze Linie).
Gemessen wurde mit dem Timepix auf der Vorderseite des Targets in Richtung
der Targetnormalen.

Das Bremsstrahlungspektrum, das sich aus einem Elektronenspektrum mit einer
Maxwell-Verteilung ergibt, hat wieder eine Maxwell-Verteilung mit fast der gleichen
Temperatur wie das Elektronenspektrum [91]. Somit kann aus dem exponentiel-
len Abklingen des Bremsstrahlungsspektrum die Elektronentemperatur der , heiflen*
Elektronen bestimmt werden.

Bestimmt man aus dem exponentiellen Abfall des Spektrums die Elektronentem-
peratur des Plasmas, erhilt man 7, = 8 keV. Ab etwa 20 keV Photonenenergie
werden fast keine Photonen mehr registriert, da die Quanteneffizenz der CCD be-
reits zu gering ist, zum Vergleich siehe die Absorptionswahrscheinlichkeit fiir Silizium
in Abbildung 3.8. Zeitgleich zu den Spektren aus Abbildung 3.14 wurde mit dem
Timepix128 unter einem nur um 10° verdnderten Einfallswinkel ein Spektrum der
Rontgenphotonen mit Photonenenergien grofler 10 keV aufgenommen. Diese Spek-
tren sind in Abbildung 3.15 gezeigt.

Die K,- und die Kg-Linie des Titans liegen bei dem Timepix Detektor noch im
Rauschen des Detektors. In den Spektren sind zwei Komponenten zu erkennen: Der

niederenergetische Bereich bis etwa 50 keV zeigt einen exponenteniellen Abfall der
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Photonenzahl mit einer Elektronentemperatur 7, =8 keV. Bei p-Polarisation sind
4 mal mehr Photonen zu beobachten als bei s-Polarisation. Elektronenenergie und
das Verhéltnis der Photonenzahl zwischen s- und p-Polarisation stimmen mit den
mit der CCD gemessen Bremsstrahlungspektren tiberein. Die absolute Photonen-
zahl ist fiir Photonenenergien kleiner 20 keV beim Timepix auf Grund der Néhe
zum Untergrund zu gering, wahrend bei der CCD ab 20 keV nur nur eine geringe
Quanteneffizenz vorliegt, so dass eine direkter Vergleich der absoluten Photonen-
zahlen zwischen Timepix Detektor und CCD schwierig ist. Der zweite kurzwelligere
Anteil der Spektren der Bremsstrahlung unterscheidet sich recht stark zwischen p-
und s-Polarisation, bei s-Polarisation sind hochstens Photonen mit einer Energie von
200 keV detektiert worden, wihrend das Spektrum bei p-polarisierter Laserstrah-
lung bis 600 keV reicht. Die durch Anpassen eines exponentiellen Abfalls ermittel-
ten Elektronentemperaturen des kurzwelligeren Anteils betragen bei p-Polarisation
(117 £+ 8) keV und bei s-Polarisation (39 £ 2) keV. Der scheinbare dritte Anteil bei
p-Polarisation in Abbildung 3.15 ist mit der ab 350 keV sehr geringen Wahrschein-
lichkeit fiir Photoabsorption in CdTe zu erklaren.

Der mit dem Timepix Detektor gemessene kurzwelligere Anteile im Bremsstrah-
lungsspektrum wird von Schlegel durch eine mehrfache Beschleunigung einzelner
Elektronen erklért [92]. Der Anteil der Bremsstrahlung mit einer Elektronenener-
gie von 8 keV kommt von Elektronen, die durch Resonanzabsorption beschleunigt
werden. Bei diesem Prozess kommt ein kleiner Teil der Elektronen bei jeder Periode
des Laserpulses phasenrichtig mit dem Laser und kann mehrmals zusétzlich Energie
gewinnen. Auf diese Weise konnen einzelne Elektronen bis auf mehrere hundert keV

beschleunigt werden.

Emission der Laser-Plasma-Rontgenquelle auf Vorder- und Riickseite

Zeitgleich zu den gezeigten Messungen auf der Vorderseite der Metallfolie wurden
mit einem weiterem Timepix Detektor und einer weiteren CCD auf der Riickseite
in Richtung des Lasers Spektren aufgezeichnet. Die Detektoren wurden in Richtung
des Lasers platziert, da alle zeitaufgelosten Experimente, die in dieser Arbeit gezeigt
werden, unter diesem Winkel aufgebaut waren. Der Timepix Detektor auf der Riick-
seite befindet sich 1,4 m von der Quelle entfernt und die CCD 90 cm, siehe auch
Abbildung 3.13.

In Abbildung 3.16 sind die mit der CCD gemessenen Spektren gezeigt. Die Spek-
tren von der Vorderseite sind um die Absorption durch 5 cm Luft, 39 pm Aluminium

und 100 pm Kapton korrigiert. Die Spektren von der Riickseite sind entsprechend
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Abb. 3.16: Spektren der Laser-Plasma-Rontgenquelle mit zwei CCDs auf Vorder-
und Riickseite simultan gemessen. In der Laser-Plasma-Rontgenquelle wurde Ti-
tanband verwendet. Die Intensitat auf der Metallfolie betrug 8 - 10'® W /cm?. Es
sind die jeweiligen Spektren fiir s- und p-Polarisation abgebildet.

um die Absorption durch 90 cm Luft, 39 um Aluminium, 100 um Kapton und 25 pm
Titan korrigiert. Die Werte fiir die Absorption in den verschiedenen Materialien in
Abhéngigkeit von der Energie stammen aus den Henke Tabellen [93, 94].

Die Transmission von Titan K,-Strahlung durch 90 cm Luft ist nur 1074, durch
die starke Absorption der Titan K,- und Kj -Strahlung in Luft sind keine Zweipho-
tonenereignisse von Titan auf der Riickseite im Spektrum zu sehen und die abso-
luten Photonenzahlen sind auf der Riickseite fiir Titan K,-Photonen nicht korrekt.
Die Spektren der Bremsstrahlung stimmen ab 5 keV sowohl fiir s- wie auch fir p-
Polarisation sehr gut zwischen Vorder- und Riickseite tiberein, auch die absoluten
Photonenzahlen stimmen iiberein, die Emission der Rontgenstrahlung bis 30 keV
erfolgt isotrop.

In Abbildung 3.17 sind die Messungen mit den zwei Timepix Detektoren fiir s-
und p-Polarisation zusammengestellt. Bis 40 keV stimmen die Spektren von der
Vorder- und der Riickseite fiir s- und p-Polarisation jeweils iiberein. Fiir Energien
groBer 40 keV stimmen die Spektren fiir s-Polarisation gut iiberein. Wéahrend bei der
Verwendung von p-Polarisation auf der Riickseite ein Spektrum dhnlich dem unter

s-Polarisation gemessen wurde. Der kurzwellige Anteil unter p-Polarisation mit sehr
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Abb. 3.17: Spektren der Laser-Plasma-Rontgenquelle mit zwei Timepix De-
tektoren auf Vorder- und Riickseite simultan gemessen. In der Laser-Plasma-
Rontgenquelle wurde Titanband verwendet. Die Intensitat auf der Metallfolie
betrug 8- 10' W/cm?. Es sind die jeweiligen Spektren fiir s- und p-Polarisation
abgebildet.

hohen Photonenenergien kommt nach der Erkldrung von Schlegel durch ein mehr-
faches Beschleunigen der Elektronen zustande [92]. Somit muss die Beschleunigung

der Elektronen auch in Richtung der Normalen auf der Vorderseite erfolgen.

Raumliche Ausdehnung der Rontgenquelle

Die raumliche Ausdehnung der Rontgenquelle der Titan K,-Strahlung wurde auf
der Riickseite des Titanbandes durch den Schattenwurf an einer Kante aus Blei
bestimmt. Als Detektor wurde eine Rontgen-CCD verwendetet, der Abstand Quelle-
CCD war 65 cm und 10 cm zwischen Blei und CCD. Es ergibt sich eine Quellgrofie
z. von (9,7 £ 1,0) um, die Quellegrofe der Rontgenstrahlung auf der Riickseite der

25 um dicken Tinanfolie ist somit etwa doppelt so grofl wie der Laserfokus.

3.5 Zeitaufgeloste Rontgenbeugung

Aus der Messung mit der Rontgen-CCD kann fiir die Titan K,-Photonen eine Pho-

tonenzahl von 10 Photonen/s ermittelt werden, bei einer Pulsenergie von 3,5 mJ
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ergibt sich eine Effizienz der Laser-Plasma-Rontgenquelle aus dem Verhéltnis von
Energie aller Rontgenphotonen mit einer Photonenenergie von einer 4500 eV und
der dafiir aufgewendeten Laserleistung ergibt sich 2-107° fiir die Effizienz fiir die
Erzeugung von Titan K,-Photonen.

Photonen - Photonenenergie 10" Photonen/s - 4500 eV

= =2.107° .
Laserleistung 3,5 W 0 (3:3)

Im folgenden werden die grundlegenden Anforderungen und Justagearbeiten fiir

zeitaufgeloste Rontgenbeugung erldautert.

3.5.1 Raumlicher und zeitlicher Uberlapp von Anrege- und

Abfragepuls

Fiir eine erfolgreiche, zeitaufgeloste Messung der mit einem optischen Laser ange-
regten Probe, miissen der optische und der Rontgenpuls zeitlich und raumlich sehr
genau auf der Probe iiberlappen.

Fiir die Einstellung der rdumlichen und zeitlichen Uberlagerung zwischen opti-
schem Anrege und Rontgen Abfrage Puls wird das Metallband der Laser-Plasma-
Rontgenquelle angehalten und der Laser mit niedriger Leistung auf das Band fo-
kussiert. Dabei entsteht ein Loch im Metallband und der Laser leuchtet den selben
Bereich wie auch die Rontgenstrahlung aus. Wird ein gebogener Kristall als Ront-
genoptik eingesetzt, reflektiert dieser auf Grund der Form und Parallelitat der Ober-
flache und der verwendeten Netzebenen den optischen Laser auf die gleiche Stelle
wie die Rontgenstrahlung. Wird keine Rontgenoptik eingesetzt, dient ein Stiick Tan-
talfolie auf der Probe als Markierung. Die Probe wird mit einen stark vergréfernden
Mikroskop und einer CCD betrachtet. Mit diesem Mikroskop wird dann auch der
Anregepuls auf die Probe justiert. Fir die Bestimmung des Nullpunktes der zeit-
lichen Verzogerung von Anrege- und Abfragepuls wird die Probe anschlieBenden
durch einen BBO!-Kristall ersetzt. Der BBO-Kristall wird mit dem zuvor benutzen
Mikroskop an die Stelle des Probekristalls, positioniert. Anrege- und Abfragepuls
erzeugen im BBO-Kristall zweite Harmonische [95], welche mittels Mikroskop und
CCD beobachtet werden. So ist eine Justierung der Verzégerung zwischen beiden

Pulsen von besser als 50 fs moglich.
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Abb. 3.18: Temperaturverlauf im Laserlabor (schwarze Linie) und Réntgenlabor
(rote Linie) wihrend eines Messtages.

3.5.2 Stabilitat der Experimente

Fiir die Messungen ist eine Stabilitat der Aufbauten iiber mehrere Stunden notwen-
dig. Besonders grofle Probleme bereiteten dabei die Schwankungen des Anregelasers
auf der Probe um bis zu einem Strahldurchmesser (FWHM) und die Schwankun-
gen von bis zu 10% der Pulsenergie . Die Ursache fir beide Schwankungen war die
Temperaturanderung im Laserlabor durch die Klimaanlage, sieche Abbildung 3.18.
Die schnellen Schwankungen der Position auf der Probe stammten von der Luf-
tumwélzung der Klimaanlage und konnten durch Einhausungen reduziert werden.
Die langsameren Positionsschwankungen und die Schwankung der Laserenergie mit
einer Periode von 15 Minuten haben ihre Ursache in den Kiihlzyklen der Klimaan-
lage, welche eine Schwankung der Temperatur von +0, 8 K erzeugen. Die Positions-
schwankungen konnten erst durch eine aktive Riickkopplung zwischen einer Proben-
beobachtung mittels CCD und einem motorisierten Spiegel eliminiert werden. Die
Energieschwankungen, die bei Messungen nahe der Zerstorschwelle zu einer Zersto-

rung der Probe fiihrten, konnten durch eine aktive Riickkopplung zwischen einem

IBeta-Bariumborat, 8 — BaB2Oy
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Energiemessgerat und einen motorisierten Abschwécher ebenfalls eliminiert werden.
Die Auswertung, Riickkopplung und Gegensteuerung der Laserschwankungen wurde

in Labview programmiert.

3.5.3 Messstrategie

Die Messung kleinster Anderungen stellt hohe Anforderungen an die Stabilitéit der
Rontgenquelle und die Aufbauten. Aufler den Schwankungen der Laser-Plasma-
Rontgenquelle fithren auch Temperatursschwankungen, Luftunruhe, aber auch Dege-
neration der Probe durch Anregung nahe der Zerstérschwelle zu einer Anderung der
gemessen Intensitiat. Daher ist es sehr wichtig, bei der Messung kleiner Anderungen
sinnvoll zu normieren. Alle gezeigten zeitaufgelosten Messungen folgen der selben
Strategie, es wurde von jeder Verzogerungszeit neben der Aufnahme der angeregten
Probe unmittelbar danach eine Aufnahme der nicht angeregten Probe gemacht. Da-
durch kann der Einfluss durch Probendegeneration minimiert werden. Nach diesen
zwei Aufnahmen fiir eine Verzogerungszeit wurde die néchste Verzogerungszeit ein-
gestellt. Diese Messreihe wurde fiir alle Verzogerungszeiten mehrmals wiederholt. In
der Arbeit von Schick [23] ist gezeigt, wie mit einer solchen Messstrategie an einer
Laser-Plasma-Rontgenquelle eine Verbesserung des Signal-zu-Rausch-Verhéltnisse
erzielt werden kann. In dieser Arbeit wurde ein Detektor mit einer sehr hohen Aus-
leserate eingesetzt, so dass in kurzer Folge Aufnahmen gemacht werden konnten.
Bei der verwendeten CCD wurde auf Grund der langen Auslesezeit von 4,5 s mit

Belichtungszeiten zwischen 60 s und 90 s gearbeitet.
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Indiumantimonid

In diesem Kapitel werden die zeitaufgelosten Messungen an dem Halbleiter Indiu-
mantimonid (InSb) vorstellt. Das Ziel dieser Messungen ist es, die bei der optischen
Anregung eines Halbleiters ablaufenden Prozesse zu untersuchen. Dabei wurde nur
die reversible Anregung untersucht, d.h. keine Anregung mit hohen Fluenz, die eine
Zerstorung der Kristallstruktur zur Folge hat. Die typischen Eindringtiefen fiir Ront-
genstrahlung in einen Halbleiterkristall liegen zwischen 600 nm und einigen pum. Die
Anregung des Kristalls erfolgt durch den verwendeten Anregelaser mit A = 800 nm
aber nur bis zu einer Tiefe von 60 nm. Damit ist es nicht moglich, mittels Rontgen-
beugung die innerhalb von 10 ps ablaufenden Anderungen im Kristall zu messen.
Erst durch die Verwendung asymmetrischer Reflexe ist es moglich, nur diese ange-
regten 60 nm zu untersuchen. Im folgenden Kapitel werden dazu verschiedene Mes-
sungen unter streifendem Einfall bzw. streifendem Austritt gezeigt. Im Abschnitt
4.3 wurde fiir eine Verbesserung des Signal-zu-Rausch-Verhéltnisses zusétzlich ei-
ne Rontgenoptik benutzt, um die Zahl der Rontgenphotonen im angeregten Gebiet
zu erhohen. Die in den Grundlagen eingefiihrten unterschiedlichen Modelle fiir die
Anregung wurden mit den Messungen verglichen.

Bereits in den ersten rein optisch zeitaufgelosten Experimenten wurde das schnelle
Schmelzen an InSb untersucht, Mitte der 90 Jahre hatten Shumay et al. das Reflex-
ionsvermogen sowie die erzeugte zweite Harmonische untersucht [96]. Bei einer sehr
grofien Fluenz von 200 mJ/cm? konnte bereits nach 200 fs keine zweite Harmonische
mehr detektiert werden. Der Riickgang ist eine Indiz fiir ein Auflésen der Kristall-
struktur, wie es beim Schmelzen auftritt. Durch die kurze Zeit von 200 fs kann das
Schmelzen jedoch nicht im klassischen Sinne erklart werden, deshalb wird dieser
Vorgang als nichtthermisches Schmelzen (im engl. nonthermal melting) oder auch
als ultraschnelles Schmelzen (im engl. wltrafast meltimg) bezeichnet. Eine direkte
Messung des nichtthermischen Schmelzens durch zeitaufgeloste Rontgenbeugung ist

im Jahre 2001 Feurer gelungen [3]. Die Untersuchung des nichtthermischen Schmel-

49



4 Zeitaufgeléste Rontgenbeugung an Indiumantimonid

zens in InSb mit einer Anderung der gebeugten Rontgenintensitit innerhalb weniger
100 fs, ist immer auch mit einer Zerstérung der Probe verbunden und erfolgt somit
als EinzelschuBexperiment [96, 3, 97, 98]. Reversible Messungen unterhalb der Zer-
storschwelle fiir Einzelschufl mit zeitaufgeloster Rontgenbeugung wurden von Morak
[63] gezeigt, dabei konnten die ersten Anderungen 15 ps nach der Anregung beob-
achtet werden. Am Synchrotron in Lund wurde das nichtthermische Schmelzen mit
einer Wiederholrate von einem kHz gemessen, dabei rekristallisierte der Kristall
zwischen zwei Laserpulsen fast vollstédndig [99]. Die Zeitauflosung war bei diesem
Experiment durch die verwendete Streakkamera auf 3 ps begrenzt.

Fiir eine vollkommen reversible Anregung der Probe wie sie in dieser Arbeit un-
tersucht wurde, ist es besonders wichtig, die Probe nicht zu verédndern, da bereits
kleinste Schédden nach 1000 Schuss, also einer Sekunde, zu einem Verlust des ge-
beugten Rontgensignals fiihren. Die bei den Messungen ermittelte Zerstorschwelle
von 12 mJ/cm? fiihrte bei den Messungen innerhalb einer Minute zu einer sichtba-
ren Verdnderung der Probe und zu einem Totalverlust der reflektierten Rontgen-
strahlung. In der Literatur werden fiir die Zerstorschwelle von InSb Werte zwischen
10 mJ/em? und 17 mJ/ecm? angegeben [20, 100, 60]

4.1 Eigenschaften und Struktur von InSb

InSb ist ein III-V-Halbleiter mit einer Bandliicke von 0,17 eV. Durch diese sehr
kleine Bandliicke kann mit einem Laser mit einer Wellenlange von 800 nm, was
einer Photonenenergie von 1,5 eV entspricht, eine sehr grofle Anzahl an Elektron-
Loch-Paaren erzeugt werden. Bei der in der vorliegenden Arbeit verwendeten Fluenz

des Lasers von 10 mJ/cm? werden bis zu 10?! Elektron-Loch-Paare pro cm?

erzeugt.
InSb kristallisiert in der Zinkblendestruktur mit einer Lénge der Einheitszelle von
a=6,46 A. In Abbildung 4.1 ist die Struktur von InSb an einer Einheitszelle gezeigt.

In Tabelle 4.1 sind einige Materialkonstanten von InSb zusammengefasst.

4.2 Zeitaufgeloste Rontgenbeugung und

asymmetrische Reflexe

Bei einem optischen Anrege - Rontgen Abfrage Experiment miissen beide Pulse
rdumlich und zeitlich tiberlagern. Bei Proben wie InSh, die fiir den Anregepuls nicht

transparent sind, kommt noch erschwerend hinzu, dass durch die groflere Eindring-
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OIn® C)Sb'3
Abb. 4.1: Zinkblendestruktur von InSh

Materialkonstante Formelzeichen Wert
Schmelztemperatur 530°C[101]
Bandliickenenergie Eyop 0,18 eV [54]
Schallgeschwindigkeit v 3880 m/s[102]
Poissonzahl v 0,3 [102]
Wirmekapazitat des Gitters C 8,3 -10° J/m3K[102]
Léngenausdehnungskoeffizient a 4,7 107 K=t [102]
Warmeleitfahigkeit Ko 16 mJ/m?3[102]
Absoprtionstiefe bei 800 nm [ 97 nm [75]
Dichte p 5,78 g/cm?3[102]

Tab. 4.1: Verwendete Materialkonstanten von InSb

tiefe der Rontgenstrahlung ein grofleres Volumen abgefragt wird, als angeregt wurde,
siehe Tabelle 2.1. In diesem Fall verschlechtert sich das Signal-zu-Rausch-Verhéltniss
der Messung und macht es unmoglich, kleinste Anderungen zu detektieren. Die Ein-
dringtiefe fiir den verwendeten Ti:Saphir Laser mit einer Wellenlénge von 800 nm
betragt fiir InSb 60 nm. Bei Beugung von 2,75 A Strahlung wird im Fall des (222)-
Reflexes von Insb an einer (111)-Kristallflache ein 10 mal grofieres Volumen abgefragt
als angeregt wird. Es gibt zwei Losungsanséatze fiir die Anpassung von angeregtem
und abgefragtem Volumen, einerseits die Verwendung diinner Schichten [29] und an-
dererseits die Verwendung asymmetrischer Reflexe [60]. Durch die Verwendung diin-
ner Schichten sinkt das integrale Reflexionsvermogen und die Rockingkurven werden
breiter, was eine schlechtere Winkelauflosung bedeutet. Im Unterschied dazu wurde
in Kapitel 2.4.2 bereits gezeigt, dass fiir asymmetrische Reflexe eine Erhéhung des

Reflexionsvermogens oder eine sehr schmale Rockingkurve mit einer guten Winkel-
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auflosung, bei einer kleinen Eindringtiefe von 60 nm, méglich ist. Im Rahmen dieser

Arbeit wurde nur die Moglichkeit der asymmetrischen Reflexe genutzt.

4.2.1 Streifender Einfall und streifender Austritt

Die zeitaufgelosten rontgenografischen Messungen an InSb erfolgten sowohl unter
streifendem Einfall wie auch unter streifendem Austritt. Fiir eine Erhohung der Pho-
tonenzahl im angeregten Gebiet wurde die Messung mit streifendem Austritt unter
Verwendung einer Rontgenoptik zur Fokussierung der Rontgenstrahlung wiederholt.
Zum Vergleich des Einflusses der Eindringtiefe auf das zeitliche Auflosungsvermo-
gen wurde neben einem stark asymmetrischen (220)-Reflex mit einer Eindingtiefe
von 60 nm noch der (113)-Reflex mit einer Eindringtiefe von 630 nm benutzt. Als
Quelle diente die in Kapitel 3 charakterisierte Laser-Plasma-Rontgenquelle, als Tar-
getmaterial wurde eine 25 pm diinne Titanfolie verwendet. Die emittierte Titan

K,-Strahlung der Quelle wurde zur Beugung genutzt.

Abb. 4.2: Aufbau fiir die

zeitaufgeloste Rontgenbeu-

gung an InSb. Als Abfragepuls
t Verzégerungs- diente Titan K,-Strahlung.

os5md — | strecke Die Kristalloberflache ist ei-
: I ne (111)-Ebene, gebeugt wird
Linse an der (220)-Ebene. Es er-

Blende geben sich folgende Winkel:
I \ Bragg-Winkel g =37,0°, Ein-
fallswinkel 6y =2, 5°, der Aus-
trittswinkel 6, =72,0° und
der Einfallswinkel des Anrege-
Laserstrahles zur einfallenden
Rontgenstrahlung ist 10°. Der
Abstand der Quelle zum Kris-
Umlenkspiegel tall betrug 13 cm.

Der Aufbau fiir die zeitaufgeloste Rontgenbeugung an InSb ist in Abbildung 4.2
gezeigt. Aus der von der Laser-Plasma-Rontgenquelle emittierten Strahlung wur-
de mit einer 0,5 mm breiten Blende ein schmales Strahlbiindel ausgeschnitten. Die
Blende dient der Unterdriickung von Streustrahlung. Die Probe wird mdglichst nahe
an der Quelle in der Rontgenstrahlung positioniert um die Abschwichung der Ti-
tan K,-Strahlung durch Absorption an Luft zu minimieren. Der Abstand zwischen
Quelle und Kristall betrug 14 cm und vom Kristall zur CCD betrug der Abstand

12 ecm. Der verwendete Kristall ist 2 cm mal 2 cm grof.
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Abb. 4.3: CCD-Bilder des (220)-Reflexes von InSb mit a) streifendem Einfall mit
einem Asymmetriefaktor von v=-27. Unter der Grafik ist das Profil der gebeugten
Rontgenstrahlung gezeigt, und b) unter streifendem Austritt mit y=0,04=-1/27.
Die Photonenzahl ist auf 1h normiert. Bei beiden Aufnahmen wurde die Probe
nicht angeregt.

In Abbildung 4.3 sind CCD-Aufnahmen fiir flachen Einfall und flachen Austritt
gegeniibergestellt. Fir die Aufnahmen wurde der Aufbau in Abbildung 4.2 verwen-
det. Fiir beide Aufnahmen wurde der (220)-Reflex mit 2, 5° Einfallswinkel bzw. 2, 5°
Ausfallswinkel verwendet. Bei dem verwendeten InSh-Kristall ist die Oberfliche um
0,8 gegen die (111)-Kristallebene verschnitten, daher stimmt der Einfallswinkel
nicht mit den in Tabelle 2.1 angegebenen Winkeln iiberein. Der Einfallswinkel von
2, 5° wurde experimentell bestimmt, indem der Einfallswinkel 0° iber Totalreflexion
an der Probe eingestellt wurde. Aus dem gemessenen Einfallswinkel ergibt sich fiir
den Asymmetriefaktor unter streifenden Einfall v = 21,7.

Bei der Aufnahme unter streifendem Einfall beugt ein etwa 5 mm breites Gebiet
auf dem Kristall. Durch die niedrige Eindringtiefe fiihrt bereits eine 60 nm tiefe

Schédigung der Kristallstruktur, z. B. durch Aufschmelzen der Oberfliche, zu einem
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Totalausfall der Beugung, siehe Markierung in 4.3(a). Die harte Kante im Reflex bei
kleineren Bragg-Winkeln kommt von dem Eintrittsfenster der CCD-Kamera.

In Abbildung 4.3(a) ist unter der CCD-Aufnahme das zugehorige Profil der ge-
beugten Rontgenstrahlung dargestellt, es konnen die Titan K,;- und K ,o-Linien
getrennt werden. Durch Anpassen einer Lorentzkurve an K,; und K., kann fiir
die K,i1-Linie eine Halbwertsbreite von 150 Pixel ermittelt werden. Die Breite des
Reflexes auf dem Detektor Ax ist abhangig von der Quellgréfie x¢, von der Rocking-
kurvenbreite des einfallenden und des gebeugten Rontgenstrahls 9; und d,, der spek-
tralen Linienbreite d,,, den Abstédnden d; und ds von der Quelle zum Kristall, dem
Abstand vom Kristall zur CCD und von dem Asymmetriefaktor . In Abschnitt

2.4.2 wurde bereits die Formel

Az = v(dy - sin(61 + 6,) + xg) + dao - sin(ds + d,,) (4.1)

fiir die Halbwertsbreite des Reflexes auf einem Detektor angegeben. In Abbildung
2.3(b) sind die verschiedenen Einfliisse fir die Reflexbreite fiir streifenden Einfall und
streifenden Austritt dargestellt. Die natiirliche Linienbreite der K,,-Linie ist 1,45
eV, dies entspricht einer Verbreiterung der Rockingkurve um 50” [103]. In Tabelle
4.2 sind fiir den (220)-Reflex die Halbwertsbreiten unter streifendem Einfall und

streifendem Austritt sowie die verschiedenen Anteile der Verbreiterung aufgelistet.

streifender Einfall | streifender Austritt

Rockingkurvenbreite

des einfallenden Strahls d; 181" 8"

des gebeugten Strahls 4, 8" 181"
spektrale Linienbreite K, 50" 50"
Verbreiterung auf CCD durch:

10 pm Quellgrofle 0,2 mm (9 pxl) 0,4 um (<1pxl)

spektrale Lininebreite 1 mm(40 pxl) 36 wm(<2pxl)
Breite des Reflexes auf CCD, Gl.: 4.1 | 3,65 mm (146 pxl) | 137 um (<6 pxl)
gemessene Halbwertsbreiten auf CCD 150 pxl 5 pxl

Tab. 4.2: Vergleich der Halbwertsbreiten der Rockingkurve von streifendem Einfall
und streifendem Austritt.

Im Unterschied zur Aufnahme mit streifendem Einfall wurde in Abbildung 4.3(b)
das Azimut des Kristalls um 120° und der Bragg-Winkel um den doppelten Asym-
metriewinkel 2 -1 = 70° gedreht, damit ergibt sich ein Austrittswinkel von 2° bei
der Beugung an der (220)-Ebene. Durch die bereits in Abschnitt 2.4.2 beschriebene
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sehr schmale Rockingkurve von nur 8” bei streifendem Austritt sinkt das integrale
Reflexionsvermogen. Bei streifendem Einfall ist das integrales Reflexionsvermogen
26,7 mal so hoch wie unter streifendem Austritt, das theoretische Verhaltnis ist
v = 27,8 und stimmt also gut mit der Messung iiberein. Die gebeugte Intensitét

im Maximum ist in beiden Fallen gleich.

Streifender Einfall

In Abbildung 4.4 ist die Probe mit einfallendem Rontgenstrahl (blau) und Anrege-
laserstrahl (rot) dargestellt. Durch die unterschiedlichen Einfallswinkel ov und /5 von
Rontgenstrahl und Anregelaserstrahl kommt es in Abhéngigkeit von der Position
auf der Probe zu unterschiedlichen Verzogerungszeiten. Fiir eine um den Abstand
d verdnderte Position auf der Probe gilt eine um At gednderte Verzogerungszeit

zwischen beiden Strahlen.

Xyray = d-cCOSC
Xopt = d- cosf
B At — Xx-ray — Xopt
Xopt &
' A d
of At = —-(cosa—cosf)(4.2)
c

Abb. 4.4: Fir gegebene Einfallswinkel o und g fiir Rontgenstrahl und Anrege-
laserpuls hat jeder um d verschobene Punkt auf der Probe eine um At geénderte
Verzogerungszeit.

Fiir beide Messungen unter streifendem Einfall, sieche Abbildung 4.2, ist der Ein-
fallswinkel der Rontgenstrahlung o= 2,5° und der Einfallswinkel des Anregelaser-
strahl 5 =12°. Die Breite des angeregten Gebiets auf der Probe ist 5 mm. Zwischen
den Réndern des angeregten Gebiets folgt aus Gleichung 4.2 eine zeitliche Verzoge-
rung von At =355 fs.

Da der Laser in vertikaler Richtung nur einen Teil des in Abbildung 4.3(a) reflek-
tierenden Gebietes anregt, ist es moglich, die raumliche Verteilung der Laserleistung
zu nutzen, um fir jede Verzogerung gleichzeitig mehrere Fluenzen auszuwerten. In
Abbildung 4.5 sind die verschiedenen ausgewerteten Gebiete mit den zugehorigen
mittleren Laserenergien pro Fléche gezeigt. Das mit ,,Normierung“ bezeichnete Ge-
biet dient als Referenz, um die Schwankungen der Laser-Plasma-Rontgenquelle zwi-

schen den verschiedenen Verzogerungszeiten auszugleichen.
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Normierung

0,4 mJ/cm®
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Abb. 4.5: CCD-Aufnahme der mit dem Laserpuls angeregten Oberfliche des InSh.
Eingezeichnet sind das Gebiet zur Normierung sowie die Gebiete mit den verschie-
denen Fluenzen des Anregelasers.

Da die Anregung der Probe zu einer Expansion des Gitters und damit zu einer
Verstimmung der Braggbedingung der K,-Linien fithrt, wird der gebeugte Rontgen-
strahl zu kleineren Bragg-Winkeln verschoben. Die Verschiebung betrigt jedoch nur
etwa die Halfte der Breite des Reflexes auf der CCD, deshalb wird nur iiber einen
Teil des angeregten Gebietes integriert, siche Abbildung 4.5.

In Abbildung 4.6 ist die Anderung des integralen Reflexionsvermégen fiir die ver-
schiedenen Fluenzen in Abhéangigkeit von der Verzogerungszeit zwischen Anrege-
laserpuls und Rontgenpuls dargestellt. Zu jeder Aufnahme der angeregten Probe
wurde mit gleicher Belichtungszeit eine Aufnahme als Referenz ohne Anregung der
Probe gemacht. Die Auswertung der Referenzaufnahmen erfolgte mit den gleichen
Algorithmen und ist im Graph gepunktet eingezeichnet. Die Bestimmung der ange-
gebenen Fluenz erfolgte durch Messung der Laserenergie vor der Probe mit einem
Energiemessgeréat. Fir das Profil des Anregelaserstrahl wurde eine Gausskurve an-
genommen. Deren Halbwertsbreite von 1,2 mm wurde mittels einer senkrecht zum
Laserstrahl ausgerichteten CCD bestimmt. Die Pulsdauer des Laserpulses von 60 fs
wurde mit einem SHG-Autokorrelator bestimmt, siche Abbildung 3.3(a). Durch Pro-
jektion des Laserstrahls auf die Probe unter einem Einfallswinkel von 12° zur Ober-
flache ergeben sich die angegebene mittlere Fluenz fiir die entsprechenden Gebiete
auf der Probe. Der Fehler der Fluenz betragt mindestens 20%, die Hauptfehlerquelle
fir die Bestimmung der Fluenz sind Schwankungen der Position des Anregelaser-
strahls auf der Probe und die Abweichung der Profils des Anregelasers von einem
Gaussprofil. Die Fehler der Messung sind kleiner 2% und sind der Ubersichtlichkeit
wegen in Abbildung 4.6 nur fir eine Fluenz eingezeichnet. Der Fehler der Verzoge-
rungszeit ist mit 355 fs durch die Anderung der Verzogerungszeit iiber der Position
auf der Probe bestimmt, sieche Abbildung4.4. Die Fehlerbalken von 355 fs sind so
klein, dass sie im Maflstab der Abbildung 4.6 nicht erkennbar sind.
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Abb. 4.6: Anrege-Abfrage mit streifendem Einfall. Dargestellt ist die zeitliche
Entwicklung der gebeugten Rongtenintensitat in den verschiedenen Gebieten mit
unterschiedlicher Fluenz des Anregelasers. Gepunktet dargestellt sind die Verhalt-
nisse fiir eine nicht angeregte Probe.

Das Experiment wurde mit einer Repetitionsrate von einem kHz durchgefiihrt.
Die Anregung ist reversibel, fiir jeden Messpunkt wurde die Probe 600.000 mal
angeregt. Jeder Messpunkt besteht aus 10 Einzelaufnahmen von einer angeregten
Probe und 10 Einzelaufnahmen der nicht angeregten Probe, wobei die Aufnahmen
der angeregten und nicht angeregten Probe im Wechsel erfolgten. Alle Messpunkte
ohne Anregung der Probe (gepunktete Linien in Abbildung 4.6) haben innerhalb
der Messfehler die gleiche Photonenzahl im angeregten und dem Referenzgebiet.
Die Anregung des InSb war also vollkommen reversibel und der Aufbau zeigte die
notige Stabilitét.

Fir alle Fluenzen sinkt die gebeugte Intensitéit innerhalb von 30 ps ab. Der Abfall
der gebeugten Intensitit ist stark von der einfallenden Fluenz abhangig. Fir die
grofte Fluenz von 6,0 mJ/cm? verringert sich die gebeugte Intensitit um 33%, fiir
0,4 mJ/cm? nimmt die Intensitiat nur um 8% ab. Die Dauer der Rekombination ist
ebenfalls stark von der Fluenz abhingig, fiir eine Fluenz von 0,4 mJ/cm? befindet
sich die Probe nach 100 ps wieder im Ausgangszustand. Fiir die hohere Fluenz von

6,0 mJ/cm? ist die gebeugte Réntgenintensitit auch 300 ps nach der Anregung noch
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um 10% im Vergleich zum Ausgangszustand verringert.

Streifender Austritt

In Abschnitt 2.4.2 wurden die Unterschiede zwischen streifendem Einfall und strei-
fendem Austritt erlautert. Bei streifendem Einfall ist es jedoch nicht moglich die
Anderung des Bragg-Winkels und damit die Ausdehnung des Gitters zu bestimmen.
Um eine hohere Winkelauflosung zu nutzen, wurde das Experiment zu Anregung
akustischer Phononen und deren Abfrage unter streifendem Austritt wiederholt.
Die Eindringtiefe ist unter streifendem Austritt ebenfalls 60 nm.

Pixelnummer Pixelnummer
450 500 550 450 500 550
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250§
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Abb. 4.7: Ausschnitt aus Aufnahmen des (220)-Reflexes unter flachem Austritt
a) keine Anregung der Probe und b) 100 ps nach der Anregung. Die Belichtungs-
zeit betrug 10x 100 s = 16 min, die verwendete Fluenz war 10 mJ/cm?. Abgefragt
wurde mit Titan K,-Strahlung.

In Abbildung 4.7 sind zwei CCD-Bilder des (220)-Reflexes bei streifendem Austritt
mit einem Austrittswinkel von 2, 5° gezeigt. Die linke Aufnahme wurde ohne Anre-
gung der Probe gemacht und die rechte Aufnahme entstand mit einer Verzogerung
des abfragenden Rontgenpulses um 100 ps zu dem anregenden Laserpuls.

Die Rockingkurve zeigt 100 ps nach der Laseranregung sehr deutlich die Verbrei-
terung und Verschiebung im mittleren Bereich des Reflexes. Aufgrund der geringen
Photonenzahl war eine Auswertung in Abhédngigkeit von der Fluenz, wie unter strei-

fendem Einfall, nicht moglich.
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Abb. 4.8: Zeitaufgeloste Beugungsprofile fiir einen InSb-Kristall unter streifen-
dem Austritt. Es wurde der asymmetrische (220)-Reflex an einer (111)-Oberflache
genutzt mit einem Einfallswinkel von 68° und einem Austrittswinkel von 2, 5°.
Zur Abfrage wurde Titan K,-Strahlung verwendet. Die Fluenz des Lasers betrug
(8 & 2) mJ/cm?. Belichtungszeit pro Verzogerungszeit war 1000 s bzw 16 min.

In Abbildung 4.8 sind die Profile iiber dem angeregten Bereich der Rockingkur-
ve flir verschiedene Verzogerungszeiten dargestellt, die Fluenz des Lasers betrug
(8 £2) mJ/cm?. Fiir jeden Messpunkt wurden 10 Bilder mit einer Belichtungszeit
von 100s aufgenommen. Die in der Grafik eingetragenen Fehlerbalken wurden der
Ubersichtlichkeit wegen nur fiir eine Verzogerungszeit eingezeichnet. Der statistische
Fehler der Messpunkte ist 1/v/Photonenzahl.

Die Profile stimmen fir —10 ps vor der Anregung und 0 ps nach der Anregung

erwartungsgeméf iiberein. Fiir eine Verzogerungszeit von 30 ps nach der Anregung
ist bereits eine Abnahme der maximal gebeugten Intensitit zu erkennen und eine
Verschiebung des Signals zu kleineren Beugungswinkeln: 100 ps nach der Anregung
hat sich die Intensitdt im Maximum auf die Hélfte verringert, das Profil ist nicht
nur um 150” zu kleineren Bragg-Winkeln verschoben, sondern auch stark verbreitert.
Eine Verbreiterung des Profils bedeutet, dass der Kristall im beugenden Volumen
von 60 nm unterschiedlich starke Deformationen aufweist. Nach 300 ps ist das Profil
der gebeugten Intensitat immer noch um 150" zu kleineren Bragg-Winkeln verscho-

ben, jedoch ist das Profil wieder schmaler die Deformation weist also wieder einen
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kleineren Gradienten auf.

Bei streifendem Austritt hat der einfallende Strahl eine 7" breite Rockingkurve,
daher werden die Rontgenphotonen nur in einem 50 um breiten Gebiet auf der
Probe gebeugt. In Abbildung 4.8 ist auch zu erkennen, dass die Photonenstatistik
trotz einer Belichtungszeit von 15 min pro Verzogerungszeit noch zu gering ist, um
Anderungen bei Verzogerungszeiten kleiner 30 ps zu detektieren. Bei den Messungen
wurden im Mittel etwa 20 gebeugte Photonen pro Minute von der CCD aus dem

angeregten Gebiet detektiert.

4.3 Erhohung der Photonenzahl durch eine
Rontgenoptik

Fiir eine Erhohung der Anzahl an detektierten Photonen und damit einer Verbesse-
rung des Signal-zu-Rausch-Verhéltnisses wurde eine Rontgenoptik verwendet, diese
fokussiert die aus der Laser-Plasma-Rontgenquelle emittierte Titan K,-Strahlung
auf den InSb-Kristall [104].

gebogener Kristall

ebener Kristall (Probe)

Réntgenquelle Detektor

Roéntgenquelle

’ ”'Sfa//(
Pro
be)

Abb. 4.9: Darstellung der Unterschiede zwischen Beugung ohne Roéntgenoptik
(links) und mit einem gebogenen Kristall als Rontgenoptik (rechts), mit einer po-
lychromatischen Quelle (Regenbogen). Es ist der Strahlweg fiir zwei verschiedene
Wellenlédngen (rote und blaue Linien) gezeigt . Als Probe ist ein ebener Einkristall
(dicke Linie) mit einer angeregten expandierten Oberfliche angenommen (diinne
Linie) .

In Abbildung 4.9 sind die Unterschiede zwischen Beugung mit und ohne gebogenen
Kristall dargestellt. Von der Laser-Plasma-Rontgenquelle wird aufler den charakte-
ristischen Linien des Titans auch Bremsstrahlung emittiert, in der Grafik als Regen-

bogen dargestellt. Bei der Beugung ohne Rontgenoptik werden Photonen am ebenen
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Kristall gebeugt, wenn sie die Bragg-Bedingung erfiillen. Dadurch werden verschie-
dene Wellenldngen an verschiedenen Position auf dem Kristall gebeugt (rote und
blaue Linien in der Grafik). Wird der Kristall bei einem Anrege-Abfrage-Experiment
angeregt, andert sich dadurch die Gitterkonstante und eine bestimmte Wellenlénge
wird dann an einer anderen Stelle des Kristalls gebeugt (diinne Linien in der Gra-
fik). Bei der Verwendung eines gebogenen Kristalls als Rontgenoptik vor der Probe
erfilllt jede Stelle auf dem gebogenen Kristall die Bragg-Bedingung nur fiir einen
sehr schmalen Wellenldngenbereich. Beim verwendeten GaAs-Kristall ist die Bragg-
Bedingung nur fir die Titan K,-Strahlung erfiillt, aber dies gilt fiir die gesamte
Flache des gebogenen Kristalls. Dieses ist in der Grafik durch das transparente blau
dargestellt. Von der vom gebogenen Kristall auf den ebenen Probenkristall fokus-
sierten Titan K,-Strahlung werden nur Photonen gebeugt, die die Bragg-Bedingung
fiir den ebenen Probenkristall erfiillen (dicke blaue Linie in der Grafik). Wird der
Probenkristall angeregt &dndert sich der Bragg-Winkel auf diesem, so dass Titan
K,-Photonen, die von einer andern Position auf dem gebogenen Kristall gebeugt
wurden, die Bragg-Bedingung erfiillen (diinne blaue Linie). Da der ebene Kristall
sich im Fokus des gebogenen Kristalls befindet werden die Photonen auch bei dem
angeregten Kristall an der selben Stelle gebeugt. Der torisch gebogene Kristall sorgt
dabei nicht nur fiir monochromatische Strahlung und fokussiert diese in vertika-
ler Richtung auf die Probe, sondern es ist damit auch moglich immer die gleiche
Stelle auf dem Kristall zu untersuchen und nicht eine Mittelung tiber verschiedene
Fluenzen des Anregelasers zu erhalten.

Durch Verwendung eines torisch gebogenen GaAs-Kristalls konnte unter strei-
fendem Austritt die Photonenzahl auf dem Detektor um den Faktor 10 auf 200
Photonen/min erhéht werden. Zum Vergleich wurde neben dem (220)-Reflex auch

der (113)-Reflex mit einer 10 mal so grofien Eindringtiefe untersucht.

4.3.1 Aufbau mit einer Rontgenoptik

In Abbildung 4.10 ist schematisch der Aufbau zur zeitaufgelosten Rontgenbeugung
unter Verwendung einer Kristalloptik zur Fokussierung der Rontgenstrahlung ge-
zeigt.

Mit einem torisch gebogenen Kristall ist es moglich, die von der Laser-Plasma-
Rontgenquelle emittierte charakteristische Strahlung auf die InSb-Probe zu fokussie-
ren. Der Bragg-Winkel des gebogenen Kristalls wurde so eingestellt, dass nur Pho-
tonen der K,-Linie reflektiert wurden. Durch den nur 75 pm mal 115 pm groflen

Fokus der abgebildeten Rontgenquelle und einer Halbwertsbreite des Anregelasers
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Abb. 4.10: Aufbau des Anrege-Abfrage Experimentes an einem InSh-Kristall

mit einem gebogenen GaAs-Kristall als Fokussieroptik fiir die Rontgenstrah-

lung. Rontgenquelle und Probe befinden sich jeweils auf dem Rowlandkreis. Die
Rontgen-CCD 1 detektierte die gebeugten Photonen von der Probe, Rontgen-CCD
2 wurde zur Normierung verwendet. Die Brennweite der Linse betrug 1 m. In der
kleinen Abbildung ist der Fokus der Rontgenoptik auf der Probe zu sehen.

von 500 um, wird das ganze abgefragte Gebiet homogen angeregt. Es wird auch ein
groBerer Abstand der Probe und CCD von der Rontgenquelle erreicht, wodurch ei-
ne Abschirmung der CCD gegen kurzwellige Strahlung erleichtert wird. Durch die
langeren Strahlwege ist eine Fiithrung im Vakuum nétig, da die Transmission der Ti-
tan K,-Strahlung durch 1 m Luft nur 0,3% ist. Da alle von der Probe reflektierten
Photonen aus dem angeregten Gebiet kommen, stehen pro Zeit mehr Photonen zur
Verfiigung. Allerdings besteht damit keine Moglichkeit, einen Teil des InSh-Reflexes
als Normierung zu verwenden, wie in Kapitel 4.2.1 beschrieben.

Als Kristalloptik wurde ein torisch gebogener GaAs-Kristall mit einer (100)-Ober-
flache sowie einem horizontalen Kriitmmungsradius von 405, 78 mm, einem vertikalen
Krimmungsradius von 383,96 mm und einer Flache von 15 mm x 40 mm verwendet
[78]. Der verwendete (400)-Reflex des GaAs-Kristalls hat einen Bragg-Winkel von
76°. Die Beugung der Rontgenstrahlung im GaAs-Kristall in unterschiedlichen Tie-
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fen fithrt zu einer zeitlichen Verlangerung des Rontgenpulses von weniger als 4 fs.
Der Laserstrahl zur Anregung der Probe hat einen Winkel von nur 5° zur einfal-
lenden Rontgenstrahlung, dies ergibt eine zeitliche Verschmierung nach Gleichung
4.2 fir die Grofle des Rontgenfokusses von hochstens 26 fs. Fiir die Verlangerung
des Rontgenpulses durch unterschiedlich lange Wege ergibt sich aus Ray-Tracing
Rechnungen 60 fs [104].

Bedingt durch die Konstruktion der verwendeten Vakuumkammer fiir den gebo-
genen Kristall konnte der Laser nur unter einem kleineren Bragg-Winkel als die
Rontgenstrahlung auf die Probe treffen. Dadurch ist bei streifendem Einfall eine
Anregung der Probe nicht moglich und es wurde nur die Geometrie mit streifendem
Austritt verwendet. Zur Fokussierung des Anregelaserpulses auf die Probe wurde
eine Linse mit einer Brennweite von 1 m verwendet. Der zu untersuchende InSb-
Kristall befindet sich im Fokus des gebogenen GaAs-Kristalls. Der Abstand der
CCD zur Probe muss moglichst grofl gewéhlt werden um eine hohe Winkelauflosung
zu erhalten. Um jedoch moglichst alle Photonen, die von der Probe reflektiert werden
zu registrieren, sollte der Reflex auf der vertikalen CCD die lange Seite fast vollstan-
dig ausfiillen. Die zweite CCD in Richtung des Priméarstrahls dient zur Normierung
des Rontgensignals, um Schwankungen der Quelle auszugleichen.

Alle CCD-Aufnahmen werden mit dem in Kapitel 3.3.3 beschriebenen Compu-
teralgorithmus ausgewertet und anschlieBend der Verzogerungszeit und der Anre-
gung entsprechend aufsummiert.

In Abbildung 4.11 sind zwei Aufnahmen des (113)-Reflexes gezeigt. Die linke Auf-
nahme entstand an einer nicht angeregten Probe, wiahrend bei der rechten Aufnahme
eine Verzogerungszeit zwischen Anregelaserpuls und Réntgenpuls von 100 ps vergan-
gen ist. In dem gebeugten Signal ist eine deutliche Verbreiterung zu erkennen. In
rot ist die entlang des Kosselkegels aufsummierte Rockingkurve eingetragen. 100 ps
nach der Anregung sind zwei Peaks zu sehen, ein Peak bei etwa dem Bragg-Winkel
des nicht angeregten InSb, und ein zweiter um 300" zu kleineren Bragg-Winkeln ver-
schobener Peak. Die Verschiebung von 300" entspricht einer mittleren Deformation
von 0,1% der Gitterkonstante. Wie bereits in Abschnitt 4.2 erlautert, wird beim
dem (113)-Reflex ein viel grofileres Volumen abgefragt als von dem Laser angeregt
wird. 100 ps nach der Anregung durch den Laser ist nur ein Teil des zur Beugung

beitragenden Volumens angeregt und hat eine vergrofierte Gitterkonstante.
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Abb. 4.11: Messung des (113)-Reflexes bei einer Verzogerungszeit von 100 ps, a)
ohne Laseranregung und b) 100 ps nach der Laseranregung. Es wurden jeweils 10
Aufnahmen mit einer Belichtungszeit von 90 s bearbeitet und aufsummiert. Die
rote Linie zeigt die Summe entlang des Kosselkegels.

4.3.2 Zeitliche Veranderung der Rockingkurve des
(113)-Reflexes

Ein ultrakurzer Laserpuls regt die InSb-Probe bis in die Eindringtiefe von 60 nm an.
Die Eindringtiefe des Abfragepulses bei dem (113)-Reflex betragt 630 nm Die dabei
entstehende Druckwelle breitet sich in den Kristall aus. In Abbildung 4.12 sind
die Rockingkurven fiir den (113)-Reflex fiir verschiedene Verzogerungen zwischen
Anrege- und Abfragepuls dargestellt. Der Fluss betrug (10 £ 1) mJ/cm?.

Auf der y-Achse ist die Verzogerungszeit abgetragen. Auf der x-Achse sind die
Anderung der Beugungswinkel § — 6, in Bogensekunden bzw. die entsprechende
relative Verdnderung der Gitterkonstante Ad/d abgetragen. Dabei ist 0” die Position
des Maximums der Rockingkurve im nicht angeregten Kristall.

Die Intensitdat wurde fiir jede Verzogerung auf die zugehorige Aufnahme des nicht
angeregten InSh-Kristall normiert. Beginnend bei der Verzogerung 0 ps ist nach et-
wa 20 ps ein zweiter Peak bei kleineren Bragg-Winkeln zu erkennen. Dies entspricht
einer teilweise starken Expansion des Gitters, siehe auch 4.13 zum Vergleich ausge-
wahlter Verzogerungszeiten. Dieser Seitenpeak bewegt sich mit zunehmender Zerzo-

gerungszeit in Richtung der Position der ungestérten Probe und nimmt an Intensitéat
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Abb. 4.12: Zeitaufgeloste Rockingkurven fur einen InSb-Kristall mit einer (111)-
Oberflache und dem (113)-Reflex. Die Eindringtiefe der mit einer Réntgenoptik
auf die Probe fokussierten Titan K,-Strahlung betrug 630 nm. Die Fluenz des La-
sers war 10 mJ/cm? auf der Probe.

zu. Parallel dazu geht die Beugungsintensitét des Peaks an der Position der unge-
storten Probe zuriick, dieser Peak wird zwischen 20 ps und 100 ps zu etwas groBeren
Bragg-Winkeln verschoben. Dies entspricht einer teilweisen Kompression des Gitters
. Erst nach etwa 200 ps ist keine Doppelpeakstruktur mehr in den Rockingkurven
zu erkennen, und erst nach dieser Zeit hat das abgefragte Kristallvolumen wieder
eine einheitliche Gitterkonstante. Nach 300 ps ist die Position des Maximums immer
noch zu kleineren Bragg-Winkeln verschoben, d.h. das Kristallgitter ist immer noch
erwarmt und hat eine vergroerte Gitterkonstante.

Um die Veranderungen der Rockingkurve qualitativ zu beschreiben, werden die
Rockingkurven fiir die verschiedenen Verzogerungszeiten mit einer Lorentz- oder
zwei Lorentzkurven angepasst, sieche Abbildung 4.13. Dabei bezeichnen A die Fléache
unter der Kurve, w die Halbwertsbreite (FWHM), z. die Verschiebung des Peaks
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Abb. 4.13: Ausgewéhlte zeitaufgeloste Rockingkurven fiir einen InSh-Kristall

mit einer (111)-Oberfliche und dem (113)-Reflex. Die Eindringtiefe der mit einer
Rontgenoptik auf die Probe fokussierten Titan K,-Strahlung betrug 630 nm. Die
Fluenz des Lasers war 10 mJ/cm? auf der Probe. Fiir die Verzogerungszeiten sind
jeweils die Rockingkurve ohne Laseranregung (schwarz), mit Laseranregung (rot)
und die angepassten Kurven der Messung (griin) gezeigt. Wurde ein Doppellorentz
angepasst sind die beiden einzelnen Lorentzkurven (cyan) zusatzlich gezeigt.

von der Nullposition und yg ist der Untergrund der Messung.

2A1 w1 i 2A2 W2
400 — z1)? + w? T 40 — 1w2)? + wi

1(0) = yo + (4.3)

Die Verschiebung ist dabei immer als Differenz zur Position x. der Rockingkurve
des nicht angeregten Kristalls angegeben. Daher wird in den Abbildungen die Be-
zeichnung 6 — 6, angegeben, mit 6 fiir . der Rockingkurve des angeregten Kristalls
und 6 fiir x. des nicht angeregten Kristalls.

In Abbildung 4.14 ist die Verschiebung des angepassten Peaks des (113)-Reflexes
in Abhéngigkeit von der Verzogerungszeit dargestellt. Als Referenz und zur Be-

66



4 Zeitaufgeléste Rontgenbeugung an Indiumantimonid

stimmung der Nullposition dienten die Aufnahmen der nicht angeregten Probe. Fiir
Verzogerungszeiten zwischen 20 ps und 150 ps wurde die Rockingkurve durch zwei

Lorentzkurven angepasst. Die Position des zweiten Peaks ist dabei in der Grafik rot

eingetragen.
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Abb. 4.14: Fiir den 113-Reflex angepasste Peakpositionen als Funktion der Ver-
zogerungszeit. Wurden zwei Lorentzkurven angepasst, ist der zweite Peak rot ge-
zeichnet.

Eine Verschiebung der Peakposition zu kleineren Bragg-Winkeln entspricht einer
Expansion des Gitters. Die maximal detektierbare Verschiebung von 500” bei dem
(113)-Reflex bei einer Verzogerungszeit von 20 ps entspricht einer Expansion der
Gitterkonstante um 0,15%. Die Kompression des Gitters kann nur zwischen 50 ps
und 100 ps beobachtet werden. Die Verschiebung zu grofleren Bragg-Winkeln betrug
etwa 75" | was einer Expansion des Gitters um 0,02% entspricht. 200 ps nach der
Anregung kann die Rockingkurve wieder durch nur eine Lorentzkurve abgepasst wer-
den, diese ist aber immer noch im Vergleich zur ungestorten Probe verschoben. Die
Ausbreitungsgeschwindigkeit der Druckwelle im Kristall ist nach den in Kapitel 2.3
vorgestellten Modellen gleich der Schallgeschwindigkeit. Fiir InSb ist die Schallge-
schwindigkeit 3880 m/s, fiir das Durchlaufen der Extinktionstiefe des (113)-Reflexes
von 620 nm braucht die Druckwelle somit 160 ps. Die stimmt mit den Messungen
iiberein, da fiir Verzogerungszeiten ab 200 ps nur eine Lorentzkurve angepasst wer-

den kann. Zwischen 200 ps und 300 ps ist ein Verschiebung der Peakposition in Rich-
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tung der des ungestorten Kristalls zu beobachten, die Temperatur der Probe geht
wieder zurtlick, wodurch auch ein Riickgang der Expansion erfolgt. Die Anregung
der Probe erfolgte auch hier mit einer Wiederholrate von 1 kHz, d.h. die Messpunk-
te bei negativen Verzogerungszeiten entsprechen einer Verzogerungszeiten von 1 ms
nach der Anregung. Nach dieser Zeit ist der Kristall fast vollkommen identisch mit
dem nicht angeregten Kristall. Aus den angepassten Lorentzkurven kann fiir negati-
ve Verzogerungszeiten eine Verschiebung des Reflexes um -5” bestimmt werden, was
mit einem dauerhaften Aufheizen der Probe um etwa 8 K durch den Anregelaserpuls
erklart werden kann. Der Zusammenhang zwischen Temperaturerhdhung AT und
Anderung des Bragg-Winkels Af lisst sich nach Authier zu:

1
Al = —a-AT- tan&BA—eh, (4.4)
mit dem Langenausdehnungskoeffizient o = 4,7 % 10_6% und dem Bragg-Winkel
0p = 44,9° angeben [9]. Der Term A%% ist die Korrektur fiir asymmetrische Reflexe,
siehe Formel 2.33 fiir die Erlduterung des Terms.
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Abb. 4.15: Fiir den (113)-Reflex angepasste Halbwertsbreiten der Lorentzkurven
als Funktion der Verzogerungszeit. Wurden zwei Lorentzkurven angepasst, ist der
zweite Peak rot gezeichnet.
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In Abbildung 4.15 sind die Halbwertsbreiten der angepassten Lorentzkurven tiber
der Verzogerungszeit dargestellt. Durch Laseranregung verbreitert sich die Rocking-
kurve, was eine Storung des perfekten Kristallgitters bedeutet, d.h. der Kristall hat
verschiedene Gitterkonstanten. Durch die lokale Anregung des InSb-Kristall nahe
der Oberflache wird zunachst nur eine sehr diinne oberflichennahe Schicht des Kris-
talls gestort. Diese Schicht hat nicht nur eine vergroflerte Gitterkonstante, wie in
Abbildung 4.14 an der Verschiebung zu sehen ist, sondern die drei mal so breite
Rockingkurve bedeutet auch einen sehr steilen Deformationsgradienten. Die Ande-
rung der Halbwertsbreite geht schneller wieder zuriick als die Verschiebung. So sind
100 ps nach der Anregung die beiden Peaks um 350" getrennt, die Halbwertsbreiten
der beiden Anteile sind gleich, jedoch noch um einen Faktor 2,7 verbreitert zum
nicht angeregten Kristall. Die Halbwertsbreite geht fiir groflere Verzogerungszeiten
weiter zuriick, und ist 300 ps nach der Anregung noch 1,4 mal so breit wie vor der

Anregung.

4.3.3 Zeitliche Veranderung der Rockingkurve fiir den
(220)-Reflex

Bei Verwendung des stark asymmetrischen (220)-Reflexes betriagt die Eindringtiefe
fiir die Rontgenstrahlung nur etwa 60 nm und ist damit kleiner als die Eindringtiefe
des Anregelasers von 95 nm. Somit wird das gesamte abgefragte Volumen angeregt.
In Abbildung 4.16(b) sind die Rockingkurven fiir den (220)-Reflex fiir verschiedene
Verzogerungszeiten zwischen Anrege- und Abfragepuls dargestellt. Die Fluenz war
10 mJ/cm? wie bei dem zuvor beschriebenen (113)-Reflex.

Durch die sehr kleine Eindringtiefe ergeben sich einige Unterschiede zum (113)-
Reflex, siehe Abbildung 4.16(a) zum Vergleich. Der Einfallswinkel des Anregelasers
war fiir das Experiment unter Verwendung des (113)-Reflex 65° und fiir das Ex-
periment mit dem (220)-Reflex 75°, jeweils zur Oberfliche gemessen . Bei beiden
Reflexen erfolgte die Anregung damit unter fast gleichen Bedingungen, fiir die zeit-
liche Entwicklung der Rockingkurve sind jedoch klare Unterschiede zwischen beiden
Reflexen zu erkennen. So ist beim (220)-Reflex eine Verschiebung der Rockingkurve
zu kleineren Bragg-Winkeln bereits 15 ps nach der Anregung deutlich zu sehen, siehe
Abbildung 4.17. Es ist im Vergleich zum (113)-Reflex, keine Verschiebung zu gro-
Beren Bragg-Winkeln zu erkennen, es ist somit keine Kompression nachweisbar. Im
Gegensatz zum (113)-Reflex ist beim (220)-Reflex keine Aufspaltung der Rocking-

kurve zu beobachten, sondern nur eine Verschiebung der Rockingkurve, bzw. fiir

69



4 Zeitaufgeléste Rontgenbeugung an Indiumantimonid

Deformation [%)] Deformation [%]
-0,30 -0,23 -0,15 -0,08 0,00 0,08 0,15 -0,90 -0,67 -0,45 -0,22 0,00 0,22 0,45
300 300

_ 250 _ 250

3 1,0 3 10 _
= 200 I 5 =200 I S
N 0758, 0,75,
5 150 8 S1s0 5
5 050G S 0,50
S R g
S 100 0,25 Q 100 0,255
5 )

> 50 0,0 > 50 0,0

o

0

-1000 -750 -500 -250 0 250 500 -1000 -500 . 0
Beugungswinkel 6-0, ["] Beugungswinkel 6-0 ["]

(a) (b)

Abb. 4.16: Zeitabhéngige Rockingkurven gemessen mit einer Fluenz des Lasers
von 10 mJ/cm? an einem (111)-InSbh-Kristall, abgefragt wurde mit Titan K-
Strahlung. a) Messung mit dem (113)-Reflex mit einer Eindringtiefe der Rontgen-
strahlung von 600 nm und in b) fir den (220)-Reflex mit einer Eindringtiefe der
Rontgenstrahlung von 60 nm.

Verzogerungszeiten kleiner 50 ps eine Verbreiterung der Rockingkurve. Des weiteren
gibt es beim (220)-Reflex in der Zeit zwischen 100 ps und 300 ps nach der Anregung
eine konstante Verschiebung der Rockingkurve um 130” . Diese Verschiebung ent-
spricht einer Deformation von 0,11%, woraus nach Formel 4.4 eine Temperatur der
Probe von 120 °C folgt. Die Rockingkurve ist in diesem Zeitbereich 500” breit im
Vergleich zur Halbwertsbreite der nicht angeregten Probe mit 400" .

Bei dem (113)-Reflex ist eine klare Aufspaltung der Rockingkurve sichtbar, wih-
rend sich beim (220)-Reflex die komplette Rockingkurve verschiebt. Aufgrund der
gleichen Energie des Lasers und des fast gleichen Einfallswinkels des Anregelasers
ist der Unterschied in der Fluenz bei beiden Reflexen kleiner 7%, deshalb ist bei
beiden Reflexen die gleiche zeitliche und raumliche Entwicklung der Deformation zu
erwarten.

Das unterschiedliche Verhalten der beiden Reflexe liegt an der unterschiedlichen
Eindringtiefe der Rontgenstrahlung. Mit der Uberlegung, wann zwei beugende Volu-
mina mit unterschiedlicher Gitterkonstante zwei getrennte Beugungsmaxima liefern,

kann man eine Bedingung analog der des Auflosungsvermogens eines Gitters bilden

[105]. Fiir die minimal auflésbare Deformation t,;, = (%)  gilt:
Ad ) d d
( d min tl/e VY0 |fyh|
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Abb. 4.17: Ausgewéhlte zeitaufgeloste Rockingkurven fiir einen InSb-Kristall
mit einer (111)-Oberfliche und dem (220)-Reflex. Die Eindringtiefe der mit einer
Rontgenoptik auf die Probe fokussierten Titan K,-Strahlung betrug 60 nm. Die
Fluenz des Lasers war 10 mJ/cm? auf der Probe. Fiir die Verzogerungszeiten sind
jeweils die Rockingkurve ohne Laseranregung (schwarz), mit Laseranregung (rot)

und die angepassten Kurven der Messung (griin) gezeigt. Wurde ein Doppellorentz
angepasst sind die beiden einzelnen Lorentzkurven (cyan) zusétzlich gezeigt.

Dabei ist d die Gitterkonstante, t;/. ist die Eindringtiefe der Rontgenstrahlung
nach Gleichung 2.28 und oy, ist der Sinus von Einfalls- bzw. Austrittswinkel. Das
Auflésungsvermogen eines optischen Gitters ist A%\ < zN mit der Beugungsordnung

z und der Anzahl an Strichen N, der inverse Term tlcf gibt analog zum Gitter die

Anzahl der Ebenen an, die zur Beugung beitragen. Im Falle des (220)-Reflexes tragen
zur Rontgenbeugung nur die obersten 90 Schichten an Elementarzellen des Kristalls
bei. Da bei den zeitaufgelosten Experimenten die Deformation in den Kristall als
thermoelastische Welle lauft, gilt diese Formel nur, wenn gestortes und ungestortes
Volumen den gleichen Beitrag zur Beugung liefern. Fiir alle anderen Verzogerungs-

zeiten ist die minimal auflésbare Deformation grofer als d/t; /.. Aus der minimalen
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Deformation folgt fiir die minimal auflssbare Anderung des Bragg-Winkels:

—d- tan(@B) - d- tan&B
tije \/sin 6y |sin 9h|.

Das verwendete Auflosungsvermogen des Gitters nimmt das Rayleigh-Kriterium

AOp = —Upp - tan(fp) = (4.6)

als Bedingung zur Auflosung zweier Beugungsmaxima. Die Angabe einer minimal
auflosbaren Deformation ist nicht als feste Grenze zu verstehen, so kann die An-
passung zweier Lorentzkurven auch bei kleineren Deformationen bis 1/4u,,;, noch
zwei Rockingkurven trennen, aber visuell sind z.B. in Abbildung 4.16(b) keine zwei
Kurven mehr zu erkennen. In den Messungen wird auch nicht der Fall auftreten,
dass die Deformation einen Sprung macht. Die angegebene minimale Deformation
stellt deshalb nur einen Anhaltspunkt dar, ob fiir eine gegebene Eindringtiefe die
beobachtete Verschiebung der Rockingkurve den Riickschluss auf eine homogene
Deformation zuldsst oder, wenn die minimal auflésbare Deformation unterschrit-
ten wurde, auch eine teilweise Deformation des beugenden Volumens bereits eine
Verschiebung der gesamten Rockingkurve bewirkt.

Fir die in den Messungen verwendeten Reflexe gelten fiir die auflosbaren Defor-

mationen die in Tabelle 4.3 gezeigten Werte.

Reflex | Gitterkonstante d | Eindringtiefe ¢, /. Upnin Ablg
113 1,949 A 540 nm 0,036 % | 75"
220 2,285 A 60 nm 0,38 % | 590"

Tab. 4.3: Vergleich der minimal auflosbaren Deformationen w,,;, fiir den (113)-
und den (220)-Reflex an InSb, berechnet fir die Wellenlédnge der Titan K,-Linie
und eine (111)-Oberflache des Kristalls und deren Braggwinkeldifferenzen Afp.

Fiir den (220)-Reflex ist es erst fiir eine Deformation grofer 0,4% moglich, in der
Rockingkurve zwei auflésbare Peaks zu sehen. In Abbildung 4.18 sind die Verschie-
bungen der Rockingkurve in Abhéngigkeit von der Verzogerungszeit dargestellt. Die
Rockingkurven fiir Verzogerungszeiten zwischen 10 ps und 40 ps wurden durch zwei
Lorentzkurven angepasst, fiir diese Verzogerungszeiten ist in Abbildung 4.18 die
gewichte Position z. 4e,, nach der Formel:

Tep A+ 20 Ay

= 4.
Le,gew A1+A2 ( 7)

abgetragen, mit der Position z. und der Flache A der beiden angepassten Lorentz-

kurven. Durch das niedrigere integrale Reflexionsvermogen beim (220)-Reflex sind
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Abb. 4.18: Verschiebung der angepassten Lorentzkurve an dem InSb (220)-Reflex
in Abhéngigkeit von der Verzogerungszeit. Die Anordnung bestand aus einem ge-
bogen GaAs-Kristall, der die Titan K,-Strahlung auf den InSb-Kristall fokussiert
hat. Die Fluenz des Anregelasers betrug 10 mJ/cm?. In der kleinen Grafik sind die
Verzogerungszeiten von 2 ps bis 5 ps eingetragen. Der Messpunkt bei 0 ps ist die
Mittelung iiber vier negative Verzogerungszeiten. Die Eindringtiefe der Rontgen-
strahlung betrug 60 nm.

im Vergleich zum (113)-Reflex etwa zweimal so lange Messzeiten erforderlich, um
einen dhnlichen statistischen Fehler zu erhalten. Es war daher beim (220)-Reflex
nicht moglich, alle Verzogerungszeiten hintereinander zu messen und diese Messung
mehrmals zu wiederholen, statt dessen wurden immer 5 verschiedene Verzogerungs-
zeiten abwechselnd gemessen.

Die Rockingkurve zeigt bereits nach 30 ps ihre maximale Verschiebung und nahert
sich danach wieder der ungestorten Position. Zwischen 150 ps und 300 ps ist eine
konstante Verschiebung um 130” zu sehen, diese Verschiebung entspricht etwa einer
Temperatur von 90 °C. Beim (220)-Reflex ist die Eindringtiefe der Rontgenstrahlung
60 nm. Unter der Annahme, dass sich die Druckwelle mit Schallgeschwindigkeit in
den Kristall ausbreitet, wiirde die Druckwelle die Eindringtiefe innerhalb von 15 ps
durchlaufen. Es dauert jedoch doppelt solange bis die maximale Verschiebung zu

messen ist. Es dauert somit etwa 30 ps bis die Energie der Elektronen an das Git-
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ter iibertragen wurde, und die damit verbundene Spannung zu einem entsprechend
deformiertem Kristall fithrt.

4.3.4 Die ersten 5 ps nach der Anregung

Von besonderem Interesse ist die Untersuchung unmmittelbar nach der Anregung
durch den Laser. Der verwendete Ti:Saphir Laser hat eine Photonenenergie von
1,5 eV, was wesentlich grofier als die Bandliicke von 0, 15 €V in InSb ist. Jedes Pho-
ton wird daher innerhalb der Eindringtiefe des Lasers von etwa 60 nm ein Elektron-
Loch-Paar erzeugen [59]. Die Eindringtiefe des stark asymmetrischen (220)-Reflexes

ist 60 nm, dies entspricht einer Tiefe von etwa 90 Elementarzellen.
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Abb. 4.19: Rockingkurven mit (rot) und ohne (schwarz) Laseranregung. a) Mit ei-
ner Verzogerungszeit von 2 ps nach der Anregung und b) mit einer Verzogerungs-
zeit von 4 ps. Gemessen mit Titan K,-Strahlung und einer Fluenz 10 mJ/cm? im
Anregelaser.

Bereits 2 ps nach der Laseranregung ist in der angepassten Lorentzkurve eine
Verschiebung der Rockingkurve zu sehen, woraus auf Grund der kleinen Eindring-
tiefe nicht direkt auf eine homogene Deformation im ganzen angeregten Volumen
geschlossen werden kann. Da wie zuvor erlautert, nicht unterschieden werden kann
zwischen einer 70 nm dicken Schicht mit einer Deformation von 0,01% und einer
diinnen nur 7 nm dicken Schicht mit einer Deformation von 0,1%.

Die in Abbildung 4.20 gezeigten vier verschiedenen Verzégerungszeiten (2 ps bis
5 ps) wurden nacheinander gemessen, dabei erfolgte die Aufnahme der angeregten

Probe zuerst und unmittelbar danach eine Aufnahme ohne Anregung, wodurch ku-
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Abb. 4.20: Anderung der Peakposition und der Halbwertsbreite der Lorentzkur-
ve des InSb (220)-Reflexes in Abhéngigkeit von der Verzogerungszeit. Die Fluenz
des Anregelasers betrug 10 mJ/cm?. Die Eindringtiefe der Rontgenstrahlung be-
trug 60 nm. Der Messpunkt bei 0 ps ist die Mittelung iiber 4 verschiedene negative
Verzogerungszeiten.

mulative Schaden durch die Anregung zu vernachléssigen sind. Die Belichtungszeit
jeder Einzelaufnahme betrug 90 Sekunden, bei 100 Aufnahmen fir die Verzoge-
rungszeit von 2 ps dauerte eine Messung 2,5h. Fiir die anderen Verzégerungen wurde
jeweils tiber 1,5h gemessen.

In Abbildung 4.18 sind in der kleinen Grafik und in Abbildung 4.20 die Ver-
schiebungen der Lorentzkurven fiir die Verzogerungen von 2 ps bis 5 ps, sowie die
Mittelung iiber vier negative Verzogerungen dargestellt (—1 ps,—5 ps,—5 ps,—10 ps).

Innerhalb der ersten 5 ps ist nicht nur eine Verschiebung der kompletten Rocking-
kurve zu kleineren Bragg-Winkeln zu beobachten, sondern auch bereits nach 4 ps
eine Verbreiterung der Rockingkurve. Die Verbreiterung der Rockingkurve ist ein
Indiz, dass im angefragten Volumen keine homogene Deformation vorliegt.

Fiir die ersten 5 ps nach der Laseranregung sind nur minimale Anderungen in
der Rockingkurve zu erkennen, siche Abbildung 4.19. Um die geringen Anderun-
gen der Rockingkurve besser darzustellen, wurden im Folgenden keine Lorentzkurve
angepasst, sondern von der Rockingkurve des angeregten Kristalls die zugehorige
Rockingkurve des nicht angeregten Kristalls subtrahiert. Die Kurven wurden ab-
schlieBend noch mit einem 15 Werte breiten gleitenden Durchschnittsfilter geglattet,
siehe Abbildung 4.21. Die Breite des Filters entspricht etwa der Halbwertsbreite der

Rockingkurven des nicht angeregten Kristalls.
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Abb. 4.21: Differenz der angeregten und der nicht angeregten Rockingkurven fiir
Verzogerungszeiten kleiner 5 ps in InSbh. Mit einem torisch gebogenen GaAs Kris-
tall als Rontgenoptik und InSb in stark asymmetrischer Geometrie, (220)-Reflex.
Die Belichtungszeit betrug 3 h bei 2 ps und 2 h bei 3, 4 und 5 ps.

In Abbildung 4.21 sind die Differenzkurven fiir 2 ps bis 5 ps dargestellt, zum
Vergleich ist auch die Mittelung von 4 negativen Verzogerungszeiten dargestellt.
Bei negativen Verzogerungszeiten zeigen sich im Rahmen der Messgenauigkeit keine
Unterschiede zwischen angeregtem und nicht angeregtem InSh-Kristall. Durch den
gleitenden Durchschnittsfilter verringern sich die Maxima der Differenzkurven etwa
auf die Halfte, und der Anstieg im Bereich des Nulldurchgangs wird weniger steil,
so dass sich die Position des Maximums und des Minimums weiter von der Null
entfernen. Bei 2 ps sind die maximalen Anderungen etwa 2,5% und bei 4 ps etwa
4%. Bereits 2 ps nach der Anregung sind in der Differenz deutliche Unterschiede
zu erkennen, neben der bereits gezeigten Verschiebung fillt vor allem die Anderung
zwischen -2000” und -3600” auf. Die Erhohung der gebeugten Intensitat bei einem
um 1° kleineren Beugungswinkel als dem Bragg-Winkel von 37° entspricht einer Er-
hohung der Gitterkonstanten um 2,3%. Eine Deformation der Gitterkonstante im
Prozentbereich kann zur dauerhaften Verdnderung des Kristalls fiihren, als Ober-
grenze fiir eine reversible Deformation wird in der Literatur 10% angegeben [29].

Die maximal detektierbare Verschiebung ist durch den horizontalen Offnungswin-

76



4 Zeitaufgeléste Rontgenbeugung an Indiumantimonid

kel des zur Fokussierung verwendeten gebogenen Kristalls gegeben, siehe Abbildung

4.9. Der Offnungswinkel ist 2°. Daher kénnen nur Anderungen bis zu 1° gemessen

werden.
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Abb. 4.22: Vergleich der Deformation der Gitterkonstante in InSh, 2 ps nach der
Anregung mit der Anregung nach 17 ps und 50 ps. Gemessen wurde mit einem to-
risch gebogenen GaAs Kristall als Rontgenoptik und Insb in stark asymmetrischer
Geometrie im (220)-Reflex. Die Fluenz des Anregelasers betrug 10 mJ/cm?. In der
kleinen Grafik ist eine Vergroflerung kleiner Differenzen dargestellt.

Fir die zeitliche Entwicklung des stark expandierten Gitters sind in Abbildung
4.22 zusétzlich zu den negativen Verzogerungszeiten und 2 ps noch die Differenzen
fiir die Verzogerungszeiten von 17 ps und 50 ps eingetragen.

Fir die Geschwindigkeit der Ausbreitung der Druckwelle in den Kristall wird die
Schallgeschwindigkeit von 3880 m/s angenommen. Bei dieser Geschwindigkeit beno-
tigt die Druckwelle 17 ps zum Durchlaufen der Eindringtiefe der Rontgenstrahlung.
Durch das Anpassen einer Lorentzkurve kann fiir die Messung mit einer Verzogeruns-
gzeit von 17 ps eine Verschiebung der Rockingkurve von (—17 +4)” bestimmt wer-
den. Der Vergleich in Abbildung 4.22 zeigt, dass ein mit >2,5% stark deformiertes
Kristallvolumen nicht nur 2 ps (rot) nach der Anregung, sondern auch noch 17 ps
(orange) nach der Anregung vorhanden ist. Die maximale Verschiebung der Rocking-

kurve ist 30 ps nach der Anregung erreicht.
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4.3.5 Zusammenfassung der Rontgenbeugung an InSb

Aus der Verschiebung des (113)-Reflexes, sieche Abbildung 4.14, ist ersichtlich, dass
nach 150 ps keine getrennte Beugungsreflexe des expandierten und des nicht expan-
dierten Kristallvolumens beobachtet werden konnen. Somit weist das die Rontgen-
strahlung beugende Volumen keine zwei unterschiedlichen Deformationen mehr auf.
Daraus folgt mit der Eindringtiefe der Réntgenstrahlung fiir den (113)-Reflex von
600 nm eine Ausbreitungsgeschwindigkeit der Deformation von (4000 £ 500) m/s,
dies entspricht der Schallgeschwindigkeit (3880) m/s in InSb. In den Messungen
des (220)-Reflexes sind bereits 2 ps nach der Anregung eine Deformation von 3,5%
nachweisbar.

Fiir den (220)-Reflex sind zu keiner Zeit Anzeichen fiir eine Kompression zu finden,
wahrend fir den (113)-Reflex beginnend bei 50 ps bis einschliefllich 100 ps nach der
Anregung eine Kompression messbar ist. Da die Kompression nur messbar ist solange
die Druckwelle das abgefragte Volumen beim (113)-Reflex noch nicht durchlaufen
hat, kann man davon ausgehen, dass die Kompression unterhalb des expandierten
Bereichs erfolgt, also tiefer im Kristall. Dabei kommt es erst in einer Tiefe von

200 nm im Kristall zu einer messbaren Kompression.

4.4 Simulation der Anregung des InSb-Kiristalls

Im Kapitel 2.2 wurde die Wechselwirkung eines kurzen Laserpulses mit einem Fest-
korper beschrieben, dabei wurde auch auf vier verschiedene Modelle der Wechsel-
wirkung eingegangen. Dies waren das thermoelastische Modell von Thomsen, das
Zweitemperaturmodell, das mikrophysikalische Modell und eine Erweiterung des
Modells von Thomsen. Im folgenden Kapitel werden die vier Modelle genutzt, um
die Anregung und Ausbreitung der Storung im InSb-Kristall zu simulieren und mit

den Messungen zu vergleichen.

4.4.1 Modelle der Anregung eines Halbleiters

Fiir die Simulation wurden die im Kapitel 2.3 beschriebenen Differentialgleichun-
gen, fiir die vier beschriebenen Modelle, mit Comsol gelost. Fiir die so erhaltenen
zeitlichen und raumlichen Verldufe der Deformation wurde in Matlab die Beugung
fiir den (113)- und den (220)- Reflex durch schichtweises Losen der Takagi-Taupin-
Gleichung berechnet, siehe Kapitel 2.4.3. Fiir den Vergleich der gemessenen mit den

simulierten Rockingkurven wurden diese mit der Apparatefunktion des Aufbaus ge-
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4 Zeitaufgeléste Rontgenbeugung an Indiumantimonid

Modell Parameter Wert
alle nachfolgend | Eindringtiefe des Laserpulses [=97 nm [75, 102]
aufgefiihrten Reflexionsvermogen R=35%
nach Thomsen Fluenz F=3,5mJ/cm?
erweitertes Modell Fluenz F=3,5mJ/cm?
nach Thomsen Anstiegszeit 71 = 15 ps
Abfallszeit 79 = 400 ps
Zweitemperatur- Fluenz F=10 mJ/cm?
modell EL-Ph. Kopplungsparameter | G=4-10"% W/(m3K)[61]
Fluenz F=3mJ/cm?
mikrophysika- akustische Phononenrekomb. Toh—ph = 20 ps [106]
lisches Modell Elektron-Phonon-Lebensdauer Tei—ph =0, 2 ps [106]
Deformation der Bandliicke 315;7;@ =16,5 eV /bar [102]

Tab. 4.4: Parameter der verschiedenen Modelle fiir die Simulationen der Anregung
von InSh. Das Reflexionsvermogen R wurde im Experiment bei einer Fluenz von
10 mJ/cm? gemessen. Alle Parameter, fiir die keine Quelle angegeben ist, wurden
an die experimentellen Daten angepasst. Zusétzlich sind die Materialkonstanten
von InSb aus Tabelle 4.1 verwendet wurden.

faltet. Die Apparatefunktion wurde durch eine Entfaltung von der Rockingkurve
der Messung ohne Anregung und einer simulierten Rockingkurve ohne Deformati-
on gewonnen. Im Folgenden werden die Ergebnisse fiir die vier Modelle sowie der
Vergleich mit den Messungen vorgestellt. Da die Messungen mit dem (220)-Reflex
und dem (113)-Reflex unter fast gleichen Bedingungen stattgefunden haben, mit der
gleichen Fluenz und 75° bzw. 65° Einfallswinkel, werden fiir die beiden Reflexe die

selben simulierten raumlichen und zeitlichen Verlaufe der Deformation genutzt.

Model nach Thomsen

Das Modell nach Thomsen geht von einer unmittelbaren Heizung des Kristalls, ent-
sprechend der Eindringtiefe des optischen Lasers aus. In Abbildung 4.23 sind fiir
ausgewahlte Verzogerungszeiten die simulierten ortsabhéngigen Deformationen ge-
zeigt, zum Vergleich sind auch die Eindringtiefen des (220)- und des (113)-Reflexes
eingetragen.

Die Kurven der Deformation zeigen fiir alle Verzogerungszeiten an der Oberfliache
einen konstanten Wert, da im Modell die Energie des Laserpulses zu einer sofortigen
Erhohung der Gittertemperatur fithrt und kein Wéarmetransport oder Rekombina-
tionsprozess berticksichtigt wird. Das sofortige Heizen hat auch den steilen Anstieg

im Nulldurchgang, also den Ubergang von Kompression zu Expansion, zur Folge.
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0’5 1 1 1 1 1
1 Eindringtiefe —95ps
0,4 10ps |
(220) (113) — 25ps
0,3 50ps |
T —— 100 ps |[
—200ps |T

Deformation [%]

Abb. 4.23: Zeitabhén-
gige Deformation in
einem InSb-Kristall
iuber der Tiefe im
Kristall. Simulation
mit dem Modell nach
Thomsen. Die Ein-
dringtiefe der Ront-
genstrahlung fiir den
(220)- und den (113)-
Reflex sind als senk-

1,0 1.2 yechte griine Linien
eingezeichnet.
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Abb. 4.24: Vergleich der simulierten (blaue Kurve) und der gemessenen (rote
Kreuze) Peakverschiebungen fiir den (113)- und den (220)-Reflex. Die Auswertung
der simulierten Peakverschiebung erfolgte wie bei der Messung.

Bei der in Abbildung 4.24 gezeigten Simulation sieht man, wie sich sofort eine

sehr grofie Peakverschiebung einstellt. Bei dem (220)-Reflex ist in der Simulation

bereits nach 7 ps die maximale Verschiebung erreicht. Fiir Verzogerungszeiten grofier
75 ps bleibt die Peakverschiebung fiir den (220)-Reflex konstant bei —185” . Das
Modell beschreibt die Verschiebung fiir den (113)-Reflex mit einer Eindringtiefe von

600 nm wiederum recht gut. Dies stimmt gut mit der Literatur tiberein, da alle

zeitaufgelosten Messungen mit symmetrischen Reflexen an InSb mit einer groflen
Eindringtiefe erfolgten. Die aus der Simulation folgende Kompression, siehe (113)-

Reflex, ist grofler als in den Messungen, siehe Abbildung 4.24.
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Erweitertes Model nach Thomsen

Fir die Beschreibung des zeitlichen Anstiegs und Riickgang der Gittertemperatur

wurde das Modell nach Thomsen um die zwei Zeitkonstanten 7, und 7 erweitert.

0’5 1 " 1 " 1 " 1 " 1 2 1
Eindringtiefe —5ps L
0,4 — 10 ps B
] (220) (113) — 25ps I
< 0,3- ——50ps |}
= - ——100ps | |
S 02- 200ps | |
m -
£
é 0,14 L
2\ - Abb. 4.25: Zeitabhan-
0,0 \ : o
s \/VV | gige Deformation in
01- | einem InSb-Kristall
] iiber der Tiefe im
02— — Kristall. Simulation

0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2
Tiefe [um]

mit dem erweiterten
Modell von Thomsen.

In Abbildung 4.27 sind die simulierten Deformationen im Kristall dargestellt, die
wichtigsten Unterschiede des erweiterten Modells nach Thomsen zeigen sich in den
Deformationen, so bleibt die Deformation an der Oberflache nicht konstant, sondern
nimmt bis etwa 25 ps zu und danach wieder ab. Dadurch ist auch der Ubergang
zwischen Kompression und Expansion weniger steil.

Beste Ubereinstimmung fiir den (220)- und den (113)-Reflexe ist bei einer Fluenz

von 3,5 mJ/cm?

und den Zeitkonstanten 7, = 15 ps und 75 = 400 ps gegeben. In
der Literatur finden sich fiir den Anstieg der Deformation in InSb dhnliche Werte,
Lindenberg [100] bestimmte 12 ps und DeCamp [107] 10 ps. In Abbildung 4.26 sind
fiir beide Reflexe die gemessenen und die simulierten Rockingkurven fiir Verzoge-
rungszeiten von 20 ps und 50 ps gezeigt.

Das erweiterte Modell nach Thomsen stimmt fiir beide Reflexe mit dem gleichen
Deformationsverlauf sehr gut mit den Messungen iiberein. Der zeitliche Verlauf der
Verschiebung der angepassten Lorentzkurven wird auch quantitativ gut wiederge-
geben. Abweichungen zwischen den Messungen und den Simulationen zeigen sich
bei dem (113)-Reflex nur in einer grofileren Kompression in der Simulation. Fiir den
(220)-Reflex betragt die maximale Peakverschiebung bei 30 ps in der Simulation 3/4
der gemessenen Verschiebung, siehe Abbildung 4.27.
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Abb. 4.26: Gemessene (rot) und mit dem erweiterten Thomsenmodell simulierte
Rockingkurven (schwarz) fiir Verzogerungszeiten von 20 ps und 50 ps. Links fiir
den (113)-Reflex und rechts fiir den (220)-Reflex. Fur die simulierten Rockingkur-
ven sind die angepassten Kurven gezeigt (griin), diese setzten sich bei einzelnen
Rockingkurven aus zwei Lorentzkurven zusammen (hellblau).
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Abb. 4.27: Vergleich der Peakverschiebung der Messungen (rote Kreuze) und den
simulierten Peakverschiebungen (griine Kurve) mit dem erweiterten Thomsenmo-
dell, fir den (113)- und den (220)-Reflex.

Mikrophysikalisches Modell

Im mikrophysikalischen Modell wird die zeitliche und raumliche Entwicklung der
Elektron-Loch-Paare, die Energie der Ladungstriager, optische Phononen und die
Gittertemperatur durch ein System von vier gekoppelten Differentialgleichungen

beschrieben. In der mikrophysikalischen Beschreibung setzt sich die Spannung im
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Kristall aus einem Anteil durch die freien Elektronen und einem Anteil durch die

Gittertemperatur zusammen, siche auch Grundlagen Formel 2.16.

0,5 L 1 - - I 1 1 1
| Eindringtiefe 5 ps
0,4 (220) (113) ——10ps |[
_ T —25ps
X 0,3 1 —50ps |
S ' —100ps ' Abb. 4.28: Zeitabhéin-
= 0,24 200ps |[[ . ..
o ] | gige Deformation in
5 0,1- - einem InSb-Kristall
2 ' iiber der Tiefe im
0,01 WHR . . .
s Kristall. Simuliert
01- | mit den Parametern
in Tabelle 4.4 und 4.1.
-0,2 4 T T T T T Simulation mit dem
0.0 0.2 04 _ 0.6 08 1.0 1.2 mikrophysikalischen
Tiefe [um] Modell.
—_ 200 | I I I 1 1 I 1 i I I I I 1 I 1 ] —_—
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Abb. 4.29: Vergleich der Peakverschiebung der Messungen (rote Kreuze) mit den
simulierten Peakverschiebungen (orange Kurve) mit dem mikrophysikalischen Mo-
dell, fiir den (113)- und den (220)-Reflex.

Die nach dem mikrophysikalischen Modell angepassten Deformationen in Abbil-
dung 4.28 nutzen eine Fluenz von 3 mJ/cm?, die weiteren Parameter fiir die Si-
mulation sind in Tabelle 4.4 aufgefiihrt. Die mit dem mikrophysikalischen Modell
simulierten Deformationen unterscheiden sich von den Deformationen des erweiter-
ten Modells nach Thomsen dadurch, dass die in den Kristall laufende Druckwelle
an der Front eine starke Expansion aufweist. Diese kommt von dem elektronischen
Anteil an der Deformation an der Oberfldche. Der Deformationsverlauf an der Ober-

flache wird fiir Verzogerungszeiten grofler 25 ps von der Gittertemperatur bestimmt.
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An dem (220)-Reflex ist die maximale Verschiebung bereits nach 25 ps erreicht, was
sehr gut mit den Messungen iibereinstimmt. Ansonsten gibt das mikrophysikalische
Modell eine gute Ubereinstimmung der Verschiebung fiir den (220)-Reflex. Fiir den
(113)-Reflex wird der Verlauf gut wiedergegeben, jedoch ist die Verschiebung etwa
100" zu gro8.

Zweitemperaturmodell

Bei dem Zweitemperaturmodell stimmen die Simulation am wenigsten mit den Mes-
sungen tiberein. Bei diesem Modell wurde mit einer dreimal hoheren Fluenz gerech-
net als bei den anderen Modellen, trotzdem sind die Verschiebungen beim (220)-
Reflex zu gering. Die Verzogerungszeit fiir die maximale Verschiebung stimmt in der
Simulation mit der Messung iiberein. Auch beim (113)-Reflex bleibt die Verschie-
bung in den 75 ps nach der Anregung in der Simulation kleiner als in der Messung,
wahrend fiir Verzogerungszeiten grofier 100 ps die Simulation zu grofie Verschiebun-
gen zeigt, sieche Abbildung 4.30.
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Abb. 4.30: Vergleich der Peakverschiebung der Messungen (rote Kreuze) und den
mit dem Zweitemperaturmodell simulierten Peakverschiebungen (blaue Kurve) ,
fir den (113)- und den (220)-Reflex.

4.4.2 Simulation verschiedener Eindringtiefen

Die Modelle von Thomsen, das mikrophysikalische und das erweiterte Thomsen

ergeben zufriedenstellende Ubereinstimmung zwischen den Simulationen und den

2

Messungen fiir eine Fluenz von 3,5 mJ/cm?, als Eindringtiefe fir den Anregelaser
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wurde dabei der Literaturwert von 97 nm benutzt [75]. Die optimale Fluenz ist je-
doch einen Faktor drei kleiner als die im Experiment bestimmte. In den Abbildungen
4.31 und 4.32 sind fiir den (113)-Reflex bzw. den (220)-Reflex die Simulationen fiir

verschiedene Kombinationen von Eindringtiefe und Fluenz abgebildet.

40—t
+ Messung |
200 3,5 mJ/c;nz; 100 nm|
— 8 mJ/cm®; 100 nm
:,_l, ——5mJ/em* 160 nm [ Abb. 4.31: Vergleich
s 091 + —— 8 mJfcm?; 300 nm I der Messungen der
§’ + [ Verschiebung des
5-2001 " (113)-Reflex von InSb
:F; 400 | mit Simulationen des
E’ i { _ erweiterten Thomsen-
modell. Die Simulatio-
-6001 " mnen sind fur verschie-
. : : : : | dene Kombinationen

50 0 50 100 150 200 250 300  4us Fluenz und Ein-
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50 +— ' S S
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G -150 1 - Qs .
7 | | mit Simulationen des
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I L modell. Die Simulatio-
-250 - nen sind flir verschie-
dene Kombinationen

o 4
(o)
o

100 150 200 250 300 aus Fluenz und Ein-

Verzégerung [ps] dringtiefe.

Bei grofieren Eindringtiefen wird erst bei einer groferen Fluenz eine Ubereinstim-
mung mit der Messung erzielt. In den Simulationen ist die Eindringtiefe die Tiefe
im Material, welche durch den Laser angeregt wird. Diese muss aber nicht mit der
der Absorptionstiefe des Lasers iibereinstimmen. So kénnen die erzeugten freien
Elektronen Energie auch in tiefere Schichten des Festkorper eintragen und diesen
anregen. Diese ballistischen Elektronen kénnen nach Juhasz bis in einer Tiefe von

300 nm nachgewiesen werden [56]. Fiir eine Eindringtiefe von 300 nm und eine an-
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gepasste Fluenz von 8 mJ/cm? stimmen die Simulationen mit den Messungen gut
iiberein. Es ergibt sich fiir den (113)-Reflex damit auch eine bessere Ubereinstim-
mung mit der gemessenen Kompression, siche Abbildung 4.31. Mit der Annahme
einer Eindringtiefe von 300 nm stimmt auch die Fluenz besser mit der gemessenen
iiberein.

Die ballistischen Elektronen kénnen durch eine Fermi-Dirac-Verteilung beschrie-
benen werden, die maximale Energie der Elektronen ist die Differenz aus Energie der
Photonen und der Bandliicke. Daraus ergibt sich die in Abbildung 4.33 gezeigte Ge-
schwindigkeitsverteilung. Durch ballistische Elektronen kann eine Tiefe von 300 nm

innerhalb 1 ps angeregt werden.
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Abb. 4.33: Geschwindigkeitsvertei- Abb. 4.34: Absortionstiefe des 800 nm
lung fiir die ballistischen Elektronen in Anregelasers unter Beriicksichtigung
InSbh. der nichtlinearen Absorption [20, 75].

Im Experiment erfolgte die Anregung des InSb bei einer Fluenz nahe der Zer-
storschwelle. Bei der Absorption der Laserstrahlung in InSb gewinnt Multipho-
tonenabsorption an Bedeutung. Werden nichtlineare Prozesse bei der Absorption
beriicksichtigt, verringert sich die Absorptionstiefe. In Abbildung 4.34 ist die 1/e-
Absorptionstiefe in Abhédngigkeit von der Fluenz gezeigt. Die Anderung der Inten-
sitat I mit der Tiefe z folgt der Gleichung dI/dz = —al — bI?, dabei ist der lineare
Absorptionskoeffizient a = 98-10% cm™! [75] und der nichtlineare Absorptionsko-
effizient b = 780 cm/GW [20] verwendet worden. Bei der verwendeten Fluenz von
10 mJ/cm? ist die Eindringtiefe des Anregelasers unter Beriicksichtigung der nicht-
linearen Absorption nur 50 nm, der InSbh-Kristall wird durch ballistische Elektronen

jedoch bis in 300 nm Tiefe angeregt [56].
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4.4.3 Integrales Reflexionsvermogen

Durch die tiefenabhingige Anderung der Gitterkonstante wird auch die Eindringtiefe
in den Kristall beeinflusst, ein gestorter Kristall hat eine grofiere Extinktionstiefe
als der nicht gestorte Kristall. Auf Grund der grofleren Extinktionstiefe sollte im

angeregten Kristall ein hoheres integrales Reflexionsvermégen zu messen sein [9)].
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Abb. 4.35: Messung der zeitliche Anderung des integralen Reflexionsverma-

gens des asymmetrischen (113)-Reflexes an einem InSb-Kristall mit einer (111)-
Oberflache. Der Bragg-Winkel betrigt §p=44,9° und der Asymmetriewinkel
v=15°. Die Fluenz des Lasers war 10 mJ/cm? und die verwendete Titan K-
Strahlung wurde mit einem torisch gebogenen Kristall auf den InSh-Kristall fo-
kussiert. Die simulierten integralen Reflexionsvermogen sind die Integrale der mit
den vier Modellen simulierten Rockingkurven.

In Abbildung 4.35 sind die integralen Reflexionsvermogen in Abhangigkeit von
der Verzogerungszeit fir den (113)-Reflex dargestellt. Das integrale Reflexionsver-
mogen erhoht sich bei dem angeregten InSh-Kristall um hochstens 5%, der Fehler
der Messung betrug 3,5%. Das integrale Reflexionsvermdogen ist fiir einen perfekten
Kristall proportional zu dem Strukturfaktor F' und fiir einen Mosaikkristall ist es
proportional zu F? [108]. Im Falle der InSb (113)-Reflexion an der (111)-Oberfliche
ist das integrale Reflexionsvermogen eines Mosaikkristalls 20% hoher als das eines
perfekten Kristalls. Bei der Anregung des Kristalls wird der Kristall gestort. Das

bedeutet, dass die gebeugte Rontgenstrahlung zum Teil tiefer in das Kristallvolu-
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men eindringt und sich das integrale Reflexionsvermogen erhoht. In InSb sind die
Absorptionstiefe mit 600 nm und die Extinktionstiefe mit 630 nm etwa gleich grof3.
Somit ist die maximale Eindringtiefe durch die Absorption begrenzt, was die nur
sehr geringe Erhohung des integralen Reflexionsvermégen erklart. Nach 300 ps ist
das integrale Reflexionsvermogen bereits wieder sehr nahe dem des perfekten Ein-
kristalls, d.h. die Deformation ist entsprechend gering.

Die Simulationen der 4 verschiedenen Modelle zeigen ebenfalls einen Anstieg des
integralen Reflexionsvermogens zwischen 2% und 4%, dies liegt im Rahmen des

Fehlers der Messungen.

4.4.4 Simulation der ersten 5 ps nach der Anregung

Welche Deformationen zeigen die Modelle in den ersten 5 ps nach der

Anregung ?

Die freien Parameter der vier Modelle wurden bestmoglichst an die Messungen des
(113)- und (220)-Reflexes fiir Verzogerungszeiten bis 300 ps angepasst. Die verschie-
denen Modelle wurden nicht gesondert an die Messdaten der Verzogerungszeiten
zwischen 2 ps und 5 ps angepasst. Fiir die Verzogerungszeiten 2 ps und 4 ps sind die
Simulationen in Abbildung 4.36 und 4.37 gezeigt.
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Abb. 4.36: Differenz zwischen den Rockingkurven des angeregten und des nicht
angeregten Kristalls. Gezeigt ist die Differenz der Messung (rot) und die Differenz
der mit 4 verschiedenen Modellen simulierten Rockingkurven. Die Verzogerungs-
zeit betragt 2 ps.
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Abb. 4.37: Differenz zwischen den Rockingkurven des angeregten und des nicht
angeregten Kristalls. Gezeigt ist die Differenz der Messung (rot) und die Differenz
der mit 4 verschiedenen Modellen simulierten Rockingkurven. Die Verzogerungs-
zeit betragt 4 ps.

Fir grofle Verschiebungen zu kleinen Beugungswinkeln liegen die Modelle unter-
halb der gemessenen, d.h. die Modelle liefern fiir die frithen Zeiten zu kleine maxima-
le Deformationen. Bereits bei den grofleren Verzogerungszeiten war bei dem Modell
nach Thomsen fir den (220)-Reflex zu schnell eine grofie Deformation eingetreten,
siche Kapitel 4.4.1. Bei 2 ps und 5 ps zeigt sich dies besonders stark. Das Modell
nach Thomsen zeigt fiir 2 ps und 4 ps eine etwa zwei- bis dreimal so grofle Defor-
mation wie die Messung, bedingt durch die sofortige Erhéhung der Temperatur auf
ihren maximalen Wert.

Das erweiterte Thomsenmodell stimmt mit den Messungen fiir Verzogerungszei-
ten bis 300 ps sehr gut tiberein, fiir <5 ps ergibt es jedoch eine zu kleine Deformati-
on. Fiir eine Ubereinstimmung der Messungen mit dem erweiterten Thomsenmodell
fiir Verzogerungszeiten bis 5 ps ergibt sich eine Zeitkonstante fiir den Anstieg der
Spannung, die den Verlauf fiir spatere Zeiten nicht mehr beschreibt. Dies legt na-
he, dass fiir die Beschreibung der Anregung in einem Halbleiterkristall zwei Anteile
fiir die Spannung in Kristall beitragen, einen schnellen, aber kurzlebigen elektroni-
schen Anteil, und fiir eine Ubereinstimmung fiir groBere Verzogerungszeiten einen
langsameren Anteil, erzeugt durch die Anderung der Gittertemperatur [59, 64, 65].
Im erweiterten Modell nach Thomsen wird durch die beiden Zeitkonstanten nur die

Jlangsamere“ Anderung der Gittertemperatur beschrieben.
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Abb. 4.38: Tiefenabhéingige Spannung im InSb-Kristall (schwarz) fiir ausgewéhlte
Verzogerungszeiten, simuliert mit dem mikrophysikalisches Modell. Der Anteil der
Elektronen zur Spannung (griin) und der Anteil der Gittertemperatur (rot) sind
gezeigt. Bei der Verzogerungszeit von 10 ps sind zum Vergleich die Eindringtiefen
der Anregelasers (diinne rote), der Titan K,-Strahlung beim (220)-Reflex (diinne
grine) und beim (113)-Reflex (hellblaue Linie) gezeigt.

Das mikrophysikalische Modell beschreibt durch Ratengleichungen unter ande-
rem die zeitliche Entwicklung der freien Elektronen und die Gittertemperatur, fir
die Spannung im Kristall werden beide Anteile berticksichtigt. In Abbildung 4.38 ist
fiir vier ausgewahlte Verzogerungszeiten die Spannung im Kristall in Abhangigkeit
von der Tiefe dargestellt (schwarze Linie), es sind auch der jeweilige Beitrag der
Elektronen (griin) und der Gittertemperatur (rot) gezeigt. 2 ps nach der Anregung
wird die Spannung durch den Druck der Elektronen bestimmt, die Gittertemperatur
ist zu diesem Zeitpunkt um 14 K gegeniiber der Umgebungstemperatur erhéht. 5 ps
nach der Anregung geht die Zahl der freien Elektronen und die damit verbundene
Spannung zurtick. Nach 10 ps ist die Gittertemperatur um 60 K erhéht und der An-
teil der Elektronen zur Spannung weiter zuriickgegangen, so dass Elektronen und
Gittertemperatur etwa gleiche Anteile zur Spannung liefern. Mit fortschreitender
Verzogerungszeit nimmt die Gittertemperatur weiter zu, gegeniiber der Umgebungs-
temperatur ist die Gittertemperatur 50 ps nach der Anregung um 130 K erhoht, was

der maximalen Gittertemperatur bei der Simulation entspricht. Zu diesem Zeitpunkt
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liefern die Elektronen keinen Beitrag mehr zur Spannung im Kristall. Es zeigt sich
bei dem Vergleich mit den Messungen fiir Verzogerungszeiten <6 ps keine besse-
re Ubereinstimmung des mikrophysikalischen Modells mit den Messungen als beim
angepassten Modell nach Thomsen. Aus der Ubereinstimmung fiir Verzogerungs-
zeiten grofler 10 ps zwischen mikrophysikalischen Modell und Messung folgt, dass
die Entwicklung der Gittertemperatur von diesem Modell gut beschrieben wird, die
Gittertemperatur folgt durch die Ratengleichungen aus der Entwicklung der Elek-
tronendichte. Die Berechnung der Spannung aus der Elektronendichte erfolgt durch
die Annahme, dass die freien Elektronen die Bandliicke modifizieren und dadurch
ein Druck im Kristall entsteht [66, 64, 65]. Die druckabhéngige Deformation der
Bandliicke 8@—;“” wurde bestimmt, in dem die Deformation der Bandliicke in Abhén-
gigkeit eines statischen Druckes bei Raumtemperatur berechnet wurde [102, 109].
Dieser Zusammenhang zwischen Elektronendichte und Spannung wird im Modell
noch nicht korrekt wieder gegeben.

Das Zweitemperaturmodell liefert fiir diese frithen Zeiten die gleiche Deformation
wie das erweiterte Modell nach Thomsen. Fiir groflere Verzogerungszeiten haben
diese beiden Modelle sich aber sehr stark unterschieden. Aus den Differentialglei-
chungen des Zweitemperatur Modells, siehe Gleichung 2.15, folgt fiir die Zeit nach
der Anregung, dass durch den Quellterm zunéchst eine hohe Elektronentemperatur
T, herrscht, die Warmeleitfahigkeit kann fiir die ersten 5 ps vernachlassigt werden.
Die Gittertemperatur T}, ist zunéchst gleich der Umgebungstemperatur und die
zeitliche Anderung ist dann proportional der Gittertemperatur selbst. Die Losung
fiir diese Differentialgleichung ist ein exponentieller Anstieg der Gittertemperatur,
wie er im erweiterten Thomsen Modell angesetzt wurde, es folgt fir die Zeiten di-
rekt nach der Anregung fiir beide Modelle die gleichen Verlaufe der Deformation.
Fir die Zeitkonstante 7 folgt aus den Gleichungen 2.15 des Zweitemperaturmo-
dells mit dem Elektron-Phonon-Kopplungsparameter G und der Warmekapazitat
CpL, 7 = C/G = 185 ps. Die so bestimmte Zeitkonstante fiir das Zweitemperatur
Modell ist einen Faktor 10 grofler ist als beim erweiterten Modell nach Thomsen.
Bringt man den Elektron-Phonon-Kopplungsparameter des Zweitemperatur Modells
in Ubereinstimmung mit der Zeitkonstante des erweiterten Modells nach Thomsen,
ergeben sich beim Zweitemperatur Modell fiir eine Fluenz von 3,5 mJ/cm? dhnliche
Verlaufe der Deformation wie bei einer Fluenz von 10 mJ/cm? und dem tabellierten

Kopplungsparameter.
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Annahme einer exponentiellen Deformation

Aus den Messungen bis einschlieflich 5 ps nach der Anregung ergibt sich eine sehr
grofle Deformation an der Oberflidche, die ins Kristallinnere schnell abnimmt. Daher
wurde fiir die Beschreibung der Deformation 7(z) ein exponentieller Abfall der De-
formation angenommen, 7(z) = o - exp(—z/d) dabei ist 1y die Deformation an der
Oberfliche und d ist die Tiefe, in der die Deformation auf 7y/e abgefallen ist. Die
Anpassung der Parameter 1y und d an die Messungen der vier Verzogerungszeiten
2 ps bis 5 ps erfolgte mit der Optimierungstoolbox von Matlab, fir die Abweichung
der berechneten Differenzen von den gemessenen Differenzen, wurde fiir Beugungs-
winkel mit einem Betrag grofier 1000” die Differenz mit einem Faktor 2 gewichtet.

In Abbildung 4.39 sind die Messungen fiir 2 ps bis 5 ps zusammen mit den Dif-
ferenzkurven der optimierten exponentiellen Deformationen gezeigt. Aus den Simu-
lationen wurde ebenfalls die Differenz aus den Rockingkurven des angeregten und
nicht angeregten Kristalls gebildet und mit dem gleitenden Durchschnittsfilter ge-

glattet, so dass ein direkter Vergleich mit den Messungen moglich ist.
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Abb. 4.39: Darstellung der Differenz der Rockingkurve von angeregtem und nicht
angeregtem Kristall bei 2 ps bis 4 ps nach der Laseranregung (schwarze Linie),
sowie die Simulation der Rockingkurven mit der Annahme einer exponentiellen
Deformation (rote Linie). Die angepassten Parameter fiir die exponentielle Defor-
mation sind in Tabelle 4.5 angegeben.
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Der exponentielle Ansatz zeigt eine gute Ubereinstimmung mit den Messungen.
In Tabelle 4.5 sind fiir die vier verschiedenen Verzogerungszeiten die angepassten
Werte fiir ny und d aufgelistet, zusatzlich ist noch die Eindringtiefe der Druckwelle

zur jeweiligen Verzogerungszeit angegeben.

Verzogerung | angepasste Parameter | Eindringtiefe Druckwelle
T Mo d Ve T mit v, = 3880 m/s
2ps 4,1% 1,7 nm 7,5 nm
3ps 3,4% 1,4 nm 11,2 nm
4ps 1,8% 3,3 nm 15 nm
5ps 1,8% 4,3 nm 18,8 nm

Tab. 4.5: Angepasste Parameter der exponentiellen Deformation fiir verschiedene
Verzogerungszeiten, siehe rote Kurve in Abbildung 4.39, sowie die Eindringtiefe
der Druckwelle zur jeweiligen Verzogerungszeit.

Die angepassten Werte fiir die Deformation an der Oberflache ergeben mit 4%
einen Wert, der knapp unter der Zerstorschwelle liegt und mit der maximal gemes-
senen Verschiebung recht gut tibereinstimmt. Die Tiefe, in der die Deformation auf
no/e abgefallen ist, betragt mit 1,5 nm nur 1/60 der Eindringtiefe des 800 nm An-
regepulses. Die Theorie der Anregung geht von einem Start der Deformation an der
Oberflache aus, in Tabelle 4.5 ist deshalb in der rechten Spalte auch die Eindring-
tiefe der Druckwelle zur jeweiligen Verzogerungszeit eingetragen, die Druckwelle ist
stets etwa 4 bis 5 mal so tief eingedrungen wie der Wert fiir die angepasste Tiefe d
in der die Deformation auf 7y/e abgefallen ist.

In Abbildung 4.40 sind fiir die Verzogerungszeiten 2 ps und 5 ps die angepass-
ten exponentiellen Deformationen sowie die simulierten Deformationen des Modells
nach Thomsen, des mikrophysikalischen Modells und des erweiterten Modells nach
Thomsen dargestellt. Die angepassten exponentiellen Deformationen ergeben fiir
2 ps bzw. 5 ps an der Oberflache eine 15 bzw. 6 mal grofere Deformation als die
Modelle, wodurch eine bessere Ubereinstimmung mit den Messungen fiir sehr kleine
Beugungswinkel erzielt wird. Aus der zeitlichen Entwicklung der angepassten Pa-
rameter 1y und d folgt fiir groffer werdende Verzogerungszeiten eine Abnahme der

Deformation an der Oberfliche und eine immer tiefer eindringende Deformation.
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Abb. 4.40: Abhéngigkeit der Deformation von der Tiefe (in Nanometer) fiir Ver-
zogerungszeiten von 2 ps und 5 ps. Neben den angepassten exponentiellen Defor-
mationen (rot) sind die simulierten Deformationen mit dem Modell nach Thomsen

(blau), mit dem erweiterten Modell nach Thomsen (griin) und dem mikrophysika-
lische Modell (orange) gezeigt.

4.4.5 Zusammenfassung der Simulation der zeitaufgelosten

Rontgenbeugung an InSb

Fiir die Simulation der Anregung eines InSb-Kristalls durch einen kurzen Laserpuls
wurden vier verschiedene Modelle benutzt, um die rdumliche und zeitliche Entwick-
lung der Deformation im InSb-Kristall zu simulieren. Die an einem solchen defor-
mierten Kristall gebeugte Rontgenintensitédt wurde durch schichtweises Losen der
Takagi-Taupin-Gleichung berechnet. Bei der Berechnung der Rockingkurve muss
der Einfluss der asymmetrischen Reflexe berticksichtigt werden. Da die simulier-
ten Deformation immer senkrecht zu Oberfliche erfolgen, ergeben sich fiir Reflexe
mit unterschiedlicher Asymmetrie auch unterschiedliche Anderungen der Beugungs-
winkel. Nach einer Faltung mit der Apparatefunktion wurden die so simulierten
Rockingkurven auf die selbe Art ausgewertet wie die gemessenen Rockingkurven.
Die Anpassung der ,freien“ Parameter erfolgte dabei so, dass mit der selben Defor-
mation eine bestmégliche Ubereinstimmung mit den Messungen des (113)- und des
(220)-Reflexes erzielt wurde.

Der rdumliche und zeitliche Verlauf der Deformation ist bei den verschiedenen
Modellen von einer Vielzahl an Parametern abhangig. Die verschiedenen Material-

konstanten von InSb wurden entweder der Literatur entnommen oder an die Messda-
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ten angepasst. Dabei darf auch nicht unberticksichtigt bleiben, dass die als konstant
angenommen Werte aus der Literatur meist unter statischen Bedingungen gemessen
wurden. In den gezeigten Experimenten édndern sich die Bedingungen innerhalb der
Laserpulsdauer von 60 fs zwischen einem nicht angeregten Festkérper bei Raum-
temperatur und einem Zustand mit 102! Elektron-Loch-Paaren pro cm?, der sich
unmittelbar vor dem Schmelzen befindet.

Bei allen Modellen, aufler dem Zwei-Temperatur-Modell, betragt die angepasste
Fluenz etwa 1/3 der im Experiment gemessenen. Fiir das Modell nach Thomsen
wird von Morak [61] als Ursache fiir eine zu niedrige Fluenz der sofortige Anstieg
der Gittertemperatur angefiihrt. Diese Erklarung steht jedoch im Widerspruch zu
dem erweiterten Modell nach Thomsen und dem mikrophysikalischen Modell, die
ebenfalls die gleiche zu kleine Fluenz liefern.

Die aus den zu kleinen angepassten Fluenzen folgenden Gittertemperaturen lie-
gen entsprechend bei 1/3 der Schmelztemperatur von InSb. Im Experiment wurde
jedoch dicht an der Zerstorschwelle gemessen, da bereits Schwankungen kleiner 10%
der Energie der Laserpulse eine Zerstorung der Probe zur Folge hatten. Auflerdem
stimmt die auf der Probe gemessene Fluenz von 10 mJ/cm? gut mit den Literatur-
werten fiir die Zerstorschwelle von InSb tiberein, z.B. ist von Rousse [20] 10 mJ/cm?
und Lindenberg [100] 13 mJ/cm? angegeben. Eine Ubereinstimmung mit der ge-
messenen Fluenz ergibt sich, wenn ballistische Elektronen berticksichtigt werden,
die die Energie des Laserpulses sehr schnell bis in eine Tiefe von 300 nm eintragen
[56]. Wird in den Simulationen eine Fluenz von 10 mJ/cm? und eine Eindringtiefe
300 nm verwendet, ergibt sich aber immer noch eine Gittertemperatur, die etwa 1/3
der Schmelztemperatur ist.

Beim Uberschreiten der Zerstérschwelle mit einem fs-Laserpuls erfolgt eine irrever-
sible Anderung der Probe. Aus den Simulationen folgt, dass dabei die Schmelztem-
peratur nicht tiberschritten wird, sondern der Kristall in den ersten Pikosekunden
wohl ahnlich dem nichtthermischen Schmelzen veréindert wird.

Alle vier Modelle kénnen die Verschiebung beim (113)-Reflex mit der grofiem Ein-
dringtiefe mehr oder weniger gut wiedergeben. Die auffélligste Abweichung ist bei
dem Modellen nach Thomsen und dem erweiterten Modell nach Thomsen eine gro-
Bere Kompression auftritt als in den Messungen. Im Unterschied zu dem (113)-Reflex
wird die zeitliche Entwicklung der Verschiebung fiir den (220)-Reflex nur mit dem
mikrophysikalischen bzw. dem erweiterten Modell nach Thomsen fiir Verzogerungs-
zeiten grofer 10 ps gut beschrieben, die Verschiebung bei kleineren Verzogerungszei-

ten wird von keinem Modell richtig wieder gegeben. Die Modelle konnen bisher nur
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den ,rein thermischen® Zeitbereich, nachdem die Elektronen bereits ihre Energie
ans Gitter iibertragen haben, korrekt wiedergeben, aber nicht den Zeitbereich der
Anregung von Elektronen und deren Wechselwirkung.

Mit dem Ansatz eines exponentiellen Deformationsverlaufs konnen die Messungen
der ersten 5 ps sehr gut beschrieben werden. Daraus ergibt sich, dass der Kristall
direkt nach der Anregung eine wenige Nanometer diinne deformierte Schicht mit

einer Deformation im Prozentbereich aufweist.
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Fiir die Untersuchung der in Materie ablaufenden Prozesse sind neben einer Zeitauf-
16sung von wenigen Pikosekunden auch eine Ortsauflosung von wenigen Angstrom
notig. Diese Arbeit beschéaftigt sich mit der Messung der Anregung eines InSb-
Kristalls mit einer solch hohen zeitlich und rdumlichen Auflésung, sowie der Charak-
terisierung der dafiir verwendeten Laser-Plasma-Rontgenquelle iiber einem grofien
Bereich der Photonenergien. Die verwendete Laser-Plasma-Rontgenquelle ist ei-
ne Rontgenquelle mit einer Pulsdauer von 100 fs bei einer Wellenléinge von weni-
gen Angstrém [52, 53]. Bei Experimenten an Laser-Plasma-Rontgenquellen die mit
Kurzpulslasern mit einer Repetitionsrate von >1 kHz betrieben werden, wird in
den Experimenten meist nur die Emission bis zu einer Photonenenergie von 20 keV
charakterisiert, was der spektralen Empfindlichkeit einer Rontgen-CCD entspricht
[78, 110, 21, 111]. In dieser Arbeit wurde erstmals an einer kHz Laser-Plasma-
Rontgenquelle ein neuer Detektor vom Typ Timepix fiir die Untersuchung der Emis-
sion der Rontgenquelle genutzt. Der verwendete Timepix Detektor hat eine 1 mm
dicke CdTe Schicht zur Absorption der Rontgenphotonen, dadurch ist es mit die-
sem Detektor moglich Rontgenphotonen bis zu einer Photonenenergie von 1 MeV
energieaufgelost zu detektieren.

Die Messungen zeigen bei p-Polarisation (elektrische Feld liegt in der Einfall-
sebene) der einfallenden Laserstrahlung eine viermal so hohe Photonenzahl wie
bei s-Polarisation. Die energieaufgelosten Messungen mit den CCDs bis zu Pho-
tonenenergien von 20 keV stimmen fiir Vorder-und Riickseite der Titanfolie sehr gut
iiberein, die Rontgenstrahlung wird in diesem Energiebereich isotrop abgestrahlt.
Wiéhrend mit dem neuen Timepix Detektor starke Unterschiede im Spektrum von
Vorder- und Riickseite der Titanfolie fiir Photonenenergien gréfier 50 keV fiir p- und
s-Polarisation gemessen wurden. Bei der verwendeten Intensitét von 8 - 10'® W /cm?
konnten Rontgenphotonen mit Energien bis zu 700 keV detektiert werden. Die Ront-
genphotonen mit der héchsten Photonenenergien wurden auf der Vorderseite der
Metallfolie gemessen und nicht in Laserrichtung. Die Messungen zeigen gute Uber-

einstimmung mit Messungen die an einem 10 Hz-System bei einer 500 mal hoheren
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Intensitat gemacht wurden [81].

Die in dieser Arbeit charakterisierte Laser-Plasma-Rontgenquelle wurde fiir opti-
sche Anrege - Rontgen Abfrage Experimente an InSb genutzt. Eine Laser-Plasma-
Rontgenquelle erméglicht durch die sehr kurzen Rontgenpulse von 100 fs und die
durch den Aufbau bedingte zeitliche Synchronisation von optischem Anrege- und
Rontgen Abfragepuls zeitaufgeloste Messungen mit sub-Pikosekunden Zeitauflésung.
In einem Halbleiter wie InSbh ist die Eindringtiefe der Rontgenstrahlung ein bis zwei
Groflenordnungen grofler als die Absorptionstiefe des optischen Anregepulses. Durch
die Nutzung eines asymmetrischen Reflexes konnte eine Eindringtiefe der Titan K-
Strahlung von nur 60 nm realisiert werden.

Die Anregung des InSb-Kristalls erfolgt mit einem Ti:Saphir Laser dessen Ein-
dringtiefe 97 nm betragt [75]. Die Photonenenergie eines Laserphotons ist mit 1,5 eV
grofler als die Energie der Bandliicke von InSb (0, 18 €V), daher werden innerhalb der

3 erzeugt. Die Diffe-

Laserpulsdauer von 60 fs etwa 102! freie Ladungstriger pro cm
renz von Photonenenergie und Bandliicke geht als kinetische Energie an die freien
Elektronen tiber. Diese ballistischen Elektronen dringen in weniger als einer Pikose-
kunde bis zu 300 nm tief in den Kristall ein [56]. Die Energie der freien Elektronen
wird tiber Elektron-Elektron- und Elektron-Phononen-Stofle an das Gitter iibertra-
gen und fithrt zu einer Erhohung der Gittertemperatur. Die erhéhte Temperatur
des Gitters sowie die freien Elektronen selbst erzeugen eine elastische Spannung im
Kristall. In den ersten 10 ps nach der Anregung ist die Spannung durch die freien
Elektronen dominiert, danach liefert die Gittertemperatur den wesentlichen Anteil
der Spannung im Kristall. Die Spannung im Kristall bewirkt eine Expansion, zu-
nachst an der Oberfldche, da nur diese sich in den freien Raum hinein bewegen kann.
Erst wenn sich die oberste Schicht bewegt hat, konnen darunterliegende Schichten
folgen [59, 2]. Durch die Expansion der obersten Kristallebenen und der im Kristall
aufgebauten Spannung werden darunterliegende Gitterebenen leicht komprimiert.
Dies ist der Beginn der Ausbildung einer Druckwelle, die sich mit Schallgeschwin-
digkeit in den Kristall ausbreitet.

Durch die Fokussierung der Rontgenphotonen wird nur ein 100 pm grofles, homo-
gen angeregtes Gebiet, abgefragt. Bei den Messungen mit dem (220)-Reflex konnte
bereits 2 ps nach der Anregung eine Expansion des Kristallgitters um 3% beobach-
tet werden. Zu diesem Zeitpunkt sind ca. 4 nm des Kristalls (ca. 10 Gitterebenen)
expandiert. Das entspricht 1/25 des angeregten Kristallvolumens. Dies sind die ers-
ten reversiblen Messungen mit einer Zeitauflosung von kleiner 5 ps, die nicht an

diinnen Schichten durchgefithrt wurden [112, 29]. 4 ps nach der Anregung ist mit
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3,5% die maximale Deformation gemessen worden, diese hohe Deformation ist auch
17 ps nach der Anregung noch detektierbar. Erst nach 50 ps nach der Anregung ist
die maximale Deformation auf 1,7% zuriick gegangen, die maximalen Deformatio-
nen treten jedoch immer nur in sehr diinnen oberflichennahen Schichten auf. Die
maximale Verschiebung der Rockingkurve betragt 30 ps nach der Anregung 250",
was einer Deformation von 0,06% entspricht. Zum Vergleich mit einer grofieren Ein-
dringtiefe wurden ebenfalls Messungen mit dem (113)-Reflex mit einer Eindringtiefe
von 630 nm durchgefiithrt. Bei den Messungen mit dem (113)-Reflex ist erst 20 ps
nach der Anregung eine Anderung detektierbar.

Die Wechselwirkung eines kurzen Laserpulses mit einem Halbleiter Kristall wurde
mit 4 verschiedenen Modellen simuliert. Die 4 Modelle, die dabei Anwendung fanden,
sind das von Thomsen vorgeschlagene thermoelastische Modell, das Zweitempera-
turmodell, das mikrophysikalische Modell und eine angepasste Version des Modells
von Thomsen [59, 62, 64, 67]. Die Modelle beschreiben das Ubertragen von Energie
vom Laserpuls an den Kristall. Die Ausbreitung der Deformation wird parallel dazu
durch die Wellengleichung beschrieben. Die Simulationen wurden quantitativ mit
den zeitaufgelosten Messungen an InSb verglichen. Dabei wurde der selbe zeitliche
Verlauf der Deformation fiir beide Reflexe mit den unterschiedlichen Eindringtiefen
genutzt. Aus den Simulationen mit dem erweiterten Thomsenmodell ergeben sich
fiir die beste Ubereinstimmung mit den Messungen entweder zu kleine Fluenzen von
3,5 mJ/cm? fiir die Eindringtiefe des Anregelasers oder fiir die gemessene Fluenz von
10 mJ/cm? eine optimale Eindringtiefe von 300 nm. Die daraus resultierende Tem-
peratur der Probe nach der Anregung liegt stets bei etwa 1/3 der Schmelztemperatur
von InSb. Die hohe Eindringtiefe von 300 nm bei einer Fluenz von 10 mJ/cm? in
den Simulationen kann durch die Eindringtiefe von ballistischen Elektronen erklart
werden [113].

Durch die Nutzung einer Laser-Plasma-Rontgenquelle ist es moglich eine zeitliche
und rdumliche Auflésung zu erreichen die man sonst nur an Grofiforschungsein-
richtungen wie XFEL oder den Slicing-Quellen erreichen kann. Kombiniert mit der
Anpassung der Eindringtiefe von Anregelaser und Rontgenstrahlung eréffnet sich
ein Blick direkt in die Anregung eines Halbleiters und nicht nur auf die anschlie-
Bende Ausbreitung der Druckwelle. Dieser tiefe Blick in den Halbleiter zeigt aber
auch, dass die bestehenden Modelle keine zufriedenstellende Beschreibung der ersten

Pikosekunden der Anregung bieten.
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