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Zusammenfassung

In dieser Diplomarbeit werden zeitaufgeloste Rontgenbeugungsexperimente an einem diin-
nen Eisen-Rhodium Film présentiert. Ziel war es, die Reaktion des Kristallgitters auf den
laserinduzierten, magnetischen Phaseniibergang vom anti-ferromagnetischen (AFM) in den

ferromagnetischen (FM) Zustand zu untersuchen.

Dabei stellte sich speziell die Frage, ob die Expansion des Gitters den AFM-FM Phasen-
iibergang treibt oder sich die magnetische Ordnung bereits vorher einstellt.

Zur Beantwortung dieser Frage wurde in einem Anrege-Abfrage-Verfahren die FeRh-Probe
mit ultrakurzen Laserpulsen in den ferromagnetischen Zustand angeregt und das Gitter
der Probe wihrend des Ubergangs mit ultrakurzen Rontgenpulsen abgefragt.

Zur Identifizierung der Auswirkungen des magnetischen Phaseniibergangs auf das Gitter,
wurde die zeitabhéngige Verschiebung des Bragg-Winkels in der AFM-Phase (T=65°C)
und der FM-Phase (T=100°C) bei identischer Energiedichte der Laseranregung gemessen.
Die Daten zeigen, dass fiir die gewédhlte Energiedichte der magnetische Phaseniibergang
nur einen langsamen Beitrag zu der Gitterexpansion liefert. Das Verhalten zu frithen Zei-
ten ist in der AFM- und FM-Phase nahezu identisch und kann befriedigend mit thermo-
akustischen Effekten nach impulsiver Aufheizung erklért werden.
Energiedichte-abhingige Messungen der Gitterausdehnung in der AFM- und FM-Phase zu
den Zeiten 18ps und 1ns liefern weitere Indizien dafiir, dass zu frithen Zeiten keine Aus-
wirkungen des magnetischen Phaseniibergangs erkennbar sind (lineare Ausdehnung des
Gitters), jedoch nach 1ns die Probe den Ubergang aus der AFM-Phase vollstindig vollzo-
gen hat.

Die Zeitabhéngigkeit fiir den Einfluss des laserinduzierten Phaseniibergangs auf die Gitter-
ausdehnung kann aus der Differenz der transienten Winkelverschiebungen der AFM- und
FM-Phase gewonnen werden. Die so entstandene Kurve wurde mit einer exponentiellen

Funktion gefittet und lieferte fiir die Zeitkonstante 7 = 151 4 15ps.
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Summary

In this diplomathesis time-resolved X-ray diffraction experiments on a thin iron-rhodium
film are presented. The goal of these experiments was to investigate the response of the
crystal lattice to a laser-induced magnetic phase transition from antiferromagnetic (AFM)

to the ferromagnetic (FM) state.

The question was, whether the expansion of the lattice drives the AFM-FM phase transi-

tion or the magnetic order is already established earlier.

To answer this question the so-called pump-probe method was used. Ultra-short laser pul-
ses excite the FeRh sample to the ferromagnetic state and ultra-short X-ray pulses are used
to probe the lattice during that transition.

To identify the effects of the magnetic phase transition on the lattice, the time-dependent
shift of the Bragg-angle in the AFM phase (T=65°C) and the FM phase (T=100°C) was
measured for an identical excitation fluency.

The data show that for the chosen excitation fluency the magnetic phase transition has
only a slow contribution to the lattice expansion. The behavior at early times is almost
identical in the AFM and FM phase and can be explained by thermo-acoustic effects to
impulsive heating.

Fluency dependent measurements of the lattice expansion in the AFM and FM phase at
the two times 18ps and 1ns provide further evidence that after 18ps no effects of the ma-
gnetic phase transition can be identified (linear expansion of the lattice). Whereas after
1ns the sample is in thermal equilibrium and has already performed the full transition.
The time dependence of the laser-induced phase transition can be obtained from the dif-
ference of the time-dependent lattice expansion in the AFM and FM phase. The diffe-
rence curve can be fitted with an exponential function and provides for the time constant

7 =151 & 15ps.
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Kapitel 1

Motivation

Alle Objekte, die uns im Alltag begegnen nehmen wir normalerweise makroskopisch
wahr, d.h. als etwas, dass man sehen, fiithlen und anfassen kann. Wir unterscheiden
sie durch Eigenschaften wie z.B. Farbe, Glanz, Form, Festigkeit, Geruch, Tempera-
tur oder Gewicht.

Betrachtet man diese Objekte jedoch auf Grofen-Skalen, die fiir das Auge nicht mehr
wahrnehmbar sind, stellt man fest, dass sie alle aus den gleichen 3 Teilchen, namlich
den Protonen, Neutronen und Elektronen, zusammengesetzt sind. Sie bilden zusam-
men die Atome bzw. Elemente des Periodensystems, von denen zur Zeit (Stand:
Mérz 2011) 111 bekannt sind [1]. Von alltéglicher Bedeutung sind davon meist nur
Wenige, so besteht der Mensch zu iiber 90% aus Sauerstoff (O), Kohlenstoff (C) und
Wasserstoff (H) [2, S. 251].

Alle makroskopischen Eigenschaften eines Korpers werden also durch das Zusam-
menspiel der Atome bestimmt. Viele Atome besitzen die Moglichkeit, sich zu re-
gelméfigen, periodischen Strukturen, den Kristallen zusammen zu schliefen, dabei
ist ihre Anordnung zueinander im sog. Kristallgitter von entscheidender Bedeutung.
Betrachtet man zum Beispiel das Element Kohlenstoff (C) und seine zahlreichen
Erscheinungsformen wird dies schnell klar. Kristallisiert Kohlenstoff zum Beispiel
im hexagonalen Kristallsystem, erhilt man Graphit, was in Bleistiften Verwendung

findet (Griechisch: graphein=schreiben). Kristallisiert es dagegen im kubischen Sy-

1



2 KAPITEL 1. MOTIVATION

stem, erhilt man Diamant, das harteste bekannte Mineral, zwei Werkstoffe, die

unterschiedlicher nicht sein kénnten (Abb. 1.1).

Abbildung 1.1: a)Diamant b)Graphit - [3]

Die genaue Kenntnis der atomaren Ordnung ist somit ein wichtiger Schritt zum Ver-
stdndnis der Materie und ihrer Eigenschaften und bis Heute von zentralem Interesse
der Wissenschaft.

Die ersten Erfolge auf diesem Gebiet erzielten William Henry Bragg und William
Lawrence Bragg Anfang des 20. Jahrhunderts, als es ihnen gelang die Struktur von
Kristallen zu bestimmen. Sie nutzten dazu das, von Max von Laue 1912 postulierte
Phénomen der Rontgenbeugung und etablierten damit das erste Standardver-
fahren zur direkten Untersuchung der atomaren Struktur von Festkérpern. 1915
erhielten sie fiir diese Arbeiten den Nobelpreis fiir Physik.

Das Phinomen der Rontgenbeugung beruht dabei auf der Tatsache, dass Rontgen-
strahlung, eben so wie das sichtbare Licht, eine elektromagnetische Welle ist und
als solche durch das Auftreffen auf Hindernisse beeinfluss, d.h. “gestreut™ wird. Der
Effekt ist besonders stark, wenn die Wellenldnge der Strahlung und die Ausdehnung
des Hindernisses von dhnlicher Grofenordnung sind. Da atomare Abstinde im A-
Bereich liegen (107'“m) und Réntgenstrahlung mit Wellenlingen von 10~'*m bis
10~%m diesen Bereich abdeckt, erklirt sich der Erfolg des Verfahrens. Das Kapitel 2

wird noch einmal néher auf die Details und Prozesse eingehen.



Im Laufe der Zeit wurden verschiedene Verfahren der Rontgenstreuung und -beugung
entwickelt und perfektioniert, aber auch Alternativen zur Untersuchung von Fest-
korpern, wie die Elektronen- oder Neutronenbeugung vorgestellt. Mit der Raster-
sondenmikroskopie, stehen auferdem ausgefeilte Methoden zur Beobachtung von
Oberflaichen mit atomarer Auflésung zur Verfiigung.

All diese Verfahren liefern Heutzutage gute Ergebnisse bei der Untersuchung sta-
tischer Strukturen. Will man allerdings Materialien untersuchen, wéihrend sie Pha-
senumwandlungen oder chemische Reaktionen vollziechen oder die Vibrationen in
Festkorpern und Molekiilen beobachten, steht man vor ganz neuen Herausforde-
rungen. Diese Prozessen geschehen auf Zeitskalen, die selbst von den schnellsten
Mechaniken und elektronischen Schaltungen nicht mehr aufgeldst bzw. geschaltet
werden konnen. Die zeitaufgeldste Rastertunnelmikroskopie gerét beispielsweise bei
Zeitabstdnden einiger Mikrosekunden an ihre Grenzen [4] und liegt damit immer
noch 6 Gréfsenordnungen entfernt von typischen Vibrationsfrequenzen im Festkor-
per (einige THz) |5, S.83|. Hochgeschwindigkeits Photodioden sind Heutzutage in
der Lage Zeitauflosungen von einigen Picosekunden zu erreichen [6], was schon sehr
nahe an den interessanten Zeitskalen liegt, haben dafiir aber zusétzlich das Problem,

keine Informationen iiber die rdumliche Verteilung des Messsignals zu liefern.

Der entscheidende Schritt zur Losung dieses Problems ist erst durch die Entwicklung
ultrakurzer Laserpulse im Pikosckunden (107'%s) und Femtosekunden (107'°s)
Bereich gelungen. Mit Hilfe dieser Laserpulse gelingt es nicht nur, die oben ange-
sprochenen Prozesse auf kiirzester Zeitskala anzuregen, sondern man ist auch in der
Lage, den transienten Zustand des Materials abzufragen und erhélt so vollig neue
Einblicke in die Grundlegenden Prozesse der Natur.

Dabei bedient man sich in der Ultrakurzzeitspektroskopie meist des sog. Anrege-
Abfrage-Verfahrens (Pump-Probe-Verfahren: Ein kurzer Puls regt die, zu untersu-
chende Probe an und einer zweiter, zeit-verzogerter fragt ihrern Momentanzustand

ab). Im Rahmen dieser Arbeit wird besagte Methode der Ultrakurzzeitspektroskopie
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mit der Technik der Rontgenbeugung kombiniert. Wir sind daher in der Lage direkt
Anderungen der Abstéinde von Atomen auf Zeitskalen im Piko- und Femtosekunden
Bereich aufzuzeichnen. Das bietet uns z.B. die Moglichkeit den Verlauf von Phasen-
iibergiingen zu beobachten und entscheidende, neue Erkenntnisse zum Verstindnis

ihrer Entstehung beizutragen.

Diese Moglichkeit wird in der vorliegenden Arbeit genutzt um das Material Eisen-
Rhodium zu untersuchen, eine Legierung, die die besondere Eigenschaft besitzt,
oberhalb der Raumtemperatur einen magnetischen Phaseniibergang vom anti-ferromagnetischen
(AFM) in den ferromagnetischen (FM) Zustand zu vollziehen. Sie erhilt deshalb
grofse Aufmerksamkeit, sowohl von der theoretischen, als auch der experimentellen
Physik, entzieht sich aber bisher weiterhin einer eindeutigen Klarung der Frage, ob
die magnetische Ordnung bereits vor der Gitterexpansion entsteht oder ob es die
Gitterexpansion ist, die den Phaseniibergang treibt. Das zweite Kapitel der Arbeit
liefer einen Uberblick iiber die Grundlagen, die zum Verstindnis des Experimentes
notwendig sind Kapitel 3 beschéftigt sich dabei mit der Darstellung der Besonder-
heiten des Materials, der Présentation der Ergebnisse, sowie ihrem Beitrag zum
aktuellen wissenschaftlichen Kontext. Dabei wird zusétzlich auf die Besonderhei-
ten des zeitaufgelosten Anrege-Abfrage-Verfahrens mit ultrakurzen Rontgenpulsen
eingegangen und kurz die technischen Herausforderungen, wie die Produktion der

Rontgenpulsen und ihre Fokussierung erlautert.



Kapitel 2
Physikalische Grundlagen

Dieses Kapitel gibt eine Einfiihrung in die wichtigsten Phinomene, die der Diplomar-
beit zu Grunde liegen. Dabei wird zunéchst eine allgemeine, geschichtliche Einleitung
priasentiert, um den physikalischen Hintergrund darzustellen. Danach wird das Phéa-
nomen der Rontgenbeugung erkliart und die damit zusammenhéngenden Formeln er-
lautert. Es folgen Abschnitte zu den Themen Rontgenproduktion und Gitterschwin-
gungen in diinnen Filmen. Abschliefend wird kurz das sog. 2-Temperatur-Modell
behandelt, um eine Ubersicht iiber die zeitabhéingigen Prozesse bei Anregungen mit

kurzen Laserpulsen zu zeigen.

2.0.1 Licht und seine Eigenschaften

Licht fasziniert den Menschen seit jeher und ist seit Jahrhunderten Gegenstand
intensiver Forschung. Bereits in der Antike waren die geometrischen Aspekte des
Lichtes, wie Brechung und Reflexion bekannt und durch Ptoleméaus (2.Jh. n. Chr.)
beschrieben worden [7]. Erste populire und fundierte wissenschaftliche Arbeiten zur
Natur des Lichtes erschienen gegen Ende des 17. Jahrhunderts. 1678 verdffentlichte
Christiaan Huygens seine Gedanken zur Wellennatur des Lichtes [8]. Sein Prinzip der
Elementarwellen ist auch Heute noch sehr populér, wenn auch seine Vorstellung von
einem Ather als veraltet gilt. 1704 erschien Isaac Newtons umfassendes Werk Op-

ticks [9], in dem er, unter Anderem, Licht als Teilchen beschrieb (Korpuskeltheorie)

5



6 KAPITEL 2. PHYSIKALISCHE GRUNDLAGEN

und sich intensiv mit den Farben des Lichtes beschéiftigte. Beide Physiker versuch-
ten sich dabei an tiefer gehenden Erklidrungen der, aus der Strahlenoptik bekannten
Eigenschaften des Lichtes, was in bestimmten Grenzen auch gut funktionierte.
Newtons Theorie der Lichtteilchen setzte sich zundchst durch, jedoch wurden durch
das sog. Doppelspaltexperiment 1802 von Thomas Young Eigenschaften des Lich-
tes demonstriert, die ausschlieRlich durch Uberlagerung von (Licht-)Wellen erklirt
werden konnten [7]. Das Bild der Wellennatur des Lichtes wurde weiterhin gefestigt
durch James Clerk Maxwells umfangreiche Arbeiten zur Theorie des elektromagneti-
schen Feldes 1865. Er interpretierte das Licht erstmals als elektromagnetische Welle
und traf Aussagen zu seiner Geschwindigkeit [10].

Die Entdeckung des photoelektrischen Effektes durch Edmond Becquerel (1839) und
dessen Untersuchung, speziell durch Heinrich Hertz (1887)[11] und Philipp Lenard
(1900) fiihrten letztlich zu einer weiteren entscheidenden Erkenntnis iiber die Natur
des Lichtes. Es stellte sich heraus, dass durch Bestrahlung einer Metalloberfliche
Elektronen freigesetzt werden, deren Energie jedoch nicht von der Intensitidt des
Lichtes abhéngt, sondern nur von seiner Frequenz. Eng verbunden mit dieser Er-
kenntnis waren Max Plancks Ergebnisse zur Strahlung von Schwarzen Kérpern [12]
und 1905 war es schlieklich Albert Einstein, der den grofsen Zusammenhang erkann-
te. Er postulierte, dass die Energie des Lichtes in kleine Pakete, die sog. Lichtquanten
oder Photonen, aufgeteilt sei [13, 14]. Diese Erkenntnisse legten zugleich den Grund-

stein zur Entwicklung der Quantenphysik.

Fiir die, in dieser Arbeit vorgestellten Experimente, ist sowohl die Wellennatur des
Lichtes, als auch seine Teilcheneigenschaft von Bedeutung.
In den meisten Fillen kann Licht als ebene, harmonische Welle beschrieben werden

[15]. Dies spielt bei der Erkldrung der Rontgenbeugung eine Rolle.

Bu(z,t) = Age’M70 4 Ape b=t (2.1)
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Dabei ist E,; die elektrische Feldstarke, k = 27” die Wellenzahl, w = 27 f die Kreis-

frequenz und z die Ortskoordinate der Ausbreitungsrichtung.

Die Energie der Lichtquanten (Photonen) ist gegeben als:

E=h-f=h7 (2.2)

h ist hier das Plancksche Wirkungsquantum, eine fundamentale Naturkonstante,
¢m die Lichtgeschwindigkeit im entsprechenden Medium, f ist die Frequenz und
A die Wellenldnge des Lichtes. Sie spielt, unter anderem, fiir das Verstindnis der

Roéntgenproduktion eine Rolle.

2.1 Rontgenbeugung

Formel 2.1 beschreibt Licht als elektromagnetische Welle. Ob es sich dabei nun um
z.B. sichtbares, ultraviolettes oder infrarotes Licht handelt, wird einzig durch die
Frequenz, respektive die Wellenldnge der Strahlung bestimmt. Wie in Kapitel 1 be-
reits erwahnt, trifft dies auch auf die Rontgenstrahlung zu, sie kann also als Licht im
Wellenlingenbereich von 10~*?m bis 10~®m bezeichnet werden. Ist die Wellenlinge
bekannt, kann mittels Formel 2.2 die Energie der Lichtquanten, auch Photonen ge-
nannt, bestimmt werden.

In dieser Arbeit werden hauptséchlich 3 verschiedene Rontgenquellen verwendet,

Tabelle 2.1 zeigt ihre Photonen-Energie und die dazugehdrige Wellenldnge.
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Tabelle 2.1: Rontgenguellen und ihre Wellenlingen

Quelle Photonen Energie [keV] — Wellenlinge [A]
Titan Laser-Plasma Quelle 4,51 2,75
Kupfer Laser-Plasma Quelle 8,05 1,54

Trifft Rontgenstrahlung nun auf eine periodische Struktur, wie z.B. einen kristallinen
Festkorper, treten Interferenzmuster auf. Eine genauere Beschreibung des Vorgangs
liefert Abschnitt 2.1.1. Diese Muster enthalten zahlreiche Informationen iiber den
Aufbau des Festkorpers, wie z.B. seine Kristallstruktur, den Abstand der Atome

innerhalb des Kristallgitters oder die Streueigenschaften der Atome selber.

2.1.1 Bragg-Bedingung und Rocking-Kurve

e
swed!
IR

Abbildung 2.1: Geometrische Darstellung der Bragg-Reflexion

Es wird der Fall betrachtet, dass Strahlung unter einem Einfallswinkel ©, auf eine
periodische Anordnung von Atomen trifft. Dabei wird zunéchst keine Annahme iiber
die Wellenldnge der Strahlung und den Abstand der Atome gemacht. Es sei ledig-
lich vorausgesetzt, dass die Strahlung monochromatisch ist, also nur eine diskrete

Wellenlénge besitzt, ihre Photonenenergie (Formel 2.2) ausreichend weit entfernt ist
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von Absorptionskanten der Atome und die eingestrahlte Welle eine ebene Wellen-
front besitzt.

Was in einem solchen Fall passiert kann einfach und anschaulich durch Huygens
Prinzip der Elementarwellen [8] beschrieben werden. Dabei dient jedes bestrahlte
Atom als Ausgangspunkt von neuen Kreiswellen, die sich iiberlagern und somit ver-
starken oder ausloschen konnen. Diese Kreiswellen unterscheiden sich in ihrer Phase,
bedingt durch die laingere Wegstrecke Ax des Lichtes, welche sich fiir den Ausfalls-

winkel ©, aus einem einfachen, geometrischen Zusammenhang ergibt (Abb. 2.1):

Ax =d- (Sin®©, + SinO,) (2.3)

Mit d: Abstand der Gitterebenen

Denkt man sich einen Schirm, der weit genug entfernt ist von dem Atomgitter, kann
mit Hilfe von Formel 2.3 berechnet werden, wie die Intensitidtsverteilung unter dem
Ausfallswinkel ©, aussieht. Dazu berechnet man fiir jedes Atom Az und addiert
alle Wellen auf. Fiir eine grofse Anzahl N an Atomen gibt es im allgemeinen Fall
zu jeder Kreiswelle eine um 7 phasenverschobene Weitere, so dass es zur destruk-
tiven Uberlagerung kommt. Nur fiir den Spezialfall, dass der Gangunterschied aller
Wellen ein ganzzahliges Vielfaches (n = 0,1,2...) der Wellenldnge A = n - Az be-
trigt, kommt es zur konstruktiven Uberlagerung. Die Konsequenz dieser Aussage
ist, dass fiir N— > oo lediglich diskrete Winkel © 5 (Bragg-Winkel) existieren, bei
denen die Intensitit auf dem Schirm von 0 verschieden ist. Fiir Atome, die auf den
Gitterebenen nebeneinander angeordnet sind, ist die Bedingung nur erfiillt, wenn
Einfallswinkel gleich Ausfallswinkel ist ©, = ©, = ©. Fiir Atome auf untereinander

liegenden Gitterebenen ergibt sich aus Formel 2.3 das sog. Bragg-Gesetz:

n-A=2-d-SinOg (2.4)
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Das Bragg-Gesetz ist also eine Konsequenz der Periodizitit des Gitters und streng
genommen ein Grenzfall fiir eine groke Anzahl N von Streuzentren. Fiir kleine N wird
die Intensitdtsverteilung breiter und néhrt sich dem Beugungsbild an, das z.B. auch
bei einem Doppelspaltexperiment auftritt. Ursache dafiir ist, dass die vollstindige,
destruktive Interferenz bei Winkeln © # Op nur gegeben ist, wenn eine ausreichend
hohe Zahl von phasenverschobenen Wellen existiert, so dass keine Restintensitét iib-
rig bleibt.

Die Intensitidtsverteilung in Abhingigkeit des Winkels wird auch Rocking-
Kurve (Abb. 2.2) genannt. Eine detailliere Beschreibung ihrer Form und Eigen-
schaften liefert die Dynamical Theory of X-ray Diffraction [16].

i a) 1pm i b) 100nm

"

27 28 29 26 27 28 29

Intensitat [a.u.]
N
[}

[ T T 7] T T
c) 50nm d) 10nm
b . 1 1
26 27 28 29 26 27 28 29
Winkel [°]

Abbildung 2.2: Rocking-Kurven fiir verschiedene Probendicken von FeRh, berechnet mit der
Software XOP 2.3 - a) 1um b) 100nm ¢) 50nm d) 10nm

Abbildung 2.2 zeigt die Entwicklung der Rocking-Kurven fiir 4 verschiedene Pro-
bendicken eines FeRh-Filmes. Mit Abnahme der Dicke, reduziert sich die Anzahl
der Gitterebenen an denen Beugung stattfindet. Das fiihrt, aus den angegebenen
Griinden, zu einer Verbreiterung der Intensitéitsverteilung.

Eine genauere Betrachtung des Verhiltnisses von Wellenldnge A\ zu Gitterebenen-

abstand d, zeigt, dass Formel 2.4 fiir A > 2 - d nicht erfiillt werden kann, das heifst
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es gibt keinen Winkel © mehr, bei dem es zur konstruktiven Interferenz aller Git-
terebenen kommt. Ist A >> d kann die Reflexion der Strahlung mit den Gesetzen
der geometrischen Optik erkliart werden. Fiir den Fall, dass A << d gibt es mehrere
Beugungsordnungen n, fiir die Formel 2.4 erfiillt ist und somit kénnen, durch Ro-
tation der Probe, mehrere Bragg-Reflexe detektiert werden. Dadurch erklért sich
auch, warum es notwendig ist, Rontgenstrahlung mit Wellenlingen im A-Bereich fiir
die in dieser Arbeit vorgestellten Experimente zu nutzen (Tabelle 2.1).

Ein Umstand, der in Abschnitt 2.1.3 nochmals aufgegriffen wird, sei an dieser Stelle
noch kurz erwdhnt. Das Huygensche Prinzip liefert zwar einen anschaulichen Zugang
zur Beugung am Kristallgitter, aber viele Phidnomene der Reflexion und Beugung,
wie zum Beispiel der Brechungsindex oder die Polarisation, konnen damit nicht er-
klart werden. Die eigentliche Ursache der Kreiswellen, liegt in der charakteristischen
Strahlung elektrischer Dipole begriindet, die durch erzwungene Schwingungen der

Elektronen im Kristall entstehen.

2.1.2 Reziproker Raum und Laue-Bedingung

Zur Beschreibung der Beugungsphénomene im Festkorper bietet es sich oft an, von
dem realen Raum in den sog. reziproken Raum zu wechseln. Der Vorteil liegt in
einer einfacheren Darstellung der Beugungsbedingungen und einer iibersichtlichen
Darstellung der Bragg-Reflexe.

Im realen Raum beschreibt man die Gitterebenen eines Kristalls mit den Millerschen
Indizes (h,k,l), dazu bestimmt man zunéchst die Schnittpunkte der Ebene mit den
Kristallachsen @, l;, c. Dann bildet man deren Kehrwerte und multipliziert diese
mit einem gemeinsamen Faktor, der aus den Briichen ganze Zahlen macht. Aus
(%,%,%) wird so beispielsweise (3,6,4), der gemeinsame Faktor wére 12. Das scheint
zundchst umsténdlich, entfaltet aber in Zusammenhang mit dem reziproken Gitter
seine Niitzlichkeit. Dieses ist namlich so konstruiert, dass die Koordinaten (hk,])

immer einen reziproken Gitterpunkt beschreiben. Seien u3, u3, u3z die Basisvektoren

des reziproken Gitters, ist somit G = hu} + ki + luj der reziproke Gittervektor,
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der auf diesen Punkt zeigt. Man kann zeigen [5, S.32], dass G senkrecht auf den
Gitterebenen (hkl) des realen Raums steht und zusétzlich die Information iiber den

Abstand dpy; dieser Ebenen triagt (Formel 2.5).

(n: grofter gemeinsamer ganzzahliger Teiler) — (2.5)

Um das reziproke Gitter zu konstruieren nimmt man die Basis der Elementarzelle
im real Raum @; (im Allg. nicht identisch mit der Basis der Einheitszelle @, b, ¢)
(Abb. 2.3) und sucht die Vektoren w;, die die Bedingung a; - u; = 2md;; erfiillen
(mit 6;;: Kronecker-Symbol). Vektor u; steht dann beispielsweise senkrecht auf der

Ebene, die durch a; und a3 aufgespannt wird.

Abbildung 2.3: Einheitszelle mit Kristallachsen d, 5, ¢ und Basis der Elementarzelle ai,

az, az

Wie vereinfacht diese Konstruktion nun die Beugungsbedingung? Um die Frage zu
beantworten werfen wir nochmals einen Blick auf die Ausgangssituation (Abb. 2.1).
Die einfallende Strahlung kann mit dem Wellenvektor k:l = 27”-3_; beschrieben werden,
dabei ist s. der Einheitsvektor in Ausbreitungsrichtung der Welle. Analog definiert
man k?a = 27“ - 54 als Vektor der ausfallenden Strahlung. Der Vektor R soll die beiden

Atome der Gitterebenen verbinden und wird auch primitive Translation genannt, er
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setzt sich aus den Basisvektoren der Elementarzelle zusammen. Der Gangunterschied
Ax = Az, + Az, aus Formel 2.3 lasst sich nun formulieren als das Skalarprodukt
.- R = Az, respektive —3, - B = Ax,. Die Bragg-Bedingung (2.4) wird damit zu
(5. — $2) - B = n). Multipliziert man beide Seiten der Gleichung mit § (aus Formel
2.5) und nutzt die Definition des reziproken Gitters a; - uj; = 2md;; erhélt man die

sog. Laue-Bedingung [5| (Formel 2.6).

(so—8)-2r=nA§ & hko—ko=G (2.6)

Formel 2.6 liefert eine sehr einfache Darstellung der Beugungsbedingung: Falls im
reziproken Raum Wellenvektoren k; und k?a existieren, die zwei Gitterpunkte ver-
binden, kann aus dem Verbindungsvektor G abgelesen werden, an welcher Ebene
(hkl) im Realraum konstruktive Interferenz stattfindet. Der Bragg-Winkel ergibt

sich dabei direkt aus dem Winkel zwischen k:; und k:_;

2.1.3 Strukturfaktor und atomarer Streufaktor

Die Bedingungen, die zur Beugung am Kristallgitter fiihren wurden in Abschnitt
2.1.1 und 2.1.2 ausfiihrlich diskutiert, iiber die relative Intensitit der Bragg-Reflexe
sind allerdings noch keine Aussagen getroffen worden. In Abschnitt 2.1.1 wurde
erwahnt, dass die Quellen der Kreis- oder Streuwellen eigentlich die Elektronen sind.
Die Amplitude des resultierenden, elektrischen Feldes ergibt sich also aus der Summe
der Streuwellen aller Elektronen. Zur Beschreibung dieser Summe definiert man die
Elektronenzahldichte n(7), die die Verteilung der Elektronen in der Elementarzelle
mit dem Volumen V, = sz dV angibt. Aus dem Gangunterschied Ax der Wellen,
ergibt sich die Phasendifferenz zu ¢(F) = & (s — 5;) - 7 = (ko — ko) - (vergleiche
Abschnitt 2.1.2). Insgesamt erhilt man somit den Faktor Fjy, der proportional zur

Amplitude des elektrischen Feldes ist (Formel 2.7) [17].



14 KAPITEL 2. PHYSIKALISCHE GRUNDLAGEN

G 07

Fiir konstruktive Interferenz muss wieder die Laue-Bedingung (Formel 2.6) erfiillt
sein. Setzt man dies in Formel 2.7 ein, erhdlt man den sog. Strukturfaktor (Formel

2.8).

Fhkl:/ n(F)eiG'rdV (28)

Formel 2.8 kann weiter vereinfacht werden, indem der Ortsvektor i aufgeteilt wird
in eine Komponente ﬁi, die auf das Zentrum des i-ten Basisatoms zeigt und eine
Komponente 7., die vom Basisatom aus auf das Volumenelement dV, zeigt, das
bedeutet 77 = ﬁﬁ—fg. Dabei ergibt fV n;(r.)dV, = Z; die Gesamtzahl der Elektronen
des i-ten Basisatoms und V,,, so zusagen, das Volumen der Elektronenhiille.

Eingesetzt in Formel 2.8 und umgeformt, ergibt sich Formel 2.9. f; nennt man auch

atomarer Streufaktor.

Fhp = Eieidﬁi /V ni(ﬁe)eidﬁdve = Ez’fieidﬁi (2.9)

Der atomare Streufaktor ist ein Maf dafiir, wie stark das i-te Basisatom die einge-
strahlte elektromagnetische Welle streut und eng verbunden mit der Ordnungszahl
Z der Atome. Fiir Bragg-Reflexe mit niedrigen Indizes (hkl) kann die Abweichung
zwischen f; und Z sehr klein werden [5, S.37]. Wéren alle Elektronen im Atomkern
konzentriert, wiren f; und Z identisch.

Es wurde gezeigt, dass Fj; proportional zur Streuamplitude des elektrischen Feldes
ist, somit gilt fiir die Intensitiit der Bragg-Reflexe Iz o< |Fiu|?. Dies kann z.B. bei

zweiatomigen Basen bis zur volligen Ausloschung des Bragg-Reflexes fiihren.
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Ein Grofsteil dieser Diplomarbeit beschéftigt sich mit dem Material Eisen-Rhodium
(FeRh). Der zugehorige Strukturfaktor ldsst sich folgendermafen bestimmen. FeRh
besitzt die sog. Céasium-Chlorid Struktur, d.h. es liegt ein einfach-kubisches Git-
ter aus Eisen (Rhodium) Atomen vor, in dessen Zentrum ein Rhodium (Eisen)

Atom sitzt (sieche auch Abb. ??7). Die Basis ist zweiatomig mit den Atom Positi-

111

onen 71 = (0,0,0) fiir Eisen und 7{ = (3, 5, 3) fiir Rhodium. Eingesetzt in Formel

2.9 ergibt sich fiir den Strukturfaktor Formel 2.10.

Fhkl — fl + f26i7rn(h+k+l) (210)

Die Intensitiat des Bragg-Reflexes mit den Indizes (100) ist folglich proportional zu
Fli00y = fre— frn, falls die Probe zu gleichen Teilen aus Eisen und Rhodium besteht.
Das sich in unserem Experiment der FeRh(g)-Reflex iiberhaupt detektieren lésst,
liegt an den unterschiedlich grofen, atomaren Streufaktoren. Die Ordnungszahl von

Rhodium (Zg, = 45) ist dabei fast doppelt so grof wie die von Eisen (Zp, = 26).

2.1.4 Debye-Waller-Faktor

Ein weiterer Faktor, der Einfluss auf die Intensitédt unserer Bragg-Reflexe nimmt, ist
die Temperatur. Wird sie erhoht, fangen die Atome an, stirker um ihre Ruhelage
zu oszillieren. Dieser Umstand wird in folgendem Abschnitt genauer betrachtet.

Die Bewegung der Oszillation u(zf) geschieht fiir jedes Atom unabhéngig und in zufél-
lige Richtung. Der zeitliche Mittelwert dieser Bewegung ist < uﬁ) >= (0. Eingesetzt
in die Gleichung des Strukturfaktors und dann iiber die Zeit gemittelt, ergibt sich

Formel 2.11.

< Fyp >= Zlfl < eiéﬂﬁ_ﬁ >=< €ié‘ﬁ > (Elfleléﬁ) (211)

Der Mittelwert lasst sich weiter umformen, indem die e-Funktion in eine Reihe ent-
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wickelt wird. Das erste Glied < G - @ > wird dann zu 0, da < @ >= 0 und es ergibt

sich:

o . 1 . .
G :1+z‘<G-ﬁ>—§<z’(G-ﬁ)2>+O(G-ﬁ)3

—_

=1- = <|G)@)cos*® > +O(G - @)

—1-2|G)P < |a)? > +0(G - )

D =N

—

Da u(t) im allgemeinen klein ist im Verhéltnis zum Atomabstand konnen die Terme
hoherer Ordnung vernachléssigt werden. Vergleicht man die erste und dritte Zeile

der Entwicklung, ergibt sich die Ndherung:

< G S _ —§lGP<a?>

Wie bereits erwiihnt, ist die Intensitit des Bragg-Reflexes proportional zu |Fyy|?,

daraus folgt insgesamt [17]:

Ihkl = const - | < Fhkl > |2 = const - |(Eifiei@.r';)(6_%|§|2<ﬁ2>)|2

=1y 6_%|@‘2<ﬁ2> =1y < Dpy > (212)

—

Dy wird Debye-Waller-Faktor genannt. Er ist iiber u(t) temperaturabhéngig
und sorgt bei thermischer Anregung des Materials fiir eine Reduzierung der Inten-
sitdt der Bragg-Reflexe. Ferner ist er abhdngig von dem reziproken Gittervektor é,

was dazu fiihrt, dass der Effekt bei Reflexen hoher Ordnung und hohen Indizes (hkl)

stiarker ausgeprigt ist.
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2.2 Charakteristische Rontgenstrahlung

Als Quelle der bendtigten Strahlung dient, unter anderem, die sog. charakteristische
Rontgenstrahlung von Atomen. Thre Ursache liegt in der Quantisierung der Energie

der Elektronenhiille begriindet.

E (ev)

My (3)
MpgG)—— @ 75
My (38) ———————————————
Ly(%pgp—9——————— 933
L2 (2Py) T 953
Ly (29)

Abbildung 2.4: Schematische Darstellung der char. Réntgenstrahlung (Links) und Bin-
dungsenergien in Kupfer (Rechts) [18]

Hat ein freies Elektron eine geniigend grofe Energie, kann es ein gebundenes Elek-
tron der inneren Schale auf ein héheres Energieniveau anregen oder sogar das Atom
ionisieren. Der unbesetzte Zustand wird dann von Elektronen einer héheren Schale
aufgefiillt. Da diese Elektronen aber eine grofere Energie besitzen, wird die Diffe-
renz der Energieniveaus als Strahlung Eppoton = hw emittiert. Ublicherweise ist die
Energie so grof (einige keV |18]), dass bei dem Prozess Rontgenphotonen entstehen.
Da jedes Material eine individuelle Aufspaltung der Energieniveaus aufweist, nennt
man sie charakteristische Strahlung.

Die charakteristischen Linien des Rontgenspektrums werden nach ihrem Entste-
hungsprozess benannt (Abb. 2.4). Dabei bezeichnet der erste Buchstabe (K,L,M,...)
die Schale, in der das Elektronen-Loch entstanden ist. Der zweite Buchstabe (a,
B, 7,...) beschreibt die Herkunft des Elektrons, dass die Liicke auffiillt, « ist z.B.
die niichst héhere Schale, 8 die Ubernichste, etc. Der Index (1,2,3,...) beriicksich-
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tigt die Aufspaltung der Energieniveaus der jeweiligen Schale. Fiir Kupfer K,,
Strahlung bedeutet das konkret, dass ein Elektron der K-Schale entfernt wurde
und ein Elektron aus dem ersten Energieniveau (von Oben gezihlt) der, direkt
dariiber liegenden Schale seinen Platz eingenommen hat. Dabei wurde die Ener-
gie Epp, = 8980.5eV — 932.7¢V = 8047.8eV [18] in Form von Rontgenstrahlung

emittiert.

2.3 Phononen und Expansionswellen

Werden Atome eines Kristallgitters zu elastischen Schwingungen angeregt, bilden
sich, durch die Wechselwirkung mit benachbarten Atomen, Wellen aus, die sich im
Kristall fortpflanzen. Fiir Kristalle mit einatomiger Basis ergibt sich die einfachste
mathematische Beschreibung dieser Wellen, wenn sie sich entlang der Kristallachsen,
Flachendiagonalen oder Raumdiagonalen der Einheitszelle ausbreiten [17, S.99]. In
diesem Fall bewegen sich die Atome der Gitterebenen in Phase, senkrecht oder
parallel zur Ausbreitungsrichtung der Welle.

Es lisst sich zeigen, dass die Energie der Gitterschwingungen quantisiert ist [17,

5.638).

e=(n+ %)hw(k‘) (2.13)

Dabei ist w die Kreisfrequenz der Schwingungsmode und n = 0,1,2, ... die Moden-
nummer. Die Abhéngigkeit der Frequenz von der Wellenzahl wird, genau wie in der
Optik, Dispersionsrelation genannt. Analog zum quantisierten, elektromagneti-
schen Feld, nennt man das Energiepaket hw Phonon. Damit wird n zur Anzahl der
Phononen einer Gitterschwingung. Das Phonon ist ein sog, Quasiteilchen.

Ist die Basis des Kristalls zweiatomig gibt es zwei, voneinander getrennte Frequenz-
zweige in der Dispersionsrelation. Man unterscheidet dann zwischen akustischen

und optischen Phononen. Der niederfrequente, akustische Zweig kommt zu Stan-
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de, wenn die Basisatome in Phase schwingen, der hochfrequente, optische, wenn sie

gegenphasig schwingen.

In dieser Arbeit werden Experimente beschrieben, bei denen diinne Filme mittels
kurzer Laserpulse angeregt werden. Um den resultierenden Vorgang zu beschrei-
ben, existiert ein einfaches Modell, dass eine instantane, homogene Aufheizung des
Kristallgitters betrachtet. Man stellt sich dazu eine Probe vor, die relativ diinn
(einige nm), aber sehr lang und breit ist (einige mm) und deren Oberflachen frei lie-
gen. Durch die thermische Anregung, wird ein Druck in der Probe erzeugt, der zur
Ausdehnung derselben fiihrt. Die Ausdehnung kann aber nicht im ganzen Kristall
gleichzeitig geschehen, sondern beginnt an den Oberflichen, da nur hier ein Druck-
gradient existiert. Die Verformung der Probe pflanzt sich als Expansionswelle fort
und ist, geméfs der vorherigen Ausfiihrungen, gleichbedeutend mit longitudinalen,
akustischen Phononen. Thre Ausbreitungsgeschwindigkeit ist die Schallgeschwindig-
keit vgenau, die sich formal aus der Dispersionsrelation ergibt. Im einfachen, aber

leistungsstarken Modell der linearen Kette von Atomen erhélt man [5, S.82]:

dw / d /
VSchall — % = dhkl %COS(}?%) ~ dhkl % (214)

Dabei ist M die Masse eines Atoms, f die Federkonstante und dj; der Atomabstand.
Die Niherung cos(k%) ~ 1 gilt, da allgemein ka << 1, d.h. die Wellenlénge der
akustischen Welle wesentlich grofer als der Gitterabstand ist.

Die akustischen Wellen breiten sich somit entlang der Flichennormalen aller Ober-
flichen aus und iiberlagern sich. Der Einfachheit halber kann man die Betrachtung

auf ein kleines Volumenelement dV in der Mitte des Kristalls begrenzen. Auf kur-

[mm]
VUSchall

zen Zeitskalen (t << ) konnen somit die Expansionswellen der Randflichen
vernachlissigt werden. Die Expansion in Richtung der Fliachennormalen der diinnen

Schicht wird dann als ebene Welle betrachtet (Abb. 2.5).
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Abbildung 2.5: Schema der Probe, mit Volumenelement dV und Wellenvektoren k der Aku-

stischen Wellen.

Erreicht eine ebene, akustische Welle die gegeniiberliegende Oberfliche, wird sie re-
flektiert und iiberlagert sich mit der urspriinglichen Welle. Die Art und Weise der
Reflexion hingt dabei von dem Kontakt zur Umwelt ab und wird im Folgenden né-
her erlautert.

Eine ideale Methode solch einen Vorgang zu beobachten, ist die Rontgenbeugung. In
Abschnitt 2.1.1 wurde die Position des Bragg-Reflexes in Abhéngigkeit vom Abstand
dpg; der Gitterebenen erlautert. Wahlt man den Bragg-Reflex so, dass der reziproke
Gittervektor G parallel zur Ausbreitungsrichtung der Schallwelle ist, so lassen sich
aus Anderungen der Rocking-Kurven sehr direkt quantitative Informationen iiber

die Schallwelle gewinnen [19, S.71-100].

Zeitaufgeloste Messungen [19, 20, 21, 22| der Schwerpunktsposition oder Intensitét

des Bragg-Reflexes zeigen Oszillationen, deren Periode T' = ~ 2L (Fall 1), respekti-

Schall

ve T = ﬁ (Fall 2) (L: Dicke der Probe) betrigt. Die Zeitabhéngigkeit ldsst sich
an einem einfachen Beispiel, anschaulich erkldren. Dazu betrachtet man sukzessive
die Uberlagerung der akustischen Wellen und die daraus resultierende Deformierung
% der Probe (Abb. 2.6). Der thermische Druck wird im Beispiel, wie zuvor, in-
stantan induziert, ist homogen iiber die ganze Probe verteilt und zeitlich konstant.

Die Unterseite der Probe sei jetzt an ein (nicht angeregtes) Substrat gekoppelt, die
Oberseite bleibt frei.
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Vs> < Vsl Vs> { Vs>

Abbildung 2.6: Zeitliche Evolution der Probendeformation (Fall 1). In Dunkelblau: die Re-

sultierende der Welleniiberlagerungen.

Die Reflexion Rgy der Welle an den Grenzflichen héngt von der Schallkennimpedanz
der Probe Zp, des Substrates Zs und der Luft Z,;,. ab. Sie berechnet sich aus der

Dichte pasedium und der Schallgeschwindigkeit vgenqy der Medien.

ZMedium = PMedium * UMedium (215)
Zy — 2

R . —— 2.16

“f Zy+ 7 (2.16)

Abbild 2.6 zeigt den Fall Zp > Zg >> Z,;.. Das hat zur Folge, dass die Wellen-
amplitude an der Grenzfliche zur Luft ihr Vorzeichen dndert, ansonsten aber zu
anndhernd 100% erhalten bleibt. An der zweiten Grenzfliche geht Energie ins Sub-
strat iiber, die Reflexion ist kleiner als 1 und die Amplitude &ndert ebenfalls ihr

Vorzeichen.
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Die Periode der Oszillationen lisst sich nun wie folgt erkliren. Zur Zeit < (Fall 1)
ist die Probe maximal ausgedehnt und damit die Verschiebung des Bragg-Reflexes
ebenfalls maximal. Darauf folgt ein Minimum der Ausdehnung zur Zeit 7" und somit
auch ein Minimum der Reflex-Verschiebung. % ist dabei die Zeit, die die akustische
Welle benétigt um einmal die Probe zu durchlaufen und stimmt mit den Beobach-
tungen der Oszillationen [19, 20| iiberein. Ist Zp < Zg (Fall 2) ergibt sich an der
Grenzfliche zum Substrat ein positiver Reflexionsfaktor und die maximale Ausdeh-
nung wird erst bei dem zweiten Durchlauf der Welle, also zur Zeit T' erreicht.

Im allgemeinen gestaltet sich der Vorgang komplexer, da der Druckanstieg in der
Probe beispielsweise durch Laseranregung nicht instantan und/oder homogen er-
folgt. Wie U. Shymanovich und M. Nicoul [19, 20| jedoch am Beispiel von diinnen
Germanium-Filmen auf Silizium gezeigt haben, ldsst sich das Modell sehr gut in

Einklang bringen mit experimentellen Ergebnissen.

2.4 Das 2-Temperatur-Modell

In Abschnitt 2.3 wurde die instantane Anregung einer Probe angesprochen. Dies ist
in der Praxis nicht mdéglich, da alle Prozesse Zeit benotigen, die sich im Falle der hier
diskutierten Experimente, nicht ohne weiteres vernachlassigen ldsst. Um eine praxi-
staugliche Beschreibung der Anregung zu erhalten, wird oft das sog. 2-Temperatur-
Modell genutzt. Es beriicksichtigt den Energieiibertrag auf das elektronische System

und dessen Kopplung mit dem phononischen System.

Trifft ein Laserpuls auf eine Probe, wechselwirkt er in erster Linie mit den Elektronen
des Systems. Erklaren lisst sich dies dadurch, dass die elektronische Warmekapazi-
tit C wesentlich kleiner (Faktor 100 [23]) als die Warmekapazitit C; des Gitters
ist, was zur Folge hat, dass die Erhohung der Elektronenenergie wesentlich gréfter

ist, als die Temperaturerhohung des Gitters.
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Das elektronische System befindet sich dann im Ungleichgewicht. Die Thermalisie-
rung, also Umverteilung der Energie bis zur anndhernden Fermie-Dirac-Verteilung,
geschieht durch Elektron-Elektron Stofie auf Zeitskalen einiger 10 bis 100 Fem-
tosekunden [24]. Die Elektronen konnen dabei durchaus Strecken von einigen 10-
100nm ohne Stofke zuriicklegen |25] und somit fiir eine wesentlich grofere Anregungs-
tiefe sorgen im Vergleich zur urspriinglichen Eindringtiefe des Laserpulses.

Die Kopplung des elektronischen Systems mit dem Gittersystem geschieht durch
Elektron-Phonon St6fte. Durch die grofere Masse der Gitteratome, ist der Ener-
gieiibertrag jedoch deutlich geringer als zwischen den Elektronen und dauert langer.
Die Zeitskala des Austausches liegt im Bereich einiger 100 Femtosekunden bis
zu einigen 10 Pikosekunden [23].

Mathematisch ldsst sich der Vorgang zum Beispiel fiir Metalle durch zwei gekop-
pelte Differentialgleichungen beschreiben, in denen die Energie der Elektronen und
des Gitters mittels der zeit- und ortsabhingigen Temperaturen T, und T,

ausgedriickt wird.

6Tel

Cel(TeZ)W = v(/{el(Tela T‘Z)VTel) - g(Tel - T’l) + S(F, t) (217)
TS = VTV +¢(Ta —T) 219

Dabei beschreiben C;; die spezifischen Warmekapazititen der Systeme, r¢; die
Temperaturleitfahigkeiten, g die Elektron-Phonon Kopplung und S(7,¢) die Anre-
gung durch z.B. den Laserpulse [24].

In dieser Form gelten die Gleichungen nicht allgemein fiir alle Materialien. Fiir Halb-
leiter und Isolatoren, muss beispielsweise zusitzlich die zeitlich-rdumliche Entwick-

lung der Elektron-Loch-Paar-Dichte beriicksichtigt werden.
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Kapitel 3

Experimente an einem diinnen

Eisen-Rhodium Film

Im diesem Kapitel wird die Untersuchung des Phaseniiberganges eines diinnen Eisen-
Rhodium Filmes, von dem anti-ferromagnetischen in den ferromagnetischen Zu-
stand, vorgestellt. Mittels eines Femtosekunden, Terawatt Laser-Systems in Kom-
bination mit einer Laser-Plasma-Rontgenquelle, wurden dazu zeitaufgeloste Experi-
mente im sog. Anrege-Abfrage-Verfahren durchgefiihrt.

Der erste Abschnitt des Kapitels beschreibt das 10Hz Laser-System und die Ront-
genquellen der AG Bovensiepen, die momentan fiir zeitaufgeldste Rontgenbeugungs-
experimente zur Verfligung stehen. Danach werden Informationen zu der Eisen-
Rhodium Legierung prisentiert, die besonderen Eigenschaften des magnetischen
Phaseniibergangs beschrieben und seine Untersuchung motiviert. Es folgt eine Er-
lauterung des verwendeten Versuchsaufbaus und einige recherchierte Materialdaten
zu der Probe, die fiir die Interpretation der experimentellen Daten wichtig sind.

Abschliefsend werden die Messergebnisse prasentiert und diskutiert.

3.0.1 Das Femtosekunden Terawatt Laser-System

Der “treibende Motor™ der durchgefiihrten Experimente, ist das 10 Hz Titan-

Saphir Femtosekunden Terawatt Laser-System der AG Bovensiepen, Univer-

25
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Mittlere Wellenldnge 800 nm
Spektrale Breite 21 nm
Ubliche Pulsdauer 120 fs
Maximale Pulsenergie 145 mJ

Kontrastverhiltnis bei 2ps 1077

Repetitionsrate 10 Hz

Tabelle 3.1: Parameter des LASER-Systems [19, 20, 26] (aktualisiert)

sitdt Duisburg-Essen. Es basiert auf dem Prinzip der chirped pulse amplification
(CPA |27|), um sehr kurze Pulse mit hoher Intensitdt zu erzeugen. Dazu werden
zunéchst mit einem modengekoppelten Titan-Saphir Oszillator kurze (45fs), nie-
derenergetische (~1nJ, 80MHz) Pulse erzeugt. Diese Pulse haben eine (mittlere)
Wellenldnge von 800nm und eine spektrale Breite von 21lnm (FWHM) [19, 20]. Auf
den Oszillator folgt ein sog. “stretcher”, der die Pulsdauer auf ~200ps verldngert.
Dies gelingt durch eine Frequenzmodulation (“chirpen™) mittels winkeldispersiver
Elemente (Gitter). Die Folge ist eine abgesenkte Spitzenintensitéit, die den Zweck
hat, die Pulse besser verstiarken zu konnen. Eine Pockels-Zelle sorgt dann fiir eine
Selektion des zu verstirkenden Pulses und reduziert die Repetitionsrate auf 10Hz
(einstellbar). Die Verstarkung geschieht in zwei Stufen, bestehend aus je einem TiSa-
Kristall, der mit einem Nd:YAG Laser gepumpt werden. Die Pulsenergie betrigt
danach etwa 240mJ. Zuletzt werden die “gechirpten™ und verstiarkten Pulse in einen
Gitterkompressor geleitet, der sie auf etwa 120fs verkiirzt (Optimum fiir die Produk-
tion kurzer Rontgenpulse). Er kompensiert dabei die durch den stretcher aufgeprigte
Phasenmodulation. Da die Gesamttransmission des Kompressors etwa 60% betragt,
stehen am Ausgang noch etwa 140mJ zur Verfiigung. Von dort aus kénnen die Pulse
zum Experiment umgeleitet werden.

Ublicherweise werden die Pulse bis zur Probe durch weitere dispersive Komponenten

des optischen Aufbaus zuséitzlich bis auf ca. 90fs verkiirzt, dies gelingt durch eine
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Vorkompensierung im Kompressor.

3.0.2 Die Laser-Plasma-Rontgenquellen

In den letzten Jahren sind an der Universitdt Duisburg-Essen einige Arbeiten zum
Thema Laser-Plasma-Rontgenquellen erschienen, die sich ausfiihrlich mit der Ent-
wicklung, Charakterisierung und Nutzung eben dieser beschéftigen [28, 29, 30, 26,
19, 31, 20, 32|. Zur Zeit sind in der AG Bovensiepen zwei verschiedene Laser-Plasma-
Rontgenquellen zur Erzeugung ultrakurzer Rontgenpulse im Einsatz. Das Funktions-

prinzip ist dabei identisch, lediglich die technische Ausfiihrung weicht etwas ab.

Die Grundidee ist wie folgt: Der Femtosekunden, Terawatt Laser des Experimentes
wird so stark auf ein Festkorpermaterial (“target™) fokussiert, dass die Ionisations-
schwelle iiberschritten wird und im Fokus ein Plasma entsteht. Typische Intensititen
fiir die Schwelle zur Plasmabildung liegen bei 10'% — 101307”&2 |28|. Der Vorgang ist,
auf Grund der limitierten Eindringtiefe des Lasers von ca. 10nm, auf einen relativ
kleinen Bereich an der Oberfliche des targets beschriankt.

Die freien Elektronen des generierten Plasmas wechselwirken mit dem (immer noch)
vorhandenen elektromagnetischen Feld des Lasers und werden so stark beschleu-
nigt, dass sie in den nicht angeregten Teil des Materials eindringen. Reicht ihre
Energie aus, um durch Stofe gebundene Elektronen der inneren Schalen auszul6sen
(einige 10 keV), dann kommt es zu der, in Abschnitt 2.2 beschriebenen charakteri-
stischen K-Rontgenstrahlung. Sie wird in den vollen Raumwinkel abgestrahlt. Thre
Pulsdauer ist in etwa identisch, mit der Pulsdauer des Lasers, da die erforderlichen,
hochenergetischen Elektronen nur wiahrend der Einwirkung des Laserimpulses vor-
handen sind. Da der Wirkungsquerschnitt fiir die K-Ionisation dariiber hinaus stark
von der Elektronenenergie abhéngt [28|, darf die kinetische Energie der Elektronen
aber auch nicht zu groft werden. Reich et al. [33] haben aus Simulationsrechnungen

eine einfache Formel zur Bestimmung der optimalen Laserintensitit entwickelt. Sie
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ist abhdngig von der Ordnungszahl Z des Targets:
Lp =7-10°- 24 (3.1)

Begleitet wird die charakteristische Strahlung von einem breitbandigen Bremsstrah-
lungsuntergrund. Der hier skizzierte Prozess der Erzeugung von Rontgenstrahlung
mittels eines lasergenerierten Plasmas weist damit Ahnlichkeit zur Funktionsweise

einer konventionellen Rontgenrdhre auf.

Das Eisen-Rhodium Experiment, dass in diesem Kapitel vorgestellt wird, nutzt
ein Titan-Draht-Target als Rontgenquelle. Das System wurde an der Universitét
Duisburg-Essen entwickelt und gebaut |28, 29|. Der 250pm starke Draht wird dabei
iiber mehrere Walzen gefiihrt, um moglichst genau und stabil im Fokus des Lasers
zu bleiben. Ein Motor wickelt den Draht wiahrend des Experimentes langsam von
einer 500m Rolle ab, so dass durch jeden ankommenden Puls ein "frisches™ Stiick
des Drahtes bestrahlt wird. Dies ist notwendig, da der Laser den Titan Draht bei
mehrfacher Bestrahlung der gleichen Stelle innerhalb kiirzester Zeit durchtrennt.
Die theoretische Messzeit mit diesem System liegt bei iiber 100 Stunden, was die
Konstruktion optimal fiir Langzeitmessungen macht.

Aus Formel 3.1 kénnen wir die optimale Intensitit zur Erzeugung von Titan K-
Strahlung abschitzen, sie liegt bei ~ 6-10'5 5. Der Brennpunkt des Lasers auf dem
Draht ist etwa 10210um? [26, 19], damit erhalten wir fiir die maximale Intensitét des
Lasersystems etwa % =1.2-10" . Durch Verschieben der Linse (Draht
auferhalb des Fokus), kann die Intensitidt angepasst und die Rontgenausbeute opti-
miert werden [29, 32].

Die Rontgenausbeute der Ti K,-Quelle betrigt in unserem experimentellen Auf-
bau etwa ~ 4.5 - 109Bhotonen 4, 47 Raymwinkel [19], die Energie der Photonen

Pulse
ist 4.51 keV.

In einem weiteren Aufbau steht ein Kupfer-Band-Target zur Erzeugung kurzer Ront-
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Abbildung 3.1: Foto des Titan-Draht-Targets [19]

genpulse zur Verfiigung. Das Gerat stammt aus dem “Institut fiir Optik und Quante-
nelektronik, Gruppe Rontgenoptik™ der Friedrich-Schiller-Universitit Jena. Es nutzt
ein diinnes Kupfer-Band, von zur Zeit 10um Dicke und etwa 2.5cm Breite, dass an
zweil Walzen befestigt wird. Die beiden Walzen rollen abwechselnd das Band auf und
werden nach jedem Umlauf etwa 1mm seitlich verschoben. Die Linge des Bandes ist
ca. 15m, durch die seitliche Verschiebung kann es maximal 25 Umléufe vollziehen
und reicht fiir mehr als 12 Stunden [32].

Der Vorteil des Kupfer-Band-Targets ist, dass es in Transmission betrieben werden
kann. Das 10um Kupfer-Band absorbiert dabei ca. 50% der erzeugten K,-Strahlung,
auf Grund der Geometrie des optischen Aufbaus ist ein Betrieb in Reflexion aller-
dings nicht immer moéglich. Durch die intensive Laserbestrahlung entsteht hinter
dem Band ein, nicht unerheblicher, Ausstoft von Kupferpartikeln (Debris-Jet). Um
die optischen Komponenten (und das Target selber) zu schiitzen wird deshalb eine

zusatzliche 8um Kaptonfolie zusammen mit dem Band aufgewickelt.
W

cm?2?

Aus Formel 3.1 ergibt sich diesmal eine optimale Laserintensitiit von ~ 2 - 101°

Experimente haben jedoch gezeigt, dass die Leistung der Quelle auch dariiber hinaus

~5. 109 Photonen

Pulse 111 47 Raumwin-

weiter ansteigt. Die Rontgenausbeute betrigt

kel [26, 32|, mit einer Photonenenergie von 8.05keV.
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Abbildung 3.2: Foto des Kupfer-Band-Targets [20]

3.1 Eigenschaften von Eisen-Rhodium Legierungen

Eisen-Rhodium (FeRh) Legierungen mit nahezu stochiometrischer Zusammenset-
zung sind anti-ferromagnetisch (AFM) bei Raumtemperatur und weisen eine
Besonderheit auf, wenn sie erhitzt werden. 1938 entdeckten Fallot et al. [34] erst-
mals, dass sie durch statisches Heizen einen Phaseniibergang erster Ordnung
vollziehen und ferromagnetisch (FM) werden. Die Temperatur des AFM-FM
Phaseniibergangs wurde dabei bestimmt als T =~ 65°C. AFM-FM Ubergiinge
sind zwar nicht unbekannt (FeRu), bei vielen untersuchten Materialien liegt jedoch
die FM-Phase energetisch unterhalb der AFM-Phase (FeV, FeAl [35]). Eine weitere
Besonderheit ist, dass der Phaseniibergang oberhalb der Raumtemperatur stattfin-
det [36].

Es sind einige interessante Merkmale des Phaseniibergangs bekannt. Bei Raumtem-
peratur ist FeRh in CsCl-Struktur angeordnet (vgl. Abschnitt 2.1.3). Die, an den
Gitterpunkten lokalisierten, magnetischen Momente sind dabei antiparallel ausge-
richtet und haben die Werte mp. = £3.3up fiir Eisen und mpg, ~ Oup fiir Rhodi-
um [37]. Die CsCl-Struktur bleibt auch in der FM-Phase erhalten, das Volumen
erh6ht sich jedoch sprunghaft um ~ 1% [38]. Die magnetischen Momente der Fe-
Atome werden leicht abgeschwicht auf mp. = 3.2up, die Rh-Momente haben in der

FM-Phase mpy, = 1up (Abb. 3.3). Sie sind jetzt parallel ausgerichtet.
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Zusitzlich zu den Momenténderungen erfolgt eine Reduzierung des elektrischen
Widerstandes um ~30% [39]. Dieser Effekt wird auch bei kiinstlich angefertig-
ten, magnetischen Vielschichtsystemen beobachtet und hat unter dem Namen “Giant
magnetoresistance” (GMR) grofe Aufmerksamkeit erlangt. Bei FeRh kénnen die
abwechselnden Schichten magnetischen Eisens und nicht magnetischen Rhodiums

(AFM-Phase) als natiirliches Vielschichtsystem betrachtet werden.

Abbildung 3.3: FeRh Einheitszelle in AFM und FM Phase mit mag. Momenten - Rot: Fe,
Orange: Rh [40]

Der AFM-FM Phaseniibergang kann nicht nur durch Heizen sondern auch durch
Anlegen eines Magnetfeldes initiiert werden, bei Raumtemperatur sind etwa 40kOe
notig [39]. GMR-Eigenschaften, magnetisches “Schalten” und eine Ubergangstem-
peratur grofer als die Raumtemperatur, machen FeRh-Legierungen interessant fiir
Anwendungen im Bereich der Datenspeicherung, der Spintronik oder Sensortech-
nik. Das erklirt sicherlich auch die auffallend grofe Anzahl von wissenschaftli-
chen Arbeiten, die durch die Industrie finanziert werden [41, 39, 42, 43, Hita-
chi,IBM,Seagate, Toyota).

Abseits der praktischen Anwendung, ist die Erforschung von Eisen-Rhodium aber

vor allem fiir die Grundlagenforschung interessant, da sich durch die Curie-Temperatur
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von T, = 680K |44] insgesamt 3 magnetische Phasen (AFM,FM,PM) in unmittelba-
rer Erreichbarkeit befinden, ohne dass sich die CsCI-Struktur dabei verandert. Dies
gibt Wissenschaftlern die Moglichkeit die Wechselwirkung zwischen Spin-System,
elektronischem System und Gitter zu untersuchen.

Es stellt sich dabei die typische "Henne oder Ei"-Frage: Treibt die Gitterexpansion
den magnetischen Ubergang oder stellt sich zunichst die neue magnetische Ordnung

ein und das Gitter reagiert darauf.

Interessante Ansatzpunkte dazu ergeben zeitaufgeloste Experimente an FeRh nach
Laseranregung. Sowohl Ju et al [45, 2004] als auch Thiele et al [46, 2004], ha-
ben den magnetooptischen Kerr-Effekt (MOKE) wihrend und nach der Anregung
mit kurzen Laserpulsen gemessen und dabei einen Anstieg der Magnetisierung im
sub-Pikosekunden Bereich beobachtet. Sie schlieffen daraus, dass ferromagnetische
Ordnung sich bereits auf dieser Zeitskala bildet und damit vorhanden ist bevor das
Gitter expandieren kann (vgl. Abschnitt 2.3).

Radu et al. [47, 2010] haben ebenfalls die magnetische Eigenschaft untersucht. Sie
nutzten dafiir zeitaufgeloste X-ray magnetic circular dichroism (XMCD) Messun-
gen und fanden eine langsame Entwicklung im Bereich einiger hundert Pikosekunden
(1 ~ 120ps). Allerdings war das Experiment in seiner Zeitauflosung durch Dauer

der verwendeten Rontgenpulse auf etwa 10ps beschrankt.

Es bleibt weiterhin die Frage offen, wie genau die Reaktion des Gitters auf die
Anregung mit ultrakurzen Laserpulsen aussieht.
Das hier vorgestellte Experiment ist mit einer Zeitauflosung im Subpikosekunden

Bereich dazu in der Lage, eine Antwort auf diese Frage zu liefern.
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3.2 Experimenteller Aufbau

Fiir dieses Experiment wurde ein Versuchsaufbau genutzt, den Dr. U. Shymanovich
im Zuge seiner Doktorarbeit bereits fiir zeitaufgeloste Untersuchungen akustischer
Phononen in einem diinnen Germanium Film optimiert hatte [19]. Um den Auf-
bau fiir das geplante Experiment zu nutzen, mussten lediglich kleine Anderungen
vorgenommen werden. Diese Anderungen werden gleich erliutert, zuniichst folgen
Informationen zum grundlegenden Prinzip.

Es handelt sich um einen Aufbau, der nach dem sog. Anrege-Abfrage Verfahren
funktioniert. Dazu wird der Laser (Abschnitt 3.0.1) mittels eines Strahlteilers (Spie-
gel mit Loch in der Mitte) aufgeteilt.

Der erste Strahl wird genutzt, um die Probe optisch anzuregen. Der Laserpuls lauft
dabei zunéchst iiber eine Verzogerungsstrecke, die aus einem Retroreflektor, montiert
auf einem Verschiebertisch, besteht. Danach wird er durch eine %—Platte gefolgt von
einem Polarisator und einer Blende geleitet, um seine Intensitit/Energiedichte zu re-
gulieren. Schlieflich wird er von einer Linse fokussiert und auf die Probe umgelenkt.
Die rdumliche Intensitéitsverteilung im Fokus der Linse wird mit einer CCD-Kamera
gemessen, dazu muss der Strahl jedoch kurzzeitig umgeleitet werden.

Der zweite Strahl (ca. 120mJ) wird genutzt, um den Rontgen- Abfrageimpuls zu
erzeugen. Dies geschieht, indem der Puls mit einer Linse (Brennweite f—30cm) auf
das Titan-Draht-Target (Abschnitt 3.0.2) fokussiert wird. Die produzierte Rontgen-
strahlung wird in alle Raumrichtungen abgestrahlt und partiell von einem torisch
gebogenen Kristall (Abschnitt 3.2.0.1) aufgefangen. Der torische Spiegel fokussiert
die Rontgenstrahlung auf die Probe; der Einfallswinkel ist dabei der Bragg-Winkel
eines ausgewihlten Bragg-Reflexes. Dieser wird mit einer entsprechend angeordne-
ten Rontgen-CCD Kamera detektiert. Fiir die Untersuchung der FeRh-Probe wurde
das Experiment so eingestellt, dass der (001)-Reflex (Op ~27.4°) etwa im Zentrum
des Detektors lag. Zusétzlich zum torischen Spiegel, reflektiert ein kleiner GaAs

Kristall, kurz hinter dem Target, einen Teil der Strahlung auf eine zweite CCD Ka-
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mera. Dies dient als Referenz fiir die Rontgenproduktion und zur Normierung der

Beugungssignale der Probe.

A/2-Platte + Analysator

130mJ, 800nm, 120fs

Reflektor

Ti-Draht

Vakuum Kammer

Abbildung 8.4: Schema des experimentellen Aufbaus

Der Erfolg des Anrege-Abfrage Verfahrens hingt mafsgeblich davon ab, wie gut der
riumliche Uberlapp zwischen den Pulsen eingestellt werden kann, aukerdem sollte
der abfragende Puls wenigstens um den Faktor 3-4 kleiner sein als der anregende
Puls, um sicher zu stellen, dass das Messsignal aus einem anndhernd homogen an-
geregten Bereich der Probe stammt.

Die zeitliche Auflsung eines derartigen Experimentes wird durch die Verzogerungs-
zeit von Anrege- und Abfragepuls bestimmt. Man kann sich den Prozess so vorstel-
len, als wiirde man viele Einzelexperimente (10Hz = 10 pro Sekunde) durchfiihren,
die jeweils eine Momentaufnahme zu bestimmten Zeiten darstellen. Der gesamte
Zeitverlauf wird dann aus den Momentaufnahmen rekonstruiert, dhnlich wie ein

Daumenkino. Die Detektorgeschwindigkeit spielt dabei keine Rolle, so lange sie nur
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schneller als die Repetitionsrate der Pulse ist.

Die limitierenden Faktoren fiir das zeitliche Auflésungsvermogen sind also zum einen
die Prézision der Verzogerungsstrecke und zum anderen die Pulsdauer der Anrege-
und Abfragepulse. Ersteres ist iiblicherweise kein Problem, da eine pm-Genauigkeit
des Verschiebertisches ausreicht, Letzteres ist Thema aktuellster Forschungen.

Ein zusétzlicher Faktor ergibt sich, wenn der Winkel zwischen den beiden einfal-
lenden Pulsen zu grof wird. Dann erreichen sie die Probe an der gleichen Stelle
zu unterschiedlichen Zeiten und es kommt zu einer “Zeitverschmierung”. Sie ergibt
sich aus der Geometrie [29, S.39] und betriigt hier etwa 45fs (100 - 100um? Fokus,
Ox—_ray = 27.3°, Osp0nm = 34°)

Da die Absorption der Titan K,-Rontgenstrahlung in Luft leider nicht zu vernachlés-
sigen ist (50% auf 10cm [28]), wurde das Titan-Target zusammen mit dem torischem
Spiegel, der Probe und den Detektoren in einer Vakuumkammer aufgebaut. Eine
Drehschieberpumpe sorgt dabei fiir Driicke von ~ 1 — 10~ mbar. Ein zusitzlicher
Vorteil des Vakuums ist, dass die CCD-Kameras stark abgekiihlt werden konnen,
was aufterhalb der Kammer einen gewissen Mehraufwand bedeuten wiirde. Das fiihrt

zu einer erheblichen Verbesserung des Signal-Rausch-Verhéltnisses.

Die anfangs angesprochenen Anderungen am urspriinglichen Aufbau betreffen zu-
ndchst die Probe. Damit der Phaseniibergang eines Eisen-Rhodium Filmes tempe-
raturabhéngig beobachten werden konnte, wurde von U. Shymanovich eine einfache,
aber effektive Probenheizung gebaut. Dazu wurde die Probe auf einen Metallstreifen
geklebt, der durch Anlegen einer Spannung erhitzt werden kann. Die Temperatur
wird unterhalb der Probe mit einem Thermoelement gemessen. Spéter wurde die
Heizung durch M. Vattilana und den Autor um eine Temperaturregelung ergénzt.

Weitere Arbeiten am Aufbau betreffen die Datenauswertung. Aufbauend auf ei-
nigen rudimentiren Matlab-Funktionen der vorherigen Experimentatoren, wurde

ein umfangreiches, automatisches Auswertungsprogramm geschrieben. Damit ist es
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moglich, komplette Datensétze in wenigen Minuten, statt in Stunden auszuwerten.
Auflerdem wird der Experimentator in die Lage versetzt, bereits wihrend des Ex-

perimentes detaillierte Einblicke in die gesammelten Daten zu erhalten.

Abbildung 3.5: Neuentwickeltes Programm zur schnellen Datenauswertung in Matlab

3.2.0.1 X-Ray Optik: Der torisch gebogene Kristall

Was sich in 3.2 einfach anhort, ndmlich die Fokussierung der Rontgenstrahlung, ist
eine Wissenschaft fiir sich. In diesem Abschnitt wird deshalb noch einmal detaillier-
ter auf die Besonderheiten des torisch gebogenen Kristalls eingegangen.

Alle, in dieser Arbeit vorgestellten Experimente, basieren auf dem Prinzip der Ront-
genbeugung, leider bedeutet das auch, dass keine herkémmlichen Spiegel verwendet
werden konnen, um die Strahlung zu Reflektieren (n =~ 1 — R << 1). Der tori-
sche Spiegel nutzt deshalb die Réntgenbeugung selbst um den einfallenden Strahl
zu fokussieren. Konsequenterweise muss er in Bragg-Geometrie betrieben werden
um eine maximale Beugungseffizienz zu erreichen. Damit die Bragg-Bedingung fiir
einen mdoglichst grofsen Raumwinkel erfiillt ist, ist der Kristall, &hnlich einem Torus,
gekriimmt. Horizontaler und vertikaler Kriimmungsradius weichen dabei leicht von-

einander ab.
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Kristall

N\ 7/ -
Quelle \\ Rowland-Kreis ,/ Bild

Abbildung 3.6: Torisch gebogener Kristall mit Rowland-Kreis

Werden Kristall und Probe so angeordnet, dass sie auf einem sog. Rowland-Kreis
liegen (Abb. ?7?), ist die Bragg-Bedingung sowohl horizontal als auch vertikal auf
groftmogliche Weise erfiillt. Um Aberration vollsténdig zu vermeiden, miisste der
Kristall jedoch ellipsenférmig gekriimmt sein, was technisch eine grofse Herausforde-
rung darstellt.

In Rowland-Geometrie erhédlt man anndhernd eine 1:1 Abbildung der Rontgen-
quelle auf der Probe. Der Brennpunkt ist etwa 60x70 um? grof [48].

Ein weiterer Vorteil des torischen Spiegels ist sein monochromatisierender Ef-
fekt. Da er in einem ausgewihlten Bragg-Winkel betrieben wird, ist die Reflektivitét
fiir die breitbandigen Nebenprodukte der Quelle, wie z.B. die Bremsstrahlung, na-
hezu 0. Dies ist notwendig, um einen wohl definierten Bragg-Reflex und somit eine
hohe Winkelauflésung zu erhalten. Einfluss auf die Intensititsverteilung des Bragg-
Reflexes hat auch der Konvergenzwinkel des Spiegels. Er ist mit 1.4° relativ grof,
im Vergleich zu der Halbwertsbreite der Rocking-Kurven. Die Vor- und Nachteile,
die sich daraus ergeben, werden in Abschnitt 3.3 kurz diskutiert.

Tabelle 3.2 zeigt noch einmal eine Ubersicht aller wichtigen Daten, die durch eine

Reihe von Arbeiten an der Universitit Duisburg-Essen ermittelt wurden [48, 19, 20,
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31].

Mafe

Material

Dicke der Ge-Schicht
Ausrichtung
Bragg-Reflex
Bragg-Winkel

Ry,

R,

Grofe des Brennpunktes (FWHM)
Konvergenzwinkel
Raumwinkel
Reflektivitat
Bandbreite des Reflexes

Beugungseffizienz

12.5 x 40 mm?
Germanium auf Glassubstrat
90um

(100)

(400)

76.4°

498.6 mm
473.7 mm

60 x 70 um?
~ 14°

0.00195 sr
0.179

~ 0.26 eV
1.1-107°

Tabelle 3.2: Parameter des torisch gebogenen Germanium Kristalls

3.2.1 Materialdaten des FeRh-Diinnschichtfilmes

Folgende Informationen iiber die optischen und geometrischen Eigenschaften von

Eisen-Rhodium wurden aus der vorhandenen Literatur zusammengetragen. Die Su-

che wurde dabei erschwert durch die, teilweise grofen Auswirkungen kleiner Ande-

rungen der Legierungszusammensetzung und der Herstellungsart. So unterscheiden

sich die Ubergangstemperaturen von Fesi Rhyy und Fey7 Rhss bereits um mehr als

30°C' [43], womit alle Informationen zu dhnlichen Zusammensetzungen, wenigstens

mit Vorsicht zu behandeln sind.
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Laut Ju et al. [45], die der Universitdt Duisburg-Essen freundlicherweise ihre FeRh-
Probe zu Verfiigung gestellt haben, handelt es sich um 100nm F'ey5 Rhs; auf einem
Magnesium-Oxid (100) Substrat. Die Ubergangstemperatur wurde von Ju et al. ge-
messen und lag bei 360K (350K) beim Heizen (Kiihlen) der Probe.

Maat et al [36], haben die Gitterkonstanten von FeyRhs; auf einem MgO Sub-
strat untersucht. Dabei stellte sich heraus, dass im Vergleich zum bulk Material
eine tetragonale Verzerrung der Einheitszelle auf Grund der Fehlanpassung zum
Substrat vorhanden ist. Die Gitterkonstanten ergaben sich zu a=b=2.9750A und
c¢=2.9980A. Die Dicke der Probe war dabei identisch mit der, hier verwendeten.

Daraus folgt eine Dichte von p = 10.229-2; bei Raumtemperatur.

cm?3

Die Schallgeschwindigkeit wurde von Palmer et al. [49] fiir polykristallines Feso 5 Rhag 5
gemessen. In (100)-Richtung ergab sich ein Wert von vy, = 53057 . Aus dem Ver-
gleich der “iiblichen™ Anisotropie anderer kubischer Materialien [50] nehmen wir

eine 5% niedrigere Geschwindigkeit an: v, ,, = 504077,

Chen et al. [51] haben die dielektrische Funktion fiir verschiedene Legierungen von
FeRh abhéngig von der Wellenldnge gemessen. Da die verwendete Legierung nicht
vorliegt, miissen die Werte fiir Feys Rhss bei 1.55eV (800nm) aus den Messungen
fiir FeysRhso, FesoRhso, FesoRhys und FesyRhyg extrapoliert werden. Man erhélt
€1 = —13.9 und e, = —17.4, daraus folgt fiir den komplexen Brechungsindex n=2.0
und k=4.3. Mit Hilfe des Snelliusschen Brechungsgesetzes und den Fresnel-Formeln
[15, S.238] kann nun die Reflektivitéit R fiir den Pump-Strahl berechnet werden. Der

Einfallswinkel liegt bei etwa 34 Grad, der Strahl ist p-polarisiert, damit erhalt man
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R, = 0.54.
Fiir den ferro-magnetischen Zustand ergeben sich nach Chen et al. 7?7 nur geringfiigig
unterschiedliche optische Eigenschaften. Deshalb wird von identischen Reflektivité-

ten fiir den 800nm Anregungsimpuls ausgegangen.

Die spezifische Wiarmekapazitit C, ist bei Richardson zu finden et al. [52] fiir
Fey9Rhs;. Sie liegt bei C), ~ 0.38 - 103%@ in der FM-Phase kurz nach dem Pha-
seniibergang und kurz vor dem Phaseniibergang bei C}, ~ 0.32 - 103%1@. Die un-
terschiedliche Legierung kann hier jedoch unter Umsténden fiir Abweichungen von

einigen % sorgen.

Der lineare Ausdehnungskoeffizient « findet sich bei Ibarra et al. |44] apm = 6 - 107K ™1,
apm = 9.7-107 K1

Das Bulkmodul ist fiir beiden Phasen bei Szajek et al [53] aufgefiihrt

Barm = 2.268 Mbar und By = 2.440Mbar
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3.3 Messung und Auswertung der Experimentellen

Daten

3.3.1 Charakterisierung des Messignals

Zur Untersuchung des Phaseniiberganges wurde der (001)-Reflex der FeRh-Probe
als Messsignal gewidhlt. Mit den Daten aus 3.2.1, der Wellenldnge der Titan K,
Rontgenstrahlung Ap; = 0.2749 nm und Formel 2.4 ergibt sich fiir diesen Reflex ein
Bragg-Winkel von ©1¢,—27.29°.

Zunéchst wurde die Rocking-Kurve des Bragg-Reflexes im Grundzustand gemessen,
das bedeutet bei Raumtemperatur und ohne Anregung durch den Laser. Dazu wurde
der Laser justiert und auf den Titan-Draht fokussiert. Ein grober Anhaltspunkt fiir
die Rontgenausbeute ist das Plasmaleuchten des Drahtes [31]. Liegt eine hohe Ka-
Ausbeute vor, leuchtet es blaulich, mit einem starken Anteil der 2. Harmonischen
der Laserstrahlung (400nm). Bei sinkender Ausbeute firbt es sich rotlich. Sind alle
Komponenten justiert kann die Vakuumkammer evakuiert und die Kameras gekiihlt
werden. Danach wurde mit beiden CCD-Kameras (Referenz und Messung) Bilder oh-
ne Rontgenbestrahlung (Hintergrund) und mit Réntgenbestrahlung aufgenommen.
Dazu wurden die Kameras jeweils 2 Minuten belichtet. Die lange Belichtungszeit ist

notwendig, da die, von der Probe reflektierten, ultrakurzen Rontgenpulse nur aus

Phot.
Puls

sehr wenigen Photonen bestehen (3-8 im Messsignal, etwa das hundertfache
auf der Referenzkamera). Aus der Differenz der beiden Bilder, ergibt sich das eigent-

liche Messsignal (Abb. 3.7).
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Abbildung 3.7: Messsignal der CCD-Kamera - 2 Minuten Belichtung mit etwa 3-8 Photonen
pro Rontgenpuls

Um die Bilder auszuwerten, wird ein horizontales Profil des Signals erstellt. Das

Ergebnis ist in Abbildung 3.8 zu sehen (im Folgenden nur noch Rocking-Kurve ge-

nannt).
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Abbildung 3.8: Rocking-Kurve bei Raumtemperatur inklusive Fit und XOP Simulation

Die Messdaten wurden mit der Pearson VII Funktion gefittet. Sie ist eine “Interpo-
lation™ zwischen einer Lorentz- und Gauss-Funktion und wird oft in der Rontgen-
Kristallographie genutzt [20, S.82]. Der Fit beschreibt die Rocking-Kurven des Ex-
perimentes im statischen Fall mit geringer Abweichung und wurde im weiteren Ver-

lauf genutzt, um die Position des Maximums und die Halbwertsbreite (FWHM) der
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Rocking-Kurve zu bestimmen.

Fiir die FWHM der Messdaten ergibt sich ein Wert von 0.25°. Die Rocking-Kurve
ist damit etwa 2.8mal breiter als die Simulation, die mit dem Programm XOP fiir
eine 100nm Eisen-Rhodium Probe berechnet wurde. Dies liegt hauptsichlich darin
begriindet, dass die Probe kein 100% perfekter Einkristall ist, sondern eine Mosa-
ikstruktur aufweist. Durch den Konvergenzwinkel des, vom torischen Kristall re-
flektierten Strahlbiindels von 1.4° (Abschnitt 3.2.0.1) wird die Bragg-Bedingung fiir
alle, leicht unterschiedlich orientierten Kristallite erfiillt und die Rockingkurve ver-

breitert.

Ziel des Experimentes war es, die Anderung der Gitterkonstante wihrend thermi-
scher bzw. optischer Anregung zu verfolgen. Das bedeutet, dass sich der Bragg-
Winkel durch die Anderung der Gitterkonstanten verschiebt (Formel 2.4) und die
Geometrie des Aufbaus stdndig angepasst werden miisste. Hier erweist sich die Kon-
vergenz des einfallenden Rontgenstrahls allerdings als Vorteil: Innerhalb des Win-
kelbereichs von 1.4°kann die Bragg-Bedingung fiir unterschiedliche Gitterkonstanten
gleichzeitig erfiillt werden, ohne dass die Probe rotiert werden muss. Die Intensi-
tat des Beugungssignales bleibt bei Verschiebung der Rocking-Kurve innerhalb die-
ses Winkelbereichs erhalten. Abbildung 3.9 zeigt das die Anzahl der Photonen des
Messsignals geteilt durch die des Referenzsignals (normiert auf 1) in Abhéngigkeit
des Einfallswinkels der Rontgenstrahlung.
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Abbildung 3.9: Intensititsabhdngigkeit der Rocking-Kurve von dem Ausfallswinkel

Wie erwartet, bricht das Signal am Rand stark ein, da die Bragg-Bedingung nicht
mehr erfiillt werden kann und bestétigt die Grofke des Konvergenzwinkels. Zwischen
-0.6° und 0.2° bleibt sie allerdings fast unbeeinflusst. Fiir eine temperatur- oder zeit-
abhéngige Messung ist es wichtig, dass sich die Form der Rocking-Kurve durch die
Verschiebung nicht verdndert. Zu diesem Zweck wurden ebenfalls der Schwerpunkt,
die Position des Maximums, die FWHM und die RMS-Breite (Root-Mean-Square)

ausgewertet.
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Abbildung 3.10: Links: Position des Schwerpunktes und Mazimums der Rocking-Kurve,
Rechts: Halbwertsbreite und RMS-Breite
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Abbildung 3.10 zeigt, dass sowohl Schwerpunkt, als auch Maximum fast vollstdndig
unbeeinflusst bleiben durch den Randeinfluss. Die Breiten der Rocking-Kurven ver-
halten sich dhnlich wie der Intensitdtsverlauf. Solange die Verschiebung der Rocking-
Kurven also nicht iiber den “Sicherheitsbereich™ von -0.6° bis 0.2° hinausgeht, kann
davon ausgegangen werden, dass die Beugungssignale nicht durch die endliche Kon-
vergenz des einfallenden Strahlenbiindels verfilscht werden.

Der Nullpunkt wurde so gewéhlt, dass in negativer Richtung der Winkelverschiebung
ein etwas groferer Spielraum besteht, da zu erwarten ist, dass sich im Experiment

hauptséchlich eine Gitterexpansion zeigt.
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3.3.2 Statische Messungen des Phaseniibergangs

Um das Verhalten der Probe beim Phaseniibergang statisch, also nicht zeitaufgelost,
zu charakterisieren, wurde die Probe langsam bis etwa 103°C aufgeheizt und danach
wieder abgekiihlt auf Raumtemperatur. Eine weitere Erhéhung der Temperatur war
leider nicht moglich, da sich sonst der Kleber, mit dem die Probe am Halter befestigt
war, gelost hitte.

Abbildung 3.11 zeigt die Position des Bragg-Reflexes als Funktion der Temperatur,
ermittelt durch das Maximum des Pearson VII Fits (im Weiteren nur noch Maximum
genannt). Der Nullpunkt der Winkelverschiebung A© wurde auf den berechneten
Bragg-Winkel von ©p = 27.29° gesetzt.

27.30
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----- Linear Expansion
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Abbildung 3.11: Temperaturabhdngige Messung des Bragg- Winkels

Der Ubergang von anti-ferromagnetischer zu ferromagnetischer Phase ist anhand der
Winkelverschiebung (A© = 0.18740.008°) deutlich zu erkennen. Der Bragg-Winkel
zeigt beim Heizen ab etwa 80°C einen starken Abfall, der bei ca. 97° abgeschlossen
ist. Beim Abkiihlen der Probe verschieben sich die Punkte um ~7°C auf 73°C und
90°C, es ist also eine Unterkiihlung bzw. Uberhitzung notig (Ubergang 1. Ordnung).
Diese Art der Temperaturhysterese wird typischerweise bei FeRh-Filmen beobach-

tet und es wurde gezeigt, dass ihre Breite abhingig ist von der Ausheiztemperatur
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bei der Herstellung der Legierung [43|. Hohere Temperaturen fithren dabei zu gerin-
geren Breiten, was hochstwahrscheinlich mit der Reduzierung von Kristalldefekten
zusammenhiingt. Eine mogliche Erklirung ist, dass die Uberhitzung (Unterkiihlung)
notwendig ist fiir die Nukleation der magnetischen Doménen.

Die gemessenen Temperaturen stimmen in etwa mit den Werten von aus der Lite-
ratur iiberein (£7°C)(Abschnitt 3.2.1).

Um die Anderung der Gitterkonstante ¢ (Bragg-Ebenen Abstand dgo;) zu untersu-
chen, wurde die Winkelanderung A® mittels Bragg-Bedingung umgerechnet. Das
Resultat ist in Abbildung 3.12 zu sehen.
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Abbildung 3.12: Aus der Temperaturabhingigkeit resultierende Anderung des Gitterebenen
Abstandes

Durch die geringen Winkeldnderungen (<0.2°) sieht das Ergebnis im Wesentlichen
wie eine Spiegelung des vorherigen Graphen aus.

Der Unterschied der Gitterkonstanten zwischen FM und AFM Phase wurde ermit-
telt aus der Differenz zwischen dem Messwert und der linearen Extrapolation bei
97°C. Es ergibt sich ¢y — capy = 3.01784 — 2.9987A = 0.0191A. Das entspricht
einer relativen Anderung von ~0.64%, in guter Ubereinstimmung mit der Literatur
[54]. Im Bulkmaterial beobachtet man einen Volumenanstieg von ~1% 3.2.1, auf die

Gitterkonstanten bezogen ist das lediglich 0.33%. Die Diskrepanz erklart sich, wenn
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man beriicksichtigt, dass sich der diinne FeRh-Film auf einem Substrat befindet,
dass keinen Phaseniibergang vollzieht und somit die FeRh Ausdehnung in der Ebe-
ne einschréankt.

Aus der anfinglichen Steigung der Kurve ldsst sich der lineare Expansionskoeffizient
aary der AFM-Phase bestimmen. Man erhilt aapy = (3.3 £2) - 107K L. Die-
ser Wert ist damit etwa um einen Faktor 2-3 kleiner als erwartet (sieche Abschnitt
3.2.1). Dies kann moglicherweise auf die schlechte Temperaturstabilisierung wihrend
des Experimentes zuriickgefiihrt werden (die erwéhnte Regelung wurde erst spater

installiert). Dieser Effekt spiegelt sich auch im vergleichsweise grofsen Fehler wider

Der Sprung in der Winkelverschiebung ist nicht der einzige Indikator der AFM-FM
Umwandlung. Sie lisst sich auch in den Breiten der Rocking-Kurven wiederfinden
(Abbildung 3.13). In der Mitte des Phaseniibergangs ist die Halbwertsbreite etwa um
den Faktor 1.3 grofer als vor und nach der Umwandlung. Dies ldsst sich beispiels-
weise durch eine Koexistenz der AFM und FM Phase und die daraus resultierende

Uberlagerung der Beugungssignale erkliren.
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Abbildung 3.13: Rocking-Kurven vor (blau), wahrend (grin) und nach (rot) dem Phasen-
tibergang (Heizen)
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3.3.3 Transiente Messung des laserinduzierten Phaseniiber-
gangs

Um die Auswirkungen des Phaseniibergangs auf die Gitterdynamik bestimmen zu
konnen, wurden eine Reihe verschiedener, zeitaufgeloster Messungen fiir unterschied-
liche Proben- und Anregungsbedingungen durchgefiihrt. Zwei von ihnen sollen hier
zunichst diskutiert werden. Bei der ersten Messung betrug die Ausgangstemperatur
100°C. Das Material befand sich also bereits im ferromagnetischen Zustand. Bei der
zweiten Messung betrug die Ausgangstemperatur 65°C, knapp unterhalb der Pha-
seniibergangstemperatur. Ziel dieser Messungen war es, die "normalen”, akustischen
Phénomene der Anregung durch ultrakurze Laserpulse (2.3), von den Effekten des

Phaseniibergangs unterscheiden zu kénnen.

Aus der Hysteresekurve wurden die Startwerte der beiden Temperaturen bestimmt

(Tabelle 3.3).

Temperatur [°C] Bragg-Winkel [°]  Gitterkonstante ¢ [A]

65 27.286 2.9984
100 27.096 3.0178

Tabelle 3.3: Temperatur der Probe mit den Messergebnissen aus der statischen Messung

Um die zeitaufgeloste Messung durchzufiithren, wurde zunsichst der Uberlapp von
Anrege- und Abfragepuls eingestellt. Dies geschah durch sukzessives Verschieben
des Laserstrahls und Beobachtung der Winkelverschiebung. Ist die Verschiebung
maximal, kann man davon ausgehen, dass der Uberlapp gefunden wurde. Ein nicht
optimaler Uberlapp spiegelt sich auch im Messsignal wieder, die BeugungsLinie aus
Abbildung 3.7 ist dann stark gekriimmt durch die inhomogene Anregung.

Um den Nullpunkt der Zeitverzégerung zwischen Laser- und Roéntgenpuls zu finden,

wurde durch dndern der Verzogerungsstrecke ein, aus vorherigen Messungen unge-
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fahr bekannter, Punkt negativer Zeitverzogerung angefahren. Von dort aus wurde
die Verzogerung nach und nach reduziert, bis eine Anderung im Messsignal auftrat.
Diese Methode hat einige Nachteile. Zum einen ist ihre Genauigkeit abhingig davon,
wie prizise eine Anderung des Messsignals bestimmt werden kann und zum anderen
werden Effekte, die vor der Reaktion des Gitters geschehen, nicht beriicksichtigt. Der
Nullpunkt wurde auf diese Weise etwa mit einer Genauigkeit von +1ps bestimmt.

Um Schwankungen in der Position des Messsignals zu beriicksichtigen, wurde zwi-
schen den Messungen mit angeregter Probe, immer wieder auch Daten ohne Laser-
anregung aufgenommen. Sie dienen als Referenz fiir die Verschiebung des Bragg-
Winkels. Die Stabilitit dieser Punkte bestimmt zu einem spiteren Verlauf, unter

anderem, auch die Fehlerbalken der Messkurven.

Es werden nun zunéchst die Ergebnisse der Messung bei T=100° prisentiert,
um die charakteristischen Merkmale der Gitterdynamik nach Anregung des FeRh-
Filmes mit ultrakurzen Laserpulsen und ohne Einfluss des Phaseniiberganges zu
diskutieren.

Die Messung wurde bei Verzogerungszeiten von 0-1000ps und einer Anregungsdichte
von etwa 27;;1”—‘]2 durchgefiihrt. Abbildung 3.14 zeigt das Ergebnis der Messung. Die
Rocking-Kurven wurden als Funktion der Zeit angeordnet, ihre Intensitdtsverteilung
ist in Falschfarben dargestellt, die durchgezogene Linie folgt dem Schwerpunkt der

Rocking-Kurven und die gestrichelte Linie dem Maximum.
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Abbildung 3.14: Zeitaufgeloste Messung der Gitterdynamik eines 100nm FeRh-Filmes bei
T=100°.

Es fillt auf, dass zu frithen Zeiten starke Oszillationen stattfinden, die bis etwa
90ps andauern. Danach folgt eine Verschiebung des Schwerpunktes der Rocking-
Kurve zu kleineren Beugungswinkeln bis etwa 300 ps gefolgt von einer langsamen
Relaxation. Ab dort wird der Betrag der Winkelverschiebung wieder kleiner.
Schwerpunktsposition und Maximum weichen am Anfang deutlich voneinander ab
und nahern sich erst fiir spéate Verzogerungszeiten wieder an. Dieser Effekt geht ein-
her mit der starken Verbreiterung der Rocking-Kurven, im Bild erkennbar durch die
Intensitétsverteilung und ldsst sich durch den Auswertungsprozess erkliaren. Da die
Maximumsposition aus dem P7-Fit gewonnen wird, orientiert sie sich hauptséchlich
an der maximalen Intensitit der Rocking-Kurven. Randeffekte werden dabei we-
niger stark beriicksichtigt als bei der Berechnung des Schwerpunktes. Im weiteren
Verlauf wird dies anhand der Betrachtung der Rocking-Kurven noch einmal genau-
er erkldrt. Eine starke Abweichung von Schwerpunkt und Maximum deutet also im
Umkehrschluss darauf hin, dass die Rocking-Kurven breite Bereiche mit niedriger
Intensitat besitzen.

Abbildung 3.15 zeigt einen vergrofert Bereich bis 120ps.
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Abbildung 3.15: Vergroflerter Ausschnitt der Gitterdynamik bei T=100°.

Es lassen sich etwa 6 Extrema in der Winkelverschiebung des Maximums ausma-
chen. 3 Maxima bei 9ps, 29ps und 44ps und 3 Minima bei 18ps, 36ps und
56ps. Dies passt in etwa zu einer Schwingung mit der Periode T=18ps (prizise:
18.3ps nach linearem Fit). Der Schwerpunkt stimmt lediglich bei 18ps eindeutig mit
dem Maximum iiberein.

In Abschnitt 2.3 der Grundlagen wurde ausfiihrlich die Ausbreitung von akusti-
schen Wellen nach homogener Anregung erldutert. Dabei wurde gezeigt, dass die
Schwingungsperiode mit der Schallgeschwindigkeit und Dicke des Materials zusam-

menhéngt. Mit der Schallgeschwindigkeit aus Abschnitt 3.2.1 ergibt sich:

T - vgenas = 18.3ps - 50402 = 92.2nm = 2L (3.2)
S

Die Probe ist laut Ju et al. [45] L=100nm dick. Das entspricht, bis auf 7.8nm,
dem doppelten Wert der Rechnung und legt nahe, dass die Oszillationsperiode T
tatsdchlich mit der Ausbreitung akustischer Wellen zusammenhéngt.

Zusatzlich zu der Periode, ist auch die Dampfung ein charakteristisches Merkmal fiir
eine akustische Welle. Im folgenden wird deshalb versucht, das Modell der Grund-

lagen auf den Eisen-Rhodium Film anzuwenden.
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Berechnet man die Reflexion R der Wellen (Formel 2.16), {iber die Impedanzen Z
von Eisen-Rhodium und Magnesiumoxid (Formel 2.15), kann man den Fall der ho-
mogenen Anregung mit konstantem Druck simulieren (vergleiche Abbild 2.6). Die
Dichte pr. bei T=100° ergibt sich aus dem neuen Gitterabstand (Tabelle 3.3), die
Schallgeschwindigkeit wurde bereits verwendet. Werte fiir MgO finden sich bei Kar-
ki et al. [55]. Fiir R an der Grenzfliche zu dem Substrat ergibt sich damit etwa
Rey = —0.22. An der Grenzfliche zu Luft ist R;, = —1. Da in diesem Fall nur die
Dampfung der Oszillation interessiert kann fiir die Simulation der anfingliche Wert
der Ausdehnung n an der Grenzfliche zu Luft auf n; = 1 gesetzt und spéter an die

Messkurve angepasst werden. Fiir die anfingliche Ausdehnung an der Grenzfliche

ZFe

G & 0.61. Damit sind alle Informationen vorhanden
re+Zyr g0

zum Substrat gilt ng =
um die Extrema der Ausdehnung zu berechnen. Es ergibt sich N =1L +1s = 1.61,
nr =nr+ns+ Ry -ns + Rs-nr = 0.78, My = .. = 1.13 usw. . Die Zwischenzu-
stdnde sind einfach die Verbindungslinien der Extrema und die resultierende Kurve
kann als mittlere Ausdehnung der Probe verstanden werden. Das Ergebnis dieser
Uberlegungen fiir T = 2 - 18.3ps zeigt Abbildung 3.16. Auf Grund der kleinen Win-
keldnderungen (27.096° + A©) ist die Kurve sofort iibertragbar auf die Messkurve.

Sie wurde nachtriglich auf das erste Minimum hochskaliert.
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Abbildung 3.16: Simulation der Gitterdynamik im einfachen Modell der homogenen Antre-

gung.

Dass die Kurve der homogenen Anregung nicht zu dem Verlauf des Maximums passt,
ist schon durch die Annahme der doppelten Periode T verstindlich. Hinzu kommt,
dass das einfache Modell keine Kompression, also positive Winkelverschiebungen er-
klaren kann. Das Abklingverhalten der Amplitude stimmt jedoch tendenziell iiberein

mit dem Verlauf des Schwerpunktes, eben so wie die Auslenkung bei grofen Zeiten.

Die Periode der Oszillation und ihr Zusammenhang mit der Probendicke, das Ab-
klingverhalten der Amplitude und die Auslenkung zu spiten Zeiten sind Faktoren,
die dafiir sprechen, dass es sich tatsidchlich um akustische Effekte handelt, die hier
zu sehen sind. Die kompressiven Anteile scheinen jedoch zunéchst deutlich dagegen
zu sprechen. Um sie verstehen zu kénnen, muss das einfache Modell um die inho-
mogene Anregung der Probe erweitert werden.

Durch inhomogene Anregung wird ein Druckgradienten innerhalb der Probe erzeugt
und es kommt zu der Ausbildung von sog. bi-polaren Deformationspulsen, die sich

durch die Probe bewegen. Diese akustischen Phononen sind im wesentlichen iden-
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tisch mit den Wellen, die im Modell der homogenen Anregung von der Grenzflache
zum Substrat ausgehen, jedoch sind die "Grenzflichen™ jetzt Gradienten innerhalb
der Probe. Thomsen et al. [56, 57| haben dazu ein Modell entwickelt, das im wesent-
lichen auf der Eindringtiefe des anregenden Lasers und der daraus resultierenden

Temperaturerhohung der Probe basiert, schematisch dargestellt in Abbildung 3.17.
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Abbildung 3.17: Schema der inhomogenen Anrequng und daraus resultierender bi-polarer

Deformationspuls

Es gilt also zunéchst zu priifen, wie das Anregungsprofil der Eisen-Rhodium Probe

aussieht. Die passende Formel dazu lautet 3.3:

W) =(1-R) A? i (3.3)
LA

3.3 beschreibt die, in der Filmtiefe z deponierte Energie W(z) mittels % = Fl =
27(:;"”71—‘]2 der eingestrahlten Fluenz des Lasers, dem Reflexionskoeffizienten R = Rp =
0.54 (Abschnitt 3.2.1) und der Eindringtiefe ¢, die sich iiber den Absorptionskoef-

fizienten o aus der Wellenlidnge des Lasers A = 800nm und dem imaginiren Anteil
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k = 4.25 des Brechungsindexes errechnet. Fiir die Eindringtiefe erhdlt man somit
¢ = 15nm und bereits ein definitives Indiz fiir inhomogene Anregung.

Die Energie W(z) fiihrt zu einer Temperaturerhdhung von AO(z) = W(z)/Cp in
der Probe. Cp ~ 0.38 - 103%&1 fiir die FM Phase ist bekannt (Abschnitt 3.2.1) und

entspricht etwa Cp ~ 3.8 - 10° K.gmg bei 100°C, abhéngig von der Dichtednderung.
Abbildung 3.18 zeigt die errechnete Temperaturerh6hung in Abhéngigkeit der Pro-
bendicke.
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Abbildung 3.18: Temperaturerhéhung der Probe durch inhomogene Anrequng.

Das Modell zeigt extreme Temperaturen an der Oberfliche, die die Probe zerstoren
wiirden, was im Experiment nicht beobachtet wurde. Allerdings werden auch kei-
ne Elektron-Phonon-Wechselwirkungen, wie sie im 2-Temperatur-Modell (Abschnitt
2.4) beschrieben sind, beriicksichtigt, denn das Modell geht davon aus, dass die
Energie W(z) direkt in eine Gittertemperatur umgewandelt wird. Das “echte” An-
regungsprofil weikt demnach vermutlich einen flacheren Temperaturgradienten auf.
Nimmt man an, dass sich die Temperatur mit der Zeit homogen verteilt, kann aus
dem Mittelwert AT = 327K die resultierende Anderung des Gitters fiir spite Zei-
ten berechnet werden. Dazu muss zusétzlich beriicksichtigt werden, dass die Probe
innerhalb unserer Messzeit von maximal 1ns nur in eine Richtung mafsgeblich expan-

dieren kann (1ns - 50407 ~ 5um < Laserfokus « Breite der Probe). Dies geschieht
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durch Verwendung von Formel 3.5.

3B
- = - _.AT 3.5
nr arM Zpnt - Vs ( )

Dabei ist B, das Bulkmodul der FM-Phase, apy; der lineare Ausdehnungskoeffizient
und Z die Impedanz 3.2.1. Die Expansion ist damit etwa 2.8 mal grofer als im
thermischen Gleichgewicht. Soweit sind alle Daten bekannt und fiir die Deformation

ergibt sich 7o, = 0.0056. Dies wird direkt iiber die Bragg-Bedingung umgerechnet:

_ Q7o — AT100

NTo
aT1100

>\X—Ray>

AOro = Opigp — arcsin
* AT

(3.6)
Die so abgeschitzte Winkelverschiebung betrigt A®r., = 26.933° — 27.096° = —0.163°.
Dieser Wert weicht um etwa 0.036° von A©y,,, der Schwerpunktskurve ab, ldsst sich
in der Messung aber bei etwa t=180ps wiederfinden und liegt nahe am Maximum der
spaten Ausdehnung. Betrachtet man die folgende Verringerung der Winkeldnderung
bereits als Abkiihlung der Probe, macht es Sinn den eigentlichen Wert etwas friither

zu finden.

Die theoretischen Uberlegungen haben also ergeben, dass die Probe inhomogen ange-
regt wird und die Voraussetzung fiir die Ausbreitung von bi-polaren Pulsen gegeben
ist. Dies wire hinreichend als Erklarung fiir die Position des Maximums der Rocking-
Kurve in dem kompressiven Bereich. Bedingt durch die Entstehung der Pulse kann
der kompressive Anteil jedoch niemals grofer als der expansive sein und somit diirfte
der Schwerpunkt der Rocking-Kurve (als mittlere Ausdehnung) nicht zu positiven
Winkeln verschoben werden. Ein zuséitzlicher Effekt ist notwendig. Denkbar wire ei-

ne stirkere Gewichtung des kompressiven Anteils durch Riicktransformation in die
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anti-ferromagnetische Phase. Dazu miisste das Gitter unmittelbar den Phasen-
iibergang induzieren, um den negativen magnetischen Druck zu spiiren. Wie die
weiteren Messergebnisse zeigen werden, spricht allerdings vieles dagegen. Abschnitt
3.3.5 wird den Aspekt der Kurve deshalb nochmals aufgreifen und eine alternative
Erklarung, begriindet in der Messmethodik, présentieren. Durch ein Modell lésst
sich dabei zeigen, dass die Verschiebung des Schwerpunktes zu groferen Winkeln
bei frithen Zeiten durch das Abschneiden von Beugungsanteilen bei kleineren

Winkeln verursacht werden kann.
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Im Folgenden wird die korrespondierende Messung bei T=65° prasentiert. Die Pa-
rameter beider Messungen wurden identisch gewéahlt, lediglich die Temperatur lag
35° niedriger und somit in der AFM-Phase, etwa 15° vor dem Phasensprung.

Abbildung 3.19 zeigt die zeitaufgeloste Messung der Winkeldnderung zusammen mit

den Rocking-Kurve.
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Abbildung 3.19: Zeitaufgeloste Messung der Gitterdynamik eines 100nm FeRh-Filmes bei
T=65°.

Zu frithen Zeiten von Ops bis etwa 30ps fillt eine starke Ahnlichkeit zu der Messkur-
ve bei T=100° auf. Zu spéten Zeiten ist die Winkelverschiebung wesentlich grofier
als bei der Messung in der FM-Phase. Dies wird deutlicher, wenn man beide Kurven

zusammen betrachtet (Abb. 3.20)
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Abbildung 3.20: Position des Mazimums der Rocking-Kurve bei T=65° (blau) und T=100°
(rot) im Bereich bis 100ps.

In der Winkelverschiebung des Maximums lassen sich fiir T=65°C 8 Extrema deut-
lich erkennen. Sie liegen etwa bei 9ps, 17ps, 28ps, 36ps, 45ps, 58ps, 63ps und T1ps,
in guter Ubereinstimmung mit den Extrema bei T=100°C und passen ebenfalls zu
einer Oszillation mit der Schwingungsperiode T—18.3ps. Die beiden zusétzlichen Ex-
trema sind bei 100°C nicht erkennbar, da die Amplitude der Schwingung schon zu
stark abgeklungen ist. Die 65°C Kurve verzeichnet hier bereits eine deutlich grofere
Winkelverschiebung. Ein zusétzlicher, langsam (einige ps) ansteigender Druck in der
Probe, der der Dampfung entgegenwirkt scheint dafiir eine plausible Erklarung zu

sein.
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Abbildung 3.21: Position des Schwerpunktes der Rocking-Kurve bei T=65° (blau) und
T=100° (rot) im Bereich bis 100ps.

Abbildung 3.21 zeigt den gleichen Ausschnitt fiir die Position des Schwerpunktes.
Uberraschenderweise ist das erste Minimum kaum mehr erkennbar, héchstens noch
zu erahnen. Das wiirde bedeuten, dass Schwerpunkt und Maximum unterschiedlich
reagieren auf eine Anderung der Anregungsenergie. Der Author stellt an dieser Stel-
le jedoch die Hypothese auf, dass samtliche Effekte iiber die Akustik inhomogener
Anregung, gekoppelt mit den Eigenschaften des torischen Spiegels erkldrt werden
konnen 3.3.5.

In der Kurve der Schwerpunkte konnen ebenfalls 2 zusitzliche Extrema gefunden

werden, dies wurde bereits erldutert.

Es lohnt sich einen niheren Blick auf die Rocking-Kurven im Bereich der ersten
beiden Extrema zu werfen. Da die Kurven starkem Rauschen unterliegen, wurden
sie mit dem Multipeak-Fit-Paket des Programmes Igor-Pro gefittet um eine bessere
Ubersicht in der Darstellung zu erhalten. Es folgt eine kurze Erlduterung der Fit-

Prozedur.
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Abbildung 3.22: Multi-Peak-Fit bei 11ps, erstellt mit dem Programm Igor-Pro.

Abbildung 3.22 zeigt den Fit einer Rocking-Kurve bei 11ps. Igor-Pro nutzt dazu
eine automatische Erkennung der Peak Anzahl und versucht diese dann in Breite
und Intensitdt anzupassen. Man mag iiber die physikalische Erkenntnis eines solchen
Fits diskutieren, jedoch findet ja iiblicherweise keine inkohirente Uberlagerung der
Intensitédtsverteilungen statt. Allerdings bietet er einen recht anschaulichen Zugang
zu dem tatsédchlichen Prozess. Hier dient der Fit lediglich dazu, einen mdglichst
genauen Kurvenverlauf wieder zu geben.

Aus dem Fit erhdlt man sodann Abbildung 3.23.
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Abbildung 3.23: Multi-Peak-Fits der Rocking-Kurven von 0-17ps, T=65°.

Es lasst sich sehr gut erkennen, dass das Maximum der Rocking-Kurve zunachst
Richtung grofserer Winkel wandert, die Probe also teilweise komprimiert wird und
sich gleichzeitig flache, aber sehr breite Nebenmaxima im expansiven Bereich bilden.
Diese Nebenmaxima sorgen dafiir, dass Schwerpunkt und Maximum stark vonein-
ander abweichen konnen. Bei etwa 12-13ps herrscht ein “optisches™ (mit dem Auge
definiertes) Gleichgewicht, hier kann eigentlich nicht mehr von einem Maximum ge-
sprochen werden. Der Pearson-VII-Fit liegt dann zwischen den beiden Extrema.

Diese Entwicklung wird auch von den Halbwertsbreiten (FWHM) der Fits wieder-
gespiegelt (Abb. 3.24). Bei etwa 11.5ps sind sie maximal. Sie zeigen auferdem, dass
die Entwicklung der Breite in den ersten 18ps, also bis zum Erreichen des ersten Mi-
nimums sehr dhnlich verlauft. Ein interessanter Unterschied ist jedoch zu erkennen.
Obwohl die 65°-Kurve bei einer 0.05°niedrigeren Breite startet, ist sie im Maximum
bereits ca. 0.05°breiter. Der Betrag bleibt auch bei 18ps sozusagen als Offset erhal-

ten.
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Abbildung 3.24: Halbwertsbreiten der Pearson- VII-Fits zu frithen Zeiten.

Bis hierhin hat der Vergleich der beiden Kurven also ergeben, dass die Oszilla-
tionsperiode identisch ist, sich jedoch zusitzliche Extrema erkennen lassen. Diese
liegen in einem Bereich von etwa 60-80ps, der sich bereits durch eine stirkere, rela-
tive Ausdehnung als in der 100°C Kurve auszeichnet. Bei 65°C tritt ein deutlicher
Anstieg der Winkeldnderung ab etwa 18ps auf, davor sind die genauen Verhiltnisse

auf Grund der komplexen Auswirkungen der inhomogenen Anregung unklar.

Es werden nun die Unterschiede zu spéten Zeiten genauer betrachtet (Abb. 3.25)
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Abbildung 3.25: Vergleich der Mazimumsposition nach Laseranrequng bei 65°und 100°
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Auf der Zeitskala von 0-1000ps ldsst sich der Laserinduzierte AFM-FM Phasen-
iibergang deutlich als stark erhohte Winkelverschiebung erkennen. Im Vergleich zu
der 100°Messung ist der Schwerpunkt (das Maximum) um AOg5_1004, = —0.183°
(AOg5-100,, = —0.204°) verschoben. Das stimmt gut (<7%) iiberein mit der Diffe-
renz der Bragg-Winkel Og; — O190 = —0.190° aus der Hysterese Messung, voraus-
gesetzt die thermische Anregung ist identisch in beiden Phasen. Die laserinduzierte,
thermische Ausdehnung wurde mit Formel 3.5 als Ausdehnung in einer Dimension
behandelt, fiir den magnetischen Effekt jedoch ist diese Betrachtung nicht zutref-
fend, da er bereits eingeschréinkt ist durch das Substrat (vergleiche 3.3.2).

Geht man davon aus, das beide Kurven sich lediglich durch den Effekt des Pha-
seniibergangs unterscheiden, kann man die Differenz als Zeitabhingigkeit des “ma-
gnetischen Drucks™ ansehen, dargestellt in Abbildung 3.26. Als Zeitkonstante eines
exponentiellen Fits ergibt sich 7 = 151ps (£15). Das stimmt innerhalb des Fehlers
gut iiberein mit dem Ergebnis von Radu et al. [47] (120ps).
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Abbildung 3.26: Zeitlicher Beitrag der magnetischen Phasenumwandlung

3.3.4 Fluenz-abhingige Messung der Winkelinderung

Um die Ergebnisse der zeitaufgelosten Messungen zu untermauern, ist es wichtig

herauszufinden, wie die markanten Punkte (18ps,Ins) von der Anregungsenergie
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abhidngen. Zu diesem Zweck wurden zu beiden Zeiten und Temperaturen Fluenz
abhéingige Messung der Winkeldnderung durchgefiihrt.

Eine Fluenz abhingige Messungen lauft im Prinzip genau so ab, wie eine zeitauf-
geloste Messung, mit dem einzigen Unterschied, dass die Verzogerungstrecke kon-
stant bleibt und dafiir mittels einer %—Platte und eines Analysators die Laserenergie
reguliert wird. Um die Fluenz zu messen, wird der Strahl auf eine CCD-Kamera

umgeleitet und an einem (alten Apple ,) PC das Strahlprofil ausgewertet.

Abbildung 3.27 zeigt den Fluenz abhingigen Bragg-Winkel fiir 100°und 65°C bei
jeweils 1 Nanosekunde. Auferdem wurde fiir beide Temperaturen die theoretische

Kurve berechnet (vergleiche Abschnitt 3.3.3).
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Abbildung 3.27: Fluenz abhingige Messung bei Ins - T=100° (rot), T=65° (blau)

Der Verlauf der T=100°C Kurve ist, wie erwartet, linear, da der AFM-FM Phasen-
iibergang bereits vollzogen wurde und bisher in keiner Messung Anzeichen fiir eine
Anregung bis in die paramagnetische Phase (T, = 680K) gefunden wurden. Das

2

entspricht laut Rechnung zwar “nur” einer Fluenz von 25mJ/cm? allerdings, war

auch in der zeitaufgelosten Messung schon zu sehen, dass der Wert fiir 1ns zu groft
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ist, die Temperaturerh6hung also zu hoch berechnet wird. Das spiegelt sich auch in
der Steigung der theoretischen Kurve wieder, diese ist etwa 14% grofer als in der
Messung.

Die T=65°C Messung ist offensichtlich keine Gerade, sondern hat eine &hnliche Form
wie die Hysterese Kurve der statischen Messung. Das macht Sinn, da bereits im
vorherigen Abschnitt gezeigt wurde, dass sich der Phaseniibergang mittels Laser-
anregung induzieren ldsst. Der Sprung ist mit A©,, = 0.197° fast identisch zu
der Hysterese (Abweichung < 4Ein Vergleich der Halbwertsbreiten (FWHM) von
Hysteresekurve (Heizen) und Fluenz abhingiger Messung zeigt eine gute Uberein-
stimmung (Abb. 3.28). Offensichtlich ist die Probe nach 1ns homogen transformiert
und der Laserinduzierte Ubergang unterscheidet sich nicht mehr von dem thermisch
erzeugten.

Uber 10mJ/cm? hinaus stimmt die Steigung der 65°C Kurve fast iiberein mit der
100°C Kurve, die Abweichung betragt lediglich 6%. Der Offset der beiden Geraden

erklirt sich aus dem Schwellwert und betrigt etwa 4 mJ/cm?.
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Abbildung 3.28: Halbwersbreiten (FWHM) der Rocking-Kurven: thermisches Heizen (oran-

ge) und laserinduzierter Phaseniibergang (blau)
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Bei 18 Pikosekunden sind die Fluenz Abhéngigkeiten, sowohl fiir 100°C als auch
fiir 65°C, im Rahmen der Messgenauigkeit linear. In der 65°C Kurve lasst sich kein
Schwellwert ausmachen oder ein anderes Anzeichen fiir einen, bereits erfolgten Pha-
seniibergang erkennen. Etwas verwunderlich ist, dass die Steigungen bis auf 3%
genau iibereinstimmen, da durch verschiedene optische Konstanten, Warmekapazi-

tdaten, Dichten etc. eine grofere Abweichung zu erwarten gewesen wire.
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Abbildung 3.29: Fluenz abhingige Messung bei 18ps - T=100° (rot), T=65° (blau)

3.3.5 Simulation der Messdaten mit Hilfe der Linearen Kette

Das grofite Problem bei der Untersuchung des Phaseniibergangs ist die inhomogene
Anregung. Die daraus resultierenden Effekte erschweren es zwischen magnetischen
Effekten und akustischen Schwingungen zu unterscheiden. Um die Oszillationen ver-
stehen zu kénnen wurde ein Programm in Matlab geschrieben, dass anhand der
linearen Kette, Ebenenbewegungen simuliert. Die Kréfte, die in so einem System
herrschen konnen berechnet und ihre Grofenordnung durch die Materialdaten ange-
nahert werden. Rocking-Kurven werden erzeugt, durch die Berechnung des Gangun-
terschiedes eines einfallenden Strahls zu jeder Atomposition und der Uberlagerung
der daraus resultierenden Wellen. Die, auf diese Weise berechneten, Rocking-Kurven

haben durch die 1-Dimensionalitat der linearen Kette keine korrekte Intensitatsab-
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nahme bei der Verschiebung des Winkels. Hier kommt der Simulation der grofe
Konvergenzwinkel des Experimentes zu gute. Er sorgt dafiir, dass die Intensitit der
Rocking-Kurven auch im Experiment erhalten bleibt (Abschnitt 3.3.1) und die Si-
mulation nahrt sich dem Experiment an.

Um damit die Charakteristika von 100nm Eisen-Rhodium zu simulieren werden 333
Atome aneinander gereiht. Sie haben den Abstand ¢ (= 3A) der Einheitszelle und
reprasentieren die Beugungsebenen. Durch Verdnderung der Federkonstanten wird
ein Druck initialisiert und die daraus resultierenden Kréifte zwischen den Atomen
werden berechnet. Diese werden dann in Geschwindigkeiten umgerechnet, der Rest
geschieht automatisch. Ein Knackpunkt ist hier der virtuelle Zeitschritt, er muss in
der Regel mindestens 3-4 Gréfenordnungen kleiner sein, als die virtuelle Messzeit,
um “echte” Physik zu simulieren, was schnell zu sehr langen Rechenzeiten fiihren
kann. Das Substrat wird durch eine Dampfung des letzten Atomes beriicksichtigt.
Abbildung 3.30 zeigt die Oberfliche des Programmes. Der User kann quasi live die

Bewegung der Atome und Verdnderung der Rocking-Kurven beobachten.
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Abbildung 3.30: Oberfliche des LinK Programmes zur Simulation einer inhomogenen An-

requng
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Die Ergebnisse des, relativ einfachen Ansatzes sind vielversprechend, wie Abbildung

3.31 zeigt.

Abbildung 3.51:
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Simulierte Kurve (grin) tiber die Messergebnisse gelegt.

Die simulierte Kurve wurde lediglich so skaliert, dass sie mit dem ersten Minimum

iibereinstimmt. Sie liefert deutliche Indizien dafiir, dass das erste Maximum und

die doppelte Periode tatsichlich auf rein akustische Effekte zuriickgefiihrt werden

koénnen.

Auch die Rocking-Kurven werden bereits gut simuliert (Abb. 3.33).
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Abbildung 3.32: Simulierte Rocking-Kurven zu frihen Zeiten.

Das Modell liefert aukerdem deutliche Hinweise darauf, dass der anféngliche Verlauf

des Schwerpunktes bei T=100°C zu groferen Winkeln im Abschneiden der Rocking-

Kurven bei kleinen Winkeln begriindet ist. Das erklart auch, warum der Effekt bei
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T=65°C weniger stark auftritt. Hier ist der Anfangswinkel grofer und somit wird we-
niger von der Rocking-Kurve abgeschnitten (Abb. ??). Bevor das Programm jedoch
ein zuverlassiges Werkzeug zur Berechnung der Messdaten wird, muss es zundchst
noch griindlich auf die Unterschiede zu dem echten, 3-dimensionalen Problem un-

tersucht werden.

—— ohne Maske|
—— mit Maske

27.3

Bragg-Winkel[°]

0 5 10 15 20

Anrege-Abfrage Verzdogerung [ps]

Abbildung 8.33: Simulierter Verlauf des Schwerpunktes mit und ohne Abschneiden der

Rocking-Kurven
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Kapitel 4

Resumee

Der magnetische Phaseniibergang von Eisen-Rhodium wurde in dieser Arbeit auf
verschiedene Weisen untersucht.

Zunichst wurde gezeigt, dass beim thermischen Heizen des Filmes eine Hysterese
zu erkennen ist und ein Sprung in der Gitterkonstanten von etwa 0.64% auftritt.
Der grofsere Wert im Vergleich zum Bulk-Material wurde begriindet mit der quasi-
eindimensionalen Ausbreitung, durch Kopplung an das Substrat. Auferdem wurde
an Hand der Verbreiterung der Rocking-Kurven gezeigt, dass offensichtlich die bei-

den Phasen im Ubergang koexistieren.

Die zeitabhéngige Messung der Winkeldnderung bei T=100°C hat gezeigt, dass deut-
liche Parallelitdten zu der Oszillation akustischer Wellen bestehen. Was anfinglich
wie eine doppelte Periode aussah, ldsst sich dank der Ergebnisse der Simulation
héchstwahrscheinlich auf das Abschneiden der Rocking-Kurven zuriickfiihren. Die
Periode von 18.3ps spiegelt dann in guter Ubereinstimmung die Zeit wieder, die ei-
ne akustische Welle bendétigt, um einmal durch den Film zu laufen.

Theorien iiber einen schnellen Anteil des magnetischen Phaseniibergangs, werden
ebenfalls entkriftet, da das erste Maximum ho6chstwahrscheinlich ein Artefakt des

Messaufbaus ist.

73
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Es wurde auferdem gezeigt, dass die Gitterexpansion zu spiten Zeiten auf thermi-

sche Ausdehnung zuriickgefiihrt werden kann.

Vergleiche der T=100°C und T=65°C Messungen haben ergeben, dass zu friihen
Zeiten (<18ps) die Messkurven nahezu identisch sind. Zu spiten Zeiten (1ns) un-
terscheiden sie sich durch den Sprung der Gitterkonstanten, erzeugt durch den ma-
gnetischen Phaseniibergang.

Die Differenz der beiden Kurven T=65°C-T=100°C zeigt die Entwicklung des ma-

gnetischen Drucks als einen langsamen Effekt.

Die Energiedichte-abhéngigen Kurven untermauern die Hypothese, dass keine schnel-
len Effekte des AFM-FM Phaseniibergangs zu friithen Zeiten erkennbar sind, da ihre
Steigung linear ist und die Kurve keinen Schwellwert aufweist. Zu spiten Zeiten
zeigt die T=65°C Kurve iibertragbares Verhalten wie die Hysteresekurve. Das wird

zusatzlich durch die Halbwertsbreiten untermauert.

Insgesamt lasst sich also das Verhalten von Eisen-Rhodium nach einem laseriduzier-
ten magnetischen Phaseniibergangs sehr gut erkldren, wenn man die Ergebnisse der
Simulation mit einbezieht. Eine Weiterentwicklung des Programms ist geplant und

wird hoffentlich noch genauere Erkenntnisse zu Tage férdern.
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