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1. Einleitung

Die Basis fiir die Speicherung und Auslese magnetischer Informationen der etablier-
ten Technik basiert auf ferromagnetischen Materialien. Diese Technik beschrankt
sich auf den Gigahertz-Frequenzbereich. Im Gegensatz dazu liegen die Eigenfrequen-
zen magnetischer Kollektivanregungen in antiferromagnetisch geordneten Medien im
Terahertz-Bereich [Sat10a, Bos16, For24]. Die verschwindende makroskopische Ma-
gnetisierung [Née48] erhoht die Robustheit potenzieller Bauteile gegeniiber externen
elektromagnetischen Storfeldern [Né18]. Viele antiferromagnetische Materialien sind
Dielektrika und die Licht-Materie-Wechselwirkung lduft im sichtbaren und nahin-
fraroten Spektralbereich in einem nicht-dissipativen Regime ab [Bosl17].

Diese Vorteile erschweren zugleich die Untersuchung der Spindynamiken in Antifer-
romagneten mit etablierten Techniken [Kirl0]. Die Entwicklung von Hochleistungs-
Lasersystemen, die Impulse im Femtosekundenbereich emittieren [Sch88, Bru00],
bietet einen Ausweg. Die kurzen Impulse ermoglichen die Erzeugung und Analyse
hochfrequenter Dynamiken wie Phononen [Kam13] und Magnonen [Sat10a] in Fest-
korpern in der Zeitdoméne mit optischen Techniken. Eine effiziente Methode hierfiir
ist die Verwendung optischer Techniken zur Erzeugung und Untersuchung magneti-
scher Phanomene.

Die bisherigen Errungenschaften des Felds des ultraschnellen Magnetismus an anti-
ferromagnetischen Materialien sind die erfolgreiche Erzeugung iiber resonante
[Kam11] und nichtresonante Techniken [Sat10a] von Magnonen sowie die subzy-
klische Detektion ihrer Dynamik in der Zeitdoméne. Dartiber hinaus wurde die Ma-
nipulation der Amplitude und der Phase von Magnonen im THz-Frequenzbereich
von Bossini et al. [Bos16] demonstriert. Diese Veroffentlichungen zeigen auf, dass
Antiferromagneten in Kombination mit ultraschneller Optik fiir spintronische An-
wendungen geeignet sind.

Zwei noch zu beantwortende Fragen fiir die Entwicklung logischer Bauteile basierend
auf Antiferromagneten sind der Transport von Informationen sowie das Auslesen de-
rer mit konventionellen elektronischen Bauteilen. Diese Arbeit liefert einen Beitrag
zur Beantwortung der zweiten Frage.

Der erste Schritt ist die Konzeption eines kryogenen zeitaufgelosten magneto-opti-
schen Anrege-Abfrage-Spektroskops mit einer zeitlichen Auflésung im Femtosekun-
denbereich und einer hohen spektralen Durchstimmbarkeit der Zentralwellenldngen
der Laserimpulse. Die Implementierung balancierter Detektionsschemata sowohl fir
magneto-optische Messungen als auch fiir die Bestimmung der differentiellen Trans-
mission gewihrleistet die Detektion relativer Anderungen im Bereich von 1076, Das
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verwendete Material ist der dielektrische Antiferromagnet Nickeloxid. Dieser ist we-
der multiferroisch noch ferroelektrisch. Mit zwei Magnonmoden im Gigahertz- und
im niedrigen Terahertz-Bereich und einer Bandliicke im ultravioletten Spektralbe-
reich ist es ein geeigneter Kandidat fiir die Untersuchung der Kopplung von Spin-
und Ladungsdynamiken auf der Pikosekunden-Zeitskala. Die Kontrolle der Proben-
temperatur und die hohe spektrale Durchstimmbarkeit der Laserimpulse ermogli-
chen die Untersuchung verschiedener Abhangigkeiten der Kopplung. Zudem geht
diese Forschungsarbeit die ersten Schritte in die Richtung eines mikroskopischen
Verstandnisses der Kopplung der Dynamiken des Spin- und des Ladungssystems.

Kapitel 2 liefert einen Uberblick iiber die theoretischen Grundlagen des Optoma-
gnetismus sowie eine Beschreibung des untersuchten Antiferromagneten Nickeloxid.
Daritiber hinaus erfolgt die Untersuchung der optischen Eigenschaften von Nickeloxid.
Abschnitt 2.1 liefert eine Ubersicht iiber Magnonen in Antiferromagneten mit ei-
nem Fokus auf das untersuchte Materialsystem Nickeloxid und seine Dispersionsre-
lation. Dariiber hinaus stellt es unterschiedliche Methoden der magneto-optischen
Erzeugung kohérenter Spindynamiken vor. Der Fokus liegt hierbei insbesondere auf
der materialspezifischen Erzeugung von Magnonen iiber einen gekoppelten Exziton-
Magnon-Ubergang [Bos21a]. Abschnitt 2.2 beschreibt die kristallographischen und
magnetischen Eigenschaften von Nickeloxid. Der zweite Teil prasentiert die ersten
optischen Charakterisierungen, wie das Absorptionsspektrum und die Doménen-
struktur der untersuchten Nickeloxid-Einkristalle.

Kapitel 3 présentiert das selbstkonzipierte kryogene, zeitaufgeloste magneto-op-
tische Anrege-Abfrage-Spektroskop. Abschnitt 3.1 formuliert die experimentellen
Anforderungen an ein solches System. Abschnitt 3.2 gibt einen Uberblick iiber
die einzelnen Komponenten des Anrege-Abfrage-Spektroskops, auf die die folgenden
Abschnitte genauer eingehen. Abschnitt 3.3 stellt das Drei-Farben-Femtosekunden-
Lasersystem, bestehend aus einem regenerativen, mit Ytterbium dotierten Kalium-
Gadolinium-Wolframat-Verstarker und zwei von ihm gepumpten optisch-parame-
trischen Verstarkern, vor. Ein prézise verfahrbarer Heliumflusskryostat kontrolliert
die Probentemperatur und positioniert die Probe im Fokus der Laserimpulse (Ab-
schnitt 3.4). Abschnitt 3.5 stellt die balancierten Detektionsschemata fiir magneto-
optische Effekte und die differentielle Transmissionsédnderung vor. Dariiber hinaus
erklart es die Verarbeitung und Konversion der Differenzsignale mithilfe eines Digi-
talisierers.

Kapitel 4 stellt die zeitaufgelosten magneto-optischen Experimente an Nickeloxid
vor. Das erste Ziel dieser Untersuchungen ist die Validierung des selbstkonzipierten
experimentellen Aufbaus. Abschnitt 4.1 erlautert die Auswertung der Messdaten.
Die Abschnitte 4.2, 4.3 und 4.4 reproduzieren hierfiir die Erzeugung und Detekti-
on kohérenter Spindynamiken der Magnonmoden von Nickeloxid aus [Sat10a], den
Zusammenhang zwischen der Zentralwellenldnge der Anregewellenldnge und dem



Exziton-Magnon-Ubergang [Bos21a] sowie die Abhéngigkeit von der Polarisation der
Anregeimpulse [Tzs17]. Die Untersuchung der Wellenlingenabhéngigkeit des Uber-
gangs liefert dartiber hinaus die effizienteste Anregekonfiguration. Dartiber hinaus
beschéftigt sich Abschnitt 4.5 mit der Abhédngigkeit der Magnonfrequenzen und den
Amplituden der detektierten Dynamik.

Kapitel 5 prasentiert die Erkenntnisse der zeitaufgelosten Experimente zur gekop-
pelten Pikosekunden-Dynamik des Spin- und des Ladungssystems Nickeloxids. Ab-
schnitt 5.1 vergleicht die zeitabhéngige Dynamik der differentiellen Transmission mit
derjenigen des Spinsystems in monokristallinem Nickeloxid. Die folgenden Abschnit-
te charakterisieren die gefundene Kopplung weiter. Abschnitt 5.2 untersucht den
Zusammenhang zwischen der Stdrke der induzierten Dynamik und der Fluenz der
Anregeimpulse und damit verbunden der kohédrenten Population der Magnonen in
Nickeloxid. Weiter betrachtet Abschnitt 5.3 die Abhangigkeit der Modulationsstér-
ke der relativen differentiellen Transmissionsanderungen. Absatz 5.4 beleuchtet den
Zusammenhang zwischen der Zentralwellenlange und der Kopplung der induzierten
Dynamiken des Spin- und des Ladungssystems. Zusatzlich erfolgt die Differenzierung
unterschiedlicher Modulationsmechanismen wie der Amplituden- und der spektra-
len Modulation des Absorptionsspektrums des Nickeloxidkristalls. Dieser Abschnitt
geht weiter auf die ersten Schritte zur Entwicklung eines mikroskopischen Verstand-
nisses dieses Mechanismus. Dafiir bestimmt Abschnitt 5.4 welche Verschiebung des
Absorptionsspektrums einer Transmissionsénderung der Gréfle der Amplituden der
induzierten Dynamik entspricht.

Kapitel 6 fasst die Ergebnisse und die physikalischen Erkenntnisse zusammen und
gibt einen Ausblick iiber weiterfithrende Untersuchungen der koharenten Kopplung
von Spin- und Ladungsdynamiken in Antiferromagneten sowie den Weg zu einem
mikroskopischen Verstandnis dieser Kopplung.






2. Magnetische Eigenschaften von
Nickeloxid

Das im Rahmen dieser Arbeit untersuchte Material ist der dielektrische Antiferro-
magnet Nickeloxid (NiO). Dieses Kapitel fithrt die fiir das Verstdndnis der Mess-
methodiken und der Ergebnisse relevanten Grundlagen des Magnetismus ein. Der
Schwerpunkt liegt hierbei auf der Klasse der Antiferromagneten und den damit ver-
bundenen magneto-optischen Effekten. Zudem stellt es das Material NiO vor und
fithrt erste Charakterisierungen durch.

Hierfiir gibt Kapitel 2.1 eine Einfiihrung in das Gebiet des Magnetismus und stellt die
Klasse der Antiferromagneten vor. Weiter gibt es einen Uberblick iiber die magneto-
optischen Effekte fiir die Detektion und Erzeugung kollektiver magnetischer An-
regungen, diese werden auch als Magnonen bezeichnet. Kapitel 2.1.1 skizziert die
Herleitung der Dispersionsrelation von Magnonen fiir den Fall eines Heisenberg-
Antiferromagneten. Absatz 2.1.2 gibt einen Einblick in die Lichtstreuung an Ma-
gnonen. Der Fokus liegt auf der inelastischen und nichtresonanten Streuung, da
diese zur Erzeugung kohérenter Spinoszillationen verwendet werden kann. Das letz-
te Unterkapitel 2.1.3 diskutiert die resonante und nichtresonante Erzeugung von
Magnonen.

Kapitel 2.2 beschreibt die optischen und magnetischen Eigenschaften des untersuch-
ten Materials NiO. Das erste Unterkapitel 2.2.1 erklart einen weiteren Mechanismus
zur Erzeugung von Magnonen iiber einen gekoppelten Exziton-Magnon-Ubergang
in NiO. Der zweite Abschnitt 2.2.2 behandelt die optischen Eigenschaften, wie den
spektralen Absorptionskoeffizienten und die Struktur der magnetischen Doménen
der verwendeten Probe.

2.1. Magnetische und dynamische Eigenschaften
des Antiferromagneten Nickeloxid

Dieses Kapitel beschrénkt sich auf die fir diese Arbeit relevanten Grundlagen und
gibt diese in kurzer Form wieder. Eine ausfiihrliche Beschreibung von Magnetismus
im Allgemeinen liefern diverse Lehrbiicher wie beispielsweise [Kit89, Sto06]. Das
Kapitel ist angelehnt an [Rez19].

Magnetisch geordnete Materialien lassen sich in verschiedene Klassen unterteilen,
die sich in ihren grundlegenden magnetischen Eigenschaften unterscheiden. Hier dif-
ferenziert man zwischen Ferro-, Ferri- und Antiferromagneten (AFM). Im Gegensatz
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zu den anderen zwei Klassen besitzt Letztere eine verschwindende makroskopische
Magnetisierung M = 0. M ist die Summe aller magnetischen Momente in einem Me-
dium. Im Fall von AFM mit einer Vorzugsrichtung (engl. easy-axis antiferromagnets)
ordnen sich die Spins entlang einer Hauptachse an. Hierbei bilden sich zwei Unter-
gitter mit jeweils entgegengesetzter Magnetisierung My und Mp. Die Spins der
beiden Untergitter sind ferromagnetisch gekoppelt. Fiir die Gesamtmagnetisierung
gilt damit My = M4 + Mp = 0. Neben dem ferromagnetischen Vektor M, welcher
der makroskopischen Magnetisierung entspricht, lasst sich der antiferromagnetische
Vektor Ly = M4 — Mp definieren. Dieser wird auch als Néel-Vektor bezeichnet.

2.1.1. Magnonen in Antiferromagneten

Das Heisenberg-Modell ist ein quantenmechanisches Modell zur Beschreibung ma-
gnetischer Systeme. Fiir einen AFM mit einer Vorzugsrichtung ergibt sich folgender
Hamilton-Operator

H=JY5"S;-S;+gusH, (ZS;-ZS;). (2.1)

€A jEB €A JEB

Hierbei ist J die Austauschwechselwirkung zwischen nachsten Nachbarn. Diese ist
fir AFM positiv. S” sind die Spinoperatoren der einzelnen magnetischen Momente
beider Untergitter A und B. Der gyromagnetische Faktor g oder Lande-Faktor ist
der Proportionalitatsfaktor zwischen dem Spin und dem magnetischen Moment ei-
nes Teilchens und pp das Bohrsche Magneton. Das effektive Feld H4 berticksichtigt
die Anisotropie, welche die Spins entlang einer Richtung orientiert. Hier wird diese
ohne Beschrankung der Allgemeinheit als z-Richtung angenommen. Die entgegenge-
setzte Orientierung der beiden Untergitter wird durch die Subtraktion der Summen
aller Spinoperatoren von A und B beriicksichtigt.

Die Magnon-Dispersionsrelation beschreibt den Zusammenhang zwischen den Fre-
quenzen der Spinoszillation und den Wellenvektoren k eines quantisierten Spin-
systems. Sie ldsst sich im Rahmen der linearen Spin-Wellen-Theorie aus diesem
Hamilton-Operator bestimmen. Hierfiir gilt es, den H zu diagonalisieren. Diese Her-
leitung findet sich beispielsweise in [Kit89] oder [Sto06].

Im Gegensatz zu dem bisher betrachteten Fall besitzt Nickeloxid zwei Anisotropie-
achsen, siehe Kapitel 2.2. Daraus ergibt sich fiir die Dispersionsrelation folgende
Formel [Rez19]

WE\FM,FM(k’) =7’ [Hiz +2HpHa, + HagHao (1% ) + Hp(1 - %3)] : (2.2)

Hierbei ist v = gup/h das gyromagnetische Verhéltnis mit dem gyromagnetischen
Faktor g und dem reduzierten Planckschen Wirkungsquantum hA. Hs, = 11mT
und Hy, = 635mT sind die Anisotropiefelder und Hr = 968,4T ist das aus
der Austauschwechselwirkung der néchsten Nachbarn resultierende Austauschfeld,
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vk = cos (mk/2k,,) ist der Strukturfaktor unter Annahme einer sphérischen Brillouin-
Zone mit k,, = 7/a und dem Gitterparameter a.

Abbildung 2.1 (a) zeigt die Dispersionsrelation vom Zentrum bis zum Rand der
Brillouin-Zone der zwei Magnonmoden am Beispiel von Nickeloxid. In den folgen-
den Kapiteln wird die hochfrequente Oszillation als THz-Magnon (orange) und die
niederfrequente Mode (hellblau) GHz-Magnon bezeichnet. Die beiden Zweige un-
terscheiden sich in Gleichung 2.2 lediglich im dritten Term, welcher nur von den
schwécheren Anisotropiefeldern und nicht von Hpy abhéngt. Da -y, fiir grofe k,, ge-
gen Null geht, sind die beiden Dispersionsrelationen insbesondere fern des Zentrums
der Brillouin-Zone entartet.

(@ (b)
30 3.0
§ §2-5 - GHz magnon
= 20t =20t
5 5
c c15
: :
210 21.0
o} o}
I &= 0.5
0 A ool o
-1.0 -0.5 0.0 0.5 1.0 -0.04 -0.02 0.00 0.02 0.04
norm. Wave Vector ka/n norm. Wave Vector ka/n

Abbildung 2.1.: Dispersionsrelation der zwei Magnonmoden in Nickeloxid. In orange ist
das THz- und in hellblau das GHz-Magnon dargestellt. (a) zeigt den Verlauf der Magnon-
frequenzen in Abhéngigkeit des normierten Wellenvektors k iiber die gesamte Brillouin-
Zone und (b) einen Ausschnitt im Zentrum der Brillouin-Zone fiir kleine k£ << a/7. Die
Formeln zur Bestimmung der Dispersionsrelation sind aus [Rez19] entnommen.

Fiir kleine Werte von k hebt sich diese Entartung auf und die beiden Magnonzweige
spalten sich auf. Abbildung 2.1 (b) stellt den Bereich fiir kleine Wellenvektoren
vergroflert dar. Fir £ = 0 entsprechen die Frequenzen den der antiferromagnetischen
Resonanzen (AFMR) von Nickeloxid mit

1
frie = %'y\/QHE(HAx + Hy.) = 1,07 THz (2.3)

1
fau, = %’y\/m — 140 GHz (2.4)

[Rez19]. Die AFMR sind Resonanzen eines antiferromagnetischen Materials und be-
schreiben die Absorption elektromagnetischer Wellen bei den Resonanzfrequenzen.
Diese Magnonmoden sind Gegenstand sdmtlicher Untersuchungen, die in den Ka-
piteln 4 und 5 durchgefiithrt werden. Beide Moden lassen sich optisch anregen und
detektieren [Sat10a]. Hierfiir beschreibt Abschnitt 2.1.2 die Streuung von Licht an
Magnonen.
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2.1.2. Lichtstreuung an Magnonen und magneto-optische
Effekte

Die formale Beschreibung der elastischen (Rayleigh-Streuung) und der inelastischen
Lichtstreuung (Raman-Streuung) erfolgt iiber den Hamiltonian

H= > ¢i;(S)E:E} (2.5)

und ist angelehnt an [Bos17]. Hierbei ist €;; der spinabhéngige, dielektrische Ten-
sor mit den kartesischen Indizes ¢ und 7 und E ist die komplexe Komponente des
elektrischen Felds des Lichts und E* die komplex-konjugierte. Dieser komplexe Ten-
sor beschreibt sowohl die Anderung der Eigenschaften des Lichts, herbeigefiihrt
durch die Wechselwirkung mit einem magnetischen Material, als auch die Anre-
gung von Magnonen. Um unterschiedliche Effekte klassifizieren zu konnen, kann ¢;;
nach dem Spinoperator in eine Potenzreihe entwickelt werden. Die ersten beiden
Terme sind

€ = €0+ D0 KL (ST + 23 GF (1) () (2.6)

v 76

fiir ein Ion v. Der konstante erste Term beschreibt die Rayleigh-Lichtstreuung. Der
Fokus liegt auf den Raman-Prozessen, weshalb dieser erste Term im Folgenden ver-
nachlassigt wird. Der zweite Term beschreibt die lineare Wechselwirkung und ent-
spricht dem inversen Faraday-Effekt, wihrend der dritte die Wechselwirkung qua-
dratisch im Spin den inversen Cotton-Mouton-Effekt beschreibt. Beide Terme be-
schreiben die Wechselwirkung zwischen Licht und einer einzelnen Magnonmode. Das
entspricht dem optisch-induzierten Umklappen eines einzelnen Spins, der zur Erzeu-
gung eines einzelnen Magnons fiihrt, dies wird als Ein-Magnon-Streuung bezeichnet.
Hohere Terme von €;; beschreiben weitere Phanomene wie den Prozess der Zwei-
Magnon-Streuung [Bos16]. Im Rahmen der nicht-dissipativen Néherung sind die
Real- und Imaginérteile des hermiteschen, dielektrischen Tensors symmetrisch und
antisymmetrisch unter Vertauschung der Indizes [Lan84|. Aus der Energieerhaltung
unter Zeitumkehr folgt, dass die realen Komponenten gerade und die imaginédren
ungerade Funktionen des Spinoperators sind.

Die Analyse magnetischer Effekte lasst sich ebenfalls iiber den dielektrischen Tensor,
Gleichung 2.6, beschreiben. Im Allgemeinen erfolgt die Bestimmung iiber die An-
derung des Polarisationszustandes von Licht, welches mit der Probe wechselwirkt.
So wirkt beispielsweise auf Licht, welches parallel zur Orientierung der Spins pro-
pagiert, eine magnetische zirkulare Doppelbrechung, welche gegeben ist iiber den
Unterschied der Realteile der Brechungsindizes fiir rechts- n, und links-zirkular po-
larisiertes n; Licht

A
T T €5 T KS*
— “Re(n, —my) = ~-4 — =
Ao e(nr = m) Y

o (2.7)
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mit der Vakuumwellenlénge des Lichts Ay, dem Realteil des Brechungsindex n und
den antisymmetrischen spinabhidngigen Komponenten der asymmetrischen Anteile
des dielektrischen Tensors e;‘}. Sie konnen in Form der Spinkomponente S, parallel
zur Propagationsrichtung des Lichts und des Tensors K ausgedriickt werden. Die
Geometrie, bei der die Orientierung der Spins parallel zur Propagationsrichtung des
Lichts ist, wird ebenfalls als Faraday-Geometrie bezeichnet. Diese Interaktion nennt
sich auch magnetische zirkulare Doppelbrechung.

Ist die Orientierung der Spins senkrecht zur Propagationsrichtung des Lichts, wird
dies als Voigt-Geometrie bezeichnet. Die Anderung des Polarisationszustands er-
folgt hier iiber die lineare magnetische Doppelbrechung, also iiber den Unterschied
zwischen den Brechungsindizes fiir senkrechte n und parallele n; Polarisation des
Lichts. Die Bezeichnung dieses Effekts ist Cotton-Mouton-Effekt und ist gegeben
iiber

e _ m G(ST)
)\0 n N )\0 n ’

U= lRe(n” —n,) =

- (2.8)

Hier steht ¢; fir den symmetrischen Teil der spinabhéngigen Komponenten des
dielektrischen Tensors. Eine ausfiithrliche Diskussion dieser Effekte findet sich in
[Fer84, Kallb].

Das folgende Kapitel 2.1.3 liefert einen qualitativen Uberblick iiber die resonante und
nichtresonante Anregung von Magnonen am Beispiel von Nickeloxid.

2.1.3. Optische Erzeugung und Kontrolle kollektiver
magnetischer Phinomene

Die Verwendung rein optischer Techniken zur Untersuchung und Kontrolle magneti-
scher Phanomene erlaubt den Zugang zu einem vollig neuen Zeit- und Frequenzbe-
reich, der mit rein elektronischen Methoden nicht erschlossen werden kann. Dieser
Abschnitt liefert einen Uberblick iiber zwei unterschiedliche rein optische Anrege-
mechanismen koharenter Magnonen. Hierbei kann zwischen resonanten und nicht-
resonanten Prozessen unterschieden werden.

Die direkteste Option ist die ultraschnelle Kontrolle der Spins S der Elektronen iiber
einen optisch-induzierten Zeeman-Drehimpuls

G =SxB(t). (2.9)

Hierbei ist v das gyromagnetische Verhéltnis und «S entspricht einem magnetischen
Moment. B(t) ist das zeitabhidngige magnetische Feld der Laserimpulse. Voraus-
setzung hierfiir ist, dass die verwendete Laserquelle dieselbe Frequenz wie die des
anzuregenden Magnons besitzt. Im Fall von antiferromagnetischen Materialien liegt
diese oft im THz-Bereich [Sat10a, Bos16]. Die Erzeugung hochenergetischer Impulse
in diesem Spektralbereich ist wesentlich aufwéandiger als im Sichtbaren und nahen
Infrarot, in denen es kommerzielle Systeme verschiedener Unternehmen gibt. Die ers-
te Demonstration gelang Kampfrath et al. an dem Antiferromagneten NiO [Kam11].
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Die indirekte Anregung erfolgt mit Strahlung im sichtbaren und nah-infraroten (VIS
und NIR) Spektralbereich tiber einen Spin-Umkehr-Prozess, induziert durch das
elektrische Feld des Lichts. Dies fiihrt zu einer Anderung des Gesamtspins (AS # 0)
und ist damit durch die Auswahlregeln elektronischer Dipoliibergéinge verboten, wo-
durch eine resonante Anregung nicht moglich ist. Im Gegensatz dazu ist die An-
regung dieser Uberginge iiber den nicht-resonanten Prozess der Raman-Streuung
moglich [Ell63]. Der Ubertrag dieser Lichtstreuung mittels Spin-Bahn-Kopplung er-
laubt die Erzeugung von Magnonen im Zentrum der Brillouin-Zone. Diese Art der
Wechselwirkung wird auch als spontane Raman-Streuung bezeichnet.

Die Entwicklung der Lasertechnologie erlaubt die Anregung nicht nur iiber spontane,
sondern ebenfalls tiber stimulierte spontane Emission [Eck62], welche in Abbildung
2.2 rechts skizziert ist. Hierbei wird ein Photon der Wellenldnge mit einer Frequenz
wy gestreut und regt ein Elektron auf ein virtuelles Niveau (gestrichelte Linie) an.
Das System relaxiert iiber stimulierte Emission unter Verwendung eines zweiten
Photons der Wellenldnge mit einer Frequenz von wy = wy —(2,,. Die Energiedifferenz
entspricht dabei der Energie des erzeugten Magnons €.

Abbildung 2.2: Schematische Darstel- A
lung der stimulierten Raman-Streuung. |2>
Der linke Teil zeigt in orange das Spek-
trum eines kurzen Laserimpulses, des-
sen Breite impulsive stimulierte Raman-
Streuung erlaubt. Ein eintreffendes Pho-
ton wy regt das System aus |1) auf ein vir-
tuelles Niveau an. Uber stimulierte Emis-
sion durch ein zweites Photon wy relaxiert
das System, wodurch ein Magnon €2, er-
zeugt wird. Die Abbildung ist angelehnt
an [Kirl0].

Spectral Intensity

Ein limitierender Faktor der stimulierten Raman-Streuung ist die Wahl von wy, die
den Energiebereich fiir erzeugte Magnonen oder andere Anregungen einschrénkt. Ul-
trakurze Laserimpulse bestehen aus einem breiten Spektrum unterschiedlicher Fre-
quenzen, sieche Abbildung 2.2 links in orange und stellen dadurch ein Kontinuum an
moglichen wy bereit. Dies erlaubt theoretisch alle impulsiven stimulierten Raman-
Streuprozesse, bei denen zu einem hochenergetischen Photon w; ein wy = wy — Oy
enthalten ist. Dieser Prozess wird als impulsive stimulierte Raman-Streuung (ISRS)
bezeichnet. Es gilt damit, je grofler €2y, desto breiter muss das Spektrum des Anre-
geimpulses sein. Dieses Kriterium lésst sich ebenfalls in der Zeitdoméane formulieren.
Fiir eine kohédrente Anregung muss der Anregeimpuls kiirzer als die Periodendauer
Tm = 1/, sein [Kirl0Q).
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2.2. Optische und magnetische Eigenschaften von
Nickeloxid

Aufgrund des einfachen Kristallgitters und der simplen Spinstruktur ist Nickeloxid
(NiO) ein prototypischer antiferromagnetischer Isolator [Rez19]. Dieser zeichnet sich
dadurch aus, dass er weder magnetoelektrisch noch multiferroisch ist. Dieses Kapitel
beschreibt die magnetische und kristallografische Struktur von NiO und ist in Teilen
angelehnt an [Tzs17] und [Rez19).

Nickeloxid besitzt in der paramagnetischen Phase oberhalb der Néel-Temperatur

Ni2*

Abbildung 2.3: Schematische Darstel-
lung der Kristallstruktur von Nickeloxid.
Die gelben Kugeln stellen die zweifach
negativ geladenen Sauerstoffionen 02~
N und die blauen beziehungsweise tiirkisen
? \ ‘\ g ? die zweifach positiv geladenen Nickelionen
% Ni2* dar. Die Spins der Ni** ordnen sich
(11} in ferromagnetischen Schichten mit entge-
gengesetztem Vorzeichen (blau und tiirkis)
an und bilden dadurch eine antiferroma-

gnetische Struktur. Die Abbildung wurde

entnommen und veréndert aus [Gom?21].

von Ty = 523 K [Kon60] eine Natriumchlorid-Struktur mit der zugehérigen kristal-
lographischen Symmetrie von m3m und der energetisch niedrigste, erlaubte, elektri-
sche Ubergang liegt bei einer Energie von 4eV [New59]. Dies entspricht einer Wel-
lenlinge von A = 310 nm. Unterhalb von Ty bilden die Ni**-Ionen ferromagnetische
Schichten, welche antiferromagnetisch aneinander koppeln und so eine wechselnde
Spinorientierung aufweisen. Dies fithrt zu einer rhomboedrischen Verzerrung entlang
der (111)-Richtungen, welche einer Reduktion der Punktgruppe auf 3m entspricht.

Abbildung 2.3 zeigt die Kristallstruktur von Nickeloxid mit den Spins der Ni*'-
Ionen. Die ferromagnetischen Schichten bilden sich je nach magnetischer Doméne
entlang einer der {111}-Ebenen aus und sind je nach Vorzeichen in hell- oder dun-
kelblau dargestellt. Die fiir die Bildung der magnetischen Schichten verantwortliche
Anisotropie ist entlang (111) orientiert und zwingt die Spins iiber eine Reduktion der
Punktsymmetrie in die Ebenen. Da die vier Orientierungen [111], [T11], [111], [111],

energetisch entartet sind, bilden sich vier sogenannte T;-Doméanen mit ¢ € {0, 1, 2, 3}.
Jede dieser Doméanen weist eine spezifische lineare Doppelbrechung auf, welche die
Moglichkeit bietet, diese zu unterscheiden. Kapitel 2.2.2 beschreibt die in dieser Ar-
beit verwendete Technik.
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Eine weitere senkrecht zu (111) orientierte positive Anisotropie entlang von (112) for-
ciert die Ausrichtung der Ni*"-Ionen in drei Richtungen innerhalb der T-Doménen,
welche als S;-Doménen mit ¢ € {1, 2, 3} bezeichnet werden. Daraus ergeben sich
insgesamt zwolf magnetische Doménen. Diese Doméanen induzieren ebenfalls eine
lineare Doppelbrechung, welche allerdings ungefdhr zwei Groflenordnungen kleiner
ist als die der T-Doménen [Kon64]. Daher liegt der Fokus in den in dieser Abreit
durchgefithrten Experimenten auf den T-Doménen.

Mit Hilfe der Magnetisierungen M;(t) und Ms(¢) der zwei Untergitter lésst sich
ein antiferromagnetischer Vektor L(t) = M;(t) — My(t) definieren. Das magnetische
System besitzt zwei Magnonmoden, welche L(¢) modulieren. Bei der ersten oszil-
lieren die Spins in den ferromagnetischen Schichten, diese sind in Abbildung 2.3
exemplarisch in blau dargestellt. Die Frequenz dieser Mode (GHz-Magnon) betragt
gemaf Gleichung 2.4 fqp, = 140 GHz. Die zweite Mode (THz-Mode), bei der L(t)
entlang des Normalenvektors (111) oszilliert, hat nach Gleichung 2.4 eine Frequenz
von frp, = 1,07 THz. Die Anregung iiber optische Methoden beider Moden wurde
sowohl fiir den nichtresonanten [Sat10a] als auch den resonanten Fall [Kam11] de-
monstriert.

2.2.1. Exziton-Magnon-Ubergang

Nickeloxid bietet neben der Anregung tiber ISRS, siehe Kapitel 2.1.3 und der re-
sonanten Anregung [Kamll], die Moglichkeit, die hochfrequenten THz-Magnonen
iiber einen gekoppelten Exziton-Magnon-Ubergang (XM-Ubergang) bei einer Wel-
lenlénge von 1265 nm anzuregen [Bos21a|. Eine ausfiihrliche Beschreibung und Cha-
rakterisierung dieses Mechanismus findet sich in [Bos21a, Bos21b]. Dieser Abschnitt
orientiert sich an [Bos21la, Bos21b].

Der XM-Ubergang nutzt den Umstand, dass Antiferromagneten zwei iiber die Aus-
tauschwechselwirkung gekoppelte Untergitter ¢ und j besitzen [Tan65, Sel68, Sel67].
Dies erlaubt die optische Anregung eines normalerweise spin-verbotenen elektrischen
Dipoliibergangs (Exziton) mit einer Anderung des Spins von AS; = %1 iiber die syn-
chrone Erzeugung eines Magnons mit AS; = F1.

Abbildung 2.4 skizziert diesen Mechanismus. Ein Photon (rot) regt ein sich im
Grundzustand |g) befindendes Ion aus Untergitter ¢ (hellblau) tiber einen elektro-
nischen Dipoliibergang in einen Zwischenzustand |oddstate) mit entgegengesetzter
Paritdt an. Da die Ionen beider Untergitter tiber die Austauschwechselwirkung ver-
bunden sind, hat eine Anderung der elektronischen Besetzung von i einen Einfluss
auf j (dunkelblau) im anderen Untergitter. Die Dauer dieser Interaktion wird hierbei
tiber die Austauschwechselwirkung definiert. Anschliefiend geht j aus |g) mit M = S
in einen Zustand |m) mit M = S — 1 iiber. Da Magnonen Frenkel-Exzitonen sind,
bei deren Erzeugung sich die z-Komponente des Spins um eine Einheit unterschei-
det, fithrt die Population des Zustands |m) zur Erzeugung eines Magnons [Sel68].
Aus der Spin-Erhaltung (AS = 0) folgt, dass der Endzustand |e) von Ion ¢ eine
Anderung von AS; = +1 aufweist.
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|odd state) Abbildung 2.4: Energieschema  des

_ Exziton-Magnon-Mechanismus zur Er-

M=-S+1 &) zeugung kohdrenter Magnonen. FKin

eintreffendes Photon (rot) regt Ion i

(hellblau) aus dem Grundzustand |g) iiber

einen elektrischen Dipoliibergang in einen

Zwischenzustand ungerader Paritiat an.

Die Austauschwechselwirkung zwischen

einem lon 4 aus Untergitter und einem Ion

j (dunkelblau) beférdert j in den Zustand

M=S-1 Im) |m) mit M = S — 1 und erlaubt es 7 in

den finalen Zustand |e) mit M = S + 1

M=-S-&—|9) M=SI 9 iiberzugehen wobei parallel ein Magnon
ion i ion j erzeugt wird.

Diese Kopplung ist im Absorptionsspektrum bis zu einer Temperatur von 100 K
sichtbar und bietet eine effizientere Anregealternative zu ISRS. Kapitel 4.3 charak-
terisiert die Anregewellenlingenabhingigkeit des XM-Ubergangs und reproduziert
damit die Ergebnisse aus [Bos21a]. Dies dient der Validierung des neu konzipierten
experimentellen Aufbaus.

Fiir alle iibrigen im Rahmen dieser Arbeit bei kryogenen Temperaturen durchgefiihr-
ten Experimente dient der XM-Ubergang als Anregemechanismus. Die Temperatur-
abhédngigkeit der Amplitude der induzierten Dynamik der THz-Magnon-Mode zeigt
das Verschwinden des XM-Ubergangs bei einer Temperatur von ungefihr 100 K.
Dieses Phénomen ist sowohl in den magneto-optischen Messungen (Abschnitt 4.5)
als auch in der relativen, differentiellen Transmissionsanderung AT/T (Abschnitt
5.3) sichtbar.

2.2.2. Optische Charakterisierung von Nickeloxid

Fiir magneto-optische Experimente ist die Kenntnis der optischen Absorption es-
sentiell, um geeignete Spektralbereiche fiir die Anrege- und Abfrageimpulse wahlen
zu konnen. Die experimentelle Bestimmung der Transmissivitat erfolgt unter Zuhil-
fenahme eines Charakterisierungsaufbaus, welcher im Rahmen der Bachelorarbeit
von Felix Geist [Gei24] entwickelt wurde. Dieser ermoglicht die Messung der Trans-
missivitdt von Proben im sichtbaren und nahinfraroten Spektralbereich. Die beiden
wesentlichen Bestandteile sind ein fiir den Spektralbereich geeignetes Spektrome-
ter und eine Weifllichtquelle. Das Siliziumspektrometer des Modells ATP2400 des
Unternehmens Optosky' besitzt einen Detektionsbereich von 180nm bis 1100 nm.
Eine ausfiithrliche Beschreibung findet sich im zugehorigen Datenblatt [Incl5]. Die
Lichtquelle ist eine Quartz-Wolfram-Halogenlampe und ist eine SLS201L-Lampe von

1Optosky (Xiamen) Photonics Inc.: https://optosky.com/
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Thorlabs® mit einem Emissionsspektrum von 360 nm bis 2600 nm. Weitere Informa-
tionen finden sich in [Inc24].

Die Bestimmung der relativen Transmission 7'()\) erfolgt an einer 55pm-dicken
Nickeloxid-Probe bei einer Temperatur von 10 K. Ein MicrostatHe- R-Flusskryostat
des Unternehmens Ozford Instruments® gewihrleistet die Messtemperatur der Pro-
be. Die Berechnung des Absorptionskoeffizienten a(\) erfolgt iiber das wie folgt
formulierte Lambert-Beersche-Gesetz

I(d,\) = Io(\) - e7@) 4, (2.10)

d ist die Dicke der Probe und Iy(\) die spektrale Intensitat der Weillichtquelle am
Ort der Probe. Da es mit dem experimentellen Aufbau nicht moglich ist, die Re-
flexivitat zu messen, wird deren Einfluss auf a()\) vernachlédssigt. Messungen bei
77 K ergaben, dass sich die Reflexivitéat iiber einen Wellenléngenbereich von 410 nm
bis 6 pm konstant verhélt [New59]. Aufgrund dessen vernachléssigt die folgende Be-
trachtung den Anteil der Reflexion.

Abbildung 2.5 zeigt in blau den so ermittelten Absorptionskoeffizienten in Abhéan-
gigkeit der Wellenlénge.

2
14 19,
12L ]

Abbildung 2.5: Die dunkelblaue Kurve
zeigt den Absorptionskoeffizienzen «(\)
von Nickeloxid bei einer Probentempera-
tur von 10 K aufgetragen iiber der Wellen-
lange. Die schwarze Kurve zeigt als Refe-
renz () aus [Newb9] aufgenommen bei
77T K.

500 600 700 800 900 1000
Wavelength (nm)

Der schwarze Graph zeigt den Absorptionskoeffizienten aus [New59] gemessen an
diinnen, mittels Halide-Zersetzung hergestellten NiO-Filmen bei einer Temperatur
von 77 K. Die sehr gute Ubereinstimmung beider Graphen, welche lediglich eine Ab-
weichung bei etwa 650 nm aufweist, zeigt den marginalen Einfluss der Reflexivitét
auf die Transmissivitat. Eine mogliche Ursache fiir diese Abweichung sind eine bei
einer niedrigeren Temperatur von 10 K statt 77 K sichtbare Aufspaltung einzelner
Absorptionslinien zwischen 600 nm und 700 nm. Weiter geht die transmittierte op-
tische Leistung gegen Null. Dies kann zu einer Anderung der Form des Maximums
fithren. Die Absorptionsmaxima gehoren zu unterschiedlichen verbotenen Intraband-
iibergingen der 3d-Orbitale der Ni**-Tonen. [New59] und [Fie01] liefern eine ausfiihr-
liche Diskussion dieser Uberginge.

2Thorlabs Inc.: https://www.thorlabs.com/
30xford Instruments GmbH: https://www.oxinst.com/
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Neben der Kenntnis der spektralen Absorptionseigenschaften der Probe ist die ge-
naue Kenntnis der Struktur der magnetischen Doménen essentiell, um sicherzustel-
len, dass die zeitaufgelosten Messungen in einer einzelnen Doméne stattfinden. Eine
Unterscheidung der Doménen ist bereits im vorherigen Abschnitt angesprochen wor-
den. Mithilfe der durch die Doménen induzierten Doppelbrechung lassen sich diese
optisch klar unterscheiden.

Eine Option fiir die qualitative Bestimmung der Doppelbrechung einer Probe ist
ein sogenannter Cross-Nicol-Aufbau, wie er in [Sat10b] beschrieben wird. Abbil-
dung 2.6 zeigt den schematischen Aufbau fiir ein solches Experiment. Diese sind
eine Lichtquelle (White Light) einer Kamera (CCD) und zwei Polarisationsfiltern,
die als Polarisator (Polarizer) und Analysator (Analyzer) dienen.

Der erste Polarisator polarisiert das einfallende Licht entlang seiner Polarisations-

&) White Light

——1 Polarizer Abbildung 2.6: Schematische Darstellung eines
Cross-Nicol-Systems. Ein Polarisator (Polarizer)
[ Sample polarisiert das Licht aus einer Weifllichtquelle

(Wight Light), das anschlieend die Probe (Sam-
ple) passiert. Der Analysator (Analyzer) filtert
das transmittierte Licht, bevor es von einer CCD-

Kamera (CCD) detektiert wird.
CCD

achse. Befindet sich der Analysator in einer Stellung senkrecht zur Polarisationsachse
des Polarisators, kann kein Licht diese Kombination passieren und die CCD-Kamera
detektiert keine Intensitit, wie Licht, welches die Probe nicht transmittiert (Abbil-
dung 2.7 unten) verdeutlicht. Bei der Untersuchung einer doppelbrechenden Probe
rotiert diese die Polarisation des Lichts. Die Starke der Rotation hingt dabei vom
Winkel zwischen der Polarisationsachse des Lichts und der Hauptachse des Kristalls
ab. In der gewédhlten Geometrie gilt: je heller die Stelle auf der Probe ist, desto
grofler ist die induzierte Polarisationsrotation.

Im Fall von NiO induzieren die einzelnen T-Doménen eine Polarisationsrotation iiber
magnetische Doppelbrechung, die ihre Ursache in der rhomboedrischen Verzerrung
hat. Die magnetische Doppelbrechung tritt zwischen den magnetischen Schichten in
den {111}-Ebenen und den zugehorigen Normalenvektoren (111) auf. Somit rotiert
jede der vier Doménen die Polarisationachse unterschiedlich stark, je nach Orientie-
rung zwischen der Propagationsrichtung des Lichts und der Ebene der antiferroma-
gnetischen Schichten.

Die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten NiO-Proben sind entlang der [111]-Ebene
geschnitten. Das fithrt dazu, dass die Propagationsrichtung des Lichts fiir senkrech-
ten Einfall parallel zu (111) ist und 7p-Doménen fiir jede Lichtpolarisation keine
Rotation induzieren. Da alle anderen Doménen eine Winkelabhangigkeit in der In-

——1 Analyzer
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tensitédt der einfallenden Polarisation zeigen, lassen sich die To-Doménen von diesen
klar unterscheiden.

Abbildung 2.7.: Polarisationsaufgeloste Mikroskopieaufnahmen gemessen mit einem
Cross-Nicol-Schema. Der Polarisationswinkel (weifle Zahl) variiert von links nach rechts in
Schritten von 30° zwischen 0° und 90°. Die Maf}stabsleiste rechts entspricht einer Lénge
von 500 pm. Der rote Kreis markiert die Doméne in der die zeitaufgelosten optischen Ex-
perimente durchgefiihrt wurden.

Abbildung 2.7 zeigt eine 50 pm-dicke Nickeloxid-Probe, geschnitten entlang der (111)-
Ebene, fiir verschiedene Einstellungen der Polarisator-Analysator-Kombination. Die-
se wird von rechts nach links in Schritten von 30° bis zu einem Winkel von 90° rotiert.
Fiir eine bessere Ubersicht stehen die Winkel, jeweils in der rechten Ecke in Wei}, bei
den einzelnen Aufnahmen. Die Mafstabsleiste entspricht einer Distanz von 500 pm.
Die Bilder entstanden mit einem modifizierten Lichtmikroskop des Typs Axiolmager
des Unternehmens Carl Zeiss AG*. Das Mikroskop besitzt serienméBig eine Licht-
quelle, einen Analysator und eine Kamera. Als Polarisator dient ein Diinnschichtpo-
larisator, der zwischen Probe und Beleuchtung eingebracht wird. Die Einstellung der
Orthogonalitét der Polarisationsachsen zwischen Polarisator und Analysator erfolgt
iiber das Minimieren der Strahlung, die an der Probe vorbeilauft.

Das Transmissionsfenster von NiO um eine Wellenldnge von 550 nm, siehe Abbil-
dung 2.5, verursacht die griine Farbung der Doménen, da NiO die roten und blauen
Anteile deutlich starker absorbiert. Der unterschiedliche Stéarke der Polarisationsro-
tation der verschiedenen Doménen ist fiir die Polarisationswinkel klar zu erkennen.
Die mit einem roten Kreis markierte Tp-Doméne lasst sich dadurch identifizieren,
dass sie in allen Aufnahmen dunkel ist. Mit den Abmessungen von ungefahr 500 pm x
200 pm eignet sie sich fiir die in den folgenden Kapiteln diskutierten Anrege-Abfrage-
Experimenten.

4Carl Zeiss Microscopy Deutschland GmbH: https://www.micro-shop.zeiss.com/de/de/
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3. Experimenteller Aufbau zur
optischen Erzeugung und
Kontrolle hochfrequenter
Magnonen bei kryogenen
Temperaturen

Dieses Kapitel stellt das Anrege-Abfrage-System mit einer zeitlichen Auflésung im
Femtosekundenbereich vor, welches im Rahmen dieser Arbeit entwickelt wurde. Das
System ist ein ideales Werkzeug zur Untersuchung ultraschneller magneto-optischer
Phénomene fern des Gleichgewichts [Mai20, Sat10a]. Hierbei bringt der Anregeim-
puls die Probe in den zu untersuchenden Zustand, welcher durch einen verzogerten
Abfrageimpuls detektierbar ist. Die Demodulation der Anregeimpulse erlaubt den
direkten Vergleich aufeinanderfolgender Abfrageimpulse der angeregten Probe und
des Grundzustands und ermoglicht die Detektion kleinster Effekte. Die Variation der
Zeitverzogerung zwischen beiden Laserimpulsen liefert die Femtosekundenzeitauflo-
sung.

Der limitierende Faktor beziiglich der Zeitauflosung und damit einhergehend die
hochstmogliche Detektionsfrequenz ist die spektrale Halbwertsbreite der Laserimpul-
se. Im Gegensatz dazu ist die spektrale Auflosung prinzipiell unabhéangig von den La-
serimpulsen und héngt lediglich vom verwendeten Detektor ab.

Aus den in Absatz 2.1.3 vorgestellten Anregemechanismen lassen sich unterschiedli-
che Anforderungen an das zeitaufgeloste Anrege-Abfrage-Spektroskop ableiten. Ka-
pitel 3.1 listet diese in Bezug auf die Laserimpulse fiir Anregung und Abfrage, die
Umgebung der Probe sowie an die Detektion auf.

Das gesamte experimentelle System lésst sich in drei grundlegende Komponenten
unterteilen: das Lasersystem, das optische System und die Detektion. Abschnitt 3.2
liefert einen kurzen Uberblick iiber die einzelnen Teilbereiche und deren Verwen-
dungszweck.

Das Lasersystem stellt die Femtosekunden-Anrege- und Abtastimpulse mit abstimm-
baren Zentralwellenldngen bereit. Kapitel 3.3 beschreibt die Schliisselkomponenten
des optischen Systems in Form eines Yh:KGW-Festkorperlasers und der darauffol-
genden optisch-parametrischen Verstarkung.
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Der darauffolgende Abschnitt 3.4 liefert einen Uberblick iiber das optische System
und die drei Module: der optische Lichtzerhacker, verantwortlich fiir die Modulation
der Amplitude der Anregeimpulse, eine variable Verzégerungsstrecke fiir die Ande-
rung des zeitlichen Abstands zwischen den Anrege- und den Abtastimpulsen und
einen Kryostaten fiir die Kontrolle der Probentemperatur. Ein in den Aufbau inte-
grierbares Cross-Nicol-Schema ermoglicht die Positionierung der Strahlpositionen in
Kombination mit dem Verfahren des Kryostaten.

Der Aufbau nutzt sowohl fiir magneto-optische als auch fiir Messungen der relati-
ven Transmissionsanderung balancierte Detektionsschemata. In beiden Féllen erfolgt
die Konversion der optischen in elektrische Signale mittels eines Paars balancierter
Photodioden. Eine selbstgebaute Messelektronik streckt und verstarkt diese Span-
nungsimpulse. Die Bestimmung des induzierten Signals erfolgt tiber einen analo-
gen Tréigerfrequenzverstarker oder einen Digitalisierer. Kapitel 3.5 beschreibt die
verwendeten Detektionsschemata, charakterisiert die Messelektronik, den Tragerfre-
quenzverstiarker und den Digitalisierer. Weiter stellt es den selbstkonzipierten Mes-
salgorithmus vor und charakterisiert und erldutert vorgenommene Optimierungs-
schritte.

3.1. Anforderungen an den experimentellen
Aufbau

Da ISRS ein nichtresonanter Prozess ist, sind hohe Anregefluenzen essentiell fiir eine
effektive Erzeugung kohdrenter Magnonen. Zur Vermeidung einer thermisch indu-
zierten Zerstorung der Probe ist es essenziell, eine Anregewellenlédnge im spektralen
Transmissionsfenster des Festkorpers zu wahlen. Daraus resultieren materialspezifi-
sche Spektralbereiche, welche fiir Anregeimpulse infrage kommen.

Aus dem Messschema lassen sich verschiedene Anforderungen an das System ablei-
ten. Diese sind:

o Ultrakurze Anregeimpulse mit Spektren, mit geeigneter Zentralwellenlén-
ge, welche die kohédrente Anregung hochfrequenter Magnonen im Multi-THz-
Spektralbereich ermoglichen. Zusatzlich ist eine hohe spektrale Durchstimm-
barkeit iiber den sichtbaren und nahinfraroten Spektralbereich essentiell, um
die optimalen Anregeimpulse fiir unterschiedliche Proben zu haben.

o Ultrakurze Abtastimpulse mit Impulsdauern im Femtosekundenbereich zur
prazisen Dektektion ultraschneller Dynamiken von THz-Magnonen. Der zwei-
te wichtige Faktor neben der Dauer ist die Moglichkeit, die Zentralwellenlange
iiber einen breiten Bereich durchzustimmen und damit die spektrale Abhéan-
gigkeit der induzierten Dynamiken zu untersuchen.
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 Femtosekunden-Zeitauflosung und Variation der Verzogerung: Vor-
aussetzung fiir die fs-Auflosung sind ultrakurze Laserimpulse, da deren Halb-
wertsbreite die zeitliche Auflésung limitiert. Eine variable Verzogerungsstrecke
erlaubt die Variation des zeitlichen Abstands zwischen Abtast- und Anregeim-
pulsen. Dartiber hinaus gibt sie die maximale Verzogerung im Bereich einiger
ns vor.

o Temperaturkontrolle: Die Kontrolle der Probentemperatur iiber einen Be-
reich von wenigen Kelvin bis hin zu Raumtemperatur.

o Detektion: Effiziente Detektionsschemata, die kleinste Anderungen des Pola-
risationszustands des Abtaststrahls sowie die prazise Bestimmung induzierter
Transmissions- oder Reflektionsanderungen auflésen konnen.

3.2. Aufbau zur zeitaufgelosten,
magneto-optischen
Ultrakurzzeitspektroskopie bei kryogenen
Temperaturen

Dieses Kapitel stellt das konzipierte Anrege-Abfrage-Spektroskop vor. Das Gesamt-
system lasst sich in drei Module aufteilen, welche in Abbildung 3.1 dargestellt sind.
Zunéchst ist hier das Lasersystem, welches die Anrege- und Abfrageimpulse bereit-
stellt. Der optische Teil, sieche Kapitel 3.4 erfiillt mehrere Aufgaben. Diese sind die
Interaktion der Impulse mit der Probe, die Kontrolle der Probentemperatur sowie
die Variation der Zeitverzogerung zwischen Anregung und Abtasten und der Po-
sitionierung der Anrege- und Abtaststrahlen auf der Probe. Das Modul Detektion
iibernimmt sowohl die optische Detektion als auch die elektrische und digitale Wei-
terverarbeitung der induzierten Spannungen sowie die Bestimmung der induzierten
Effekte.

Das Herzstiick des hybriden Lasersystems besteht aus dem kommerziell erhaltli-
chen PHAROS PH2 des Unternehmens LIGHTCONVERSION!, der als Laserquelle
dient. Seine Ausgangsimpulse mit Impulsenergien bis zu 400 pJ werden auf 2 Pfade
aufgeteilt. Der erste treibt ein kommerzielles, zweistufiges OPA-System zur Erzeu-
gung ultrakurzer Abtastimpulse im nahen Infrarot. Der zweite Pfad unterteilt sich
ein weiteres Mal. Einer der beiden Zweige beinhaltet eine selbstgebaute OPA-Stufe,
welche zur Erzeugung der Anregeimpulse im nahen Infrarot dient. Der andere steht
zur direkten Verfiigung. FEine genauere Beschreibung erfolgt in Kapitel 3.3.

Die Abtastimpulse passieren eine variable Verzogerungsstrecke (engl.: Delay line),
die fiir die Anderung der zeitlichen Verzogerung zwischen Anrege- und Abtastimpul-
sen zustandig ist. Ein optischer Lichtzerhacker (engl.: Optical chopper) demoduliert
die Frequenz der Anregeimpulse im kHz-Taktbereich. Ein Flusskryostat (engl.: Flow

'Lightconversion: https://lightcon.com/
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cryostat) des Unternehmens Cryovac? reguliert die Temperatur der Probe, auf die
beide Impulsziige in nichtkollinearer Geometrie fokussiert werden.

Laser system : Optical system : Detection
' 1 1
Orpheus (1| DiaY /  BPD
- 1 Flow
| Yptca I igita
OPA1 | chopper 1 | Lockin

Abbildung 3.1.: Schematische Skizze der einzelnen Komponenten des magneto-optischen
Anrege-Abfrage-Spektroskops. Die drei Komponenten des Lasersystems sind ein PHA-
ROS-Laser von LIGHTCONVERSION, sowie zwei optisch-parametrische Verstérker, ei-
nem Kommerziellem (ORPHEUS) und einem selbstgebauten (OPA1). Diese dienen zur Er-
zeugung der Abtast- und der Anrege-Impulse. Das optische System besteht aus einem op-
tischen Lichtzerhacker (Optical chopper) einer variablen Verzégerungsstrecke (Delay line)
und einem Flusskryostaten (Flow cryostat). Ein balancierter Photodetektor (BPD) misst,
je nach Konfiguration, die Intensitéts- oder Polarisationsédnderung des Abtaststrahls.

Der dritte Bereich spiegelt die Detektion wider. Ein Paar balancierter Photodi-
oden ermoglicht die Detektion kleinster Polarisations- und Transmissionsénderun-
gen. Dieser Abschnitt setzt sich aus dem balancierten Photodetektor (BPD) und
dem Tragerfrequenzverstéirker (Lock-In) oder dem digitalen Boxcar-Verstérker zu-
sammen. Sie dienen dazu, die optischen Impulse in elektronische Signale zu tiber-
setzen und zu formen. Kapitel 3.5 beschreibt die beiden balancierten Messgeometri-
en.

3.3. Drei-Farben-Lasersystem

Das Lasersystem besteht, wie in Abbildung 3.2, im Wesentlichen aus drei Bestandtei-
len: der Laserquelle in Form eines kommerziellen, mit Ytterbium dotierten Kalium-
Gadolinium-Wolframat-Verstarkers (PHAROS) und zwei optisch-parametrischen Ver-
starkern (ORPHEUS & OPAL).

Der PHAROS emittiert Strahlung der Wellenldnge 1024 nm mit einer Impulsenergie
von 400 11J, einer Repetitionsrate von 50 kHz und einer mittleren Leistung von 20 W.
Abschnitt 3.3.1 liefert eine ausfiihrlichere Charakterisierung des PHARQOS. Das hier
erzeugte Licht liefert die Leistung fir die drei Arme des Systems. Ein erster Strahl-
teiler (BS1) reflektiert 280 uJ, die als Pumpleistung fiir den ORPHEUS-F dienen.

2CRYOVAC GmbH & Co. KG: https://www.cryovac.de/1/
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Dieser besteht aus dem zweistufigen Verstarker mit einem Prismenkompressor, der
je nach Konfiguration Strahlung zwischen 630 nm und 2700 nm emittiert. Fir die
weitere Modifikation stehen ein Prismenkompressor zur zeitlichen Kompression und
eine Summenfrequenzeinheit (Lyra), die den Spektralbereich zu kiirzeren Wellenlén-
gen bis 315 nm erweitert. Kapitel 3.3.2 enthélt eine ausfiihrlichere Charakterisierung.
Ein zweiter Strahlteiler (BS2) trennt die transmittierten 120 pJ in 30 pJ, die direkt
zur Verfiigung stehen, und 90 pJ, die als Pumpstrahlung fiir den zweiten optisch-
parametrischen Verstarker (OPA1) genutzt werden. Dieser emittiert je nach Konfi-
guration Licht zwischen 1100 und 1400 nm, siche Abschnitt 3.3.3. Die hohe spektrale
Variabilitat, die kurzen Impulsdauern, die mittleren Leistungen der drei Arme und
die Option, alle sowohl als Anrege- als auch Abtastimpulse zu nutzen, bieten eine
hohe Flexibilitat des Systems.

Pharos BS1 BS2
A=1024 nm

& 50 kHz, 400 pJ

Orpheus

Prism Compressor Lyra %

Experiment

.

Abbildung 3.2.: Schematische Skizze des Drei-Farben-Lasersystems. Ein Strahlteiler
(BS1) teilt die Pumpimpulse des kommerzielles Yb:KGW-Laser PHAROS auf. Dieser re-
flektiert 280 1J, die als Pumpimpulse fiir den kommerziellen optisch-parametrischen Ver-
starker (ORPHEUS) dienen. Ein zweiter Strahlteiler (BS2) trennt den transmittierten
Strahl in 30 pnJ, die zur freien Verfiigung stehen. Der andere Teil versorgt einen zweiten
OPA (OPA1) mit der benétigten Pumpleistung. Je nach Konfiguration komprimiert eine
Zwei-Prismen-Sequenz (Prism Compressor) die Ausgangsimpulse. Optional verdoppelt ei-
ne Summenfrequenzeinheit (Lyra) die emittierte Strahlung.

3.3.1. Regenerativer Hochleistungs-Yb:KGW-Verstarker

Wie bereits erwihnt, dient das kommerzielle Lasersystem PHAROS PH2 des Un-
ternehmens LIGHTCONVERSION als Laserquelle. Dieses System liefert Femtose-
kundenlaserimpulse mit einer Zentralwellenlange von 1024 nm und einer mittleren
optischen Leistung von 20 W, bei variabler Repetitionsrate im Bereich von 1 kHz bis
1 MHz.
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Das aktive Medium ist ein mit Ytterbium dotierter Kalium-Gadolinium-Wolframat-
Kristall (Yb:KGW-Kristall). Der Null-Phononeniibergang (engl.: Zero-Phonon Tran-
sition) der Yb-Ionen liegt bei 980 nm, was in Verbindung mit einem Lasertibergang
bei 1024 nm zu einem geringen Quantendefekt fithrt. Der damit einhergehende gerin-
ge thermische Eintrag resultiert in der Vermeidung einer thermischen Linse und einer
exzellenten Energieskalierbarkeit in den Multi-mJ-Bereich. Dartiber hinaus zeichnen
sich Yb-dotierte Lasermedien durch die Verfiigharkeit von kommerziell erhaltlichen
InGaAs-Pumpdioden aus [Zao06].

Innerhalb des Oszillators gewéhrleistet die Kerr-Linsen-Modenkopplung Femtose-
kundenimpulsziige mit einer Repetitionsrate von 76 MHz. Ein nachfolgender rege-
nerativer Verstarker, ebenfalls mit einem diodengepumpten Ybh:KGW-Kristall als
Verstarkermedium, erhoht die Emissionsleistung auf bis zu 20 W. Um die damit
verbundenen sehr hohen Spitzenintensitaten zu erreichen, wird das Verfahren der
Chirped Pulse Amplification (CPA) verwendet [Str85]. Dieses Prinzip beruht auf
der geeigneten Streckung der Eingangsimpulse auf Dauern von einigen Pikosekun-
den. Das vermeidet parasitare Nichtlinearitdten wiahrend des Verstarkungsprozesses
und maximiert die Verstarkungseffizienz. Der anschlieBende Kompressor verringert
die Impulsdauer auf 257 fs, was dem Bandbreitenlimit der Yb:KGW-Emission ent-
spricht. Eine Pockelszelle dient als aktives Schaltelement des regenerativen Verstér-
kers. Sie selektiert nicht nur, welche Impulse im Resonator Verstarkung erfahren,
sondern reguliert ebenfalls die Auskopplung der verstarkten Impulse. Die Selektion
erfolgt in Abhangigkeit von der angelegten Spannung und beruht auf dem Pockels-
effekt.
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Abbildung 3.3.: (a) zeigt das normierte Intensitatsspektrum des regenerativen Yb:KGW-
Verstirkers (PHAROS) bei einer Repetitionsrate von 50 kHz in Abhéngigkeit der Wellen-
lange. Die Zentralwellenldnge des Spektrums liegt bei 1026 nm mit einer vollen Halbwerts-
breite von 6,9 nm. (b) stellt in hellblau die normierte Autokorrelation dar. Die iiber einen
Gauf-Fit (dunkelblau) ermittelte Impulsdauer betragt 250,3 + 0,3 fs.
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Eine zweite Pockelszelle nach dem regenerativen Verstarker erlaubt eine weitere va-
riable Reduktion der Repetitionsrate im Bereich von 1 MHz bis zum Einzelschussbe-
trieb, ohne den Betrieb des regenerativen Verstarkers zu andern. Weitere technische
Aspekte finden sich im zugehorigen Handbuch [LIG21].

Abbildung 3.3 (a) zeigt das normierte Emissionsspektrum des regenerativen
Yb:KGW-Verstéarkers bei einer Repetitionsrate von 50 kHz. Die Zentralwellenldnge
liegt bei 1026 nm und das Spektrum besitzt eine volle Halbwertsbreite (engl.: full-
width half maximum; FWHM) von 6,9 nm. Eine Autokorrelationsmessung dient zur
Bestimmung der Impulsdauer, diese ist in hellblau in Abbildung 3.3 (b) dargestellt.
Die dunkelblaue Kurve zeigt die Kurvenanpassung mit der Gaufl-Funktion

F(t) = a-e (t=0/97 (3.1)

Die Anpassungsparameter sind die Amplitude a, eine horizontale Verschiebung b und
die Standardabweichung c. Die Impulsdauer und damit die volle Halbwertsbreite be-
rechnet sich iber FWHM = {/21n (2) - ¢ = 250,3 4+ 0,3 fs. Aus der Repetitionsrate
von 50 kHz folgt in Kombination mit der mittleren Leistung eine Impulsenergie von
400 nJ. Diese liefert die Anregeleistung fir die zwei optisch-parametrischen Verstér-
ker und stellt einen Teil der fundamentalen Laserstrahlung zur Verfiigung.

Der zugrundeliegende nichtlineare Prozess der optisch-parametrischen Verstarkung
ist der gleichnamige Prozess zweiter Ordnung. Hierbei sind drei unterschiedliche Im-
pulse/Strahlen involviert. Diese werden als Signal-, Pump- und Idlerstrahl mit den
zugehorigen Kreisfrequenzen wy, w, und w; bezeichnet. Die Pumpimpulse liefern die
Energie fiir den Prozess und wechselwirken in nichtlinearen Medien mit den Signal-
impulsen. Das Dreiwellenmischen fiithrt dazu, dass die beteiligten Impulse Energie
gemafl der Manley-Rowe-Beziehung dI/dz = 0 austauschen kénnen. Daraus ergibt
sich

Wy = Ws + w;. (3.2)
Neben der Energie- muss ebenfalls die Impulserhaltung
ky = ko + ki (3.3)

erfiillt sein, mit den Wellenvektoren k; der einzelnen Strahlen. Da in isotropen Me-
dien diese Bedingung aufgrund unterschiedlicher Brechungsindizes nie erfillt sein
kann, benotigt man anisotrope Medien. Diese erlauben es, iiber die Winkel zwischen
Signal- und Idlerstrahl und den Achsen des nichtlinearen Kristalls die Frequenzen
w; und w, auszuwahlen.

Die Durchstimmbarkeit der Signalimpulse entstammt einem breiten Signalspektrum
in Kombination mit der Impulserhaltung aus Gleichung 3.3. Eine ausfiihrliche Dis-
kussion optisch-parametrischer Verstarker liefert [Cer03] und [Ba22].

Die néachsten beiden Kapitel diskutieren die beiden OPAs.
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3.3.2. Zweistufiger optisch-parametrischer Verstarker
Orpheus

Der ORPHEUS-F besteht, wie in Abbildung 3.2 dargestellt, aus dem eigentlichen
optisch-parametrischen Verstérker, einem Prismenkompressor (Prism Compressor)
und einer Summenfrequenzeinheit (Lyra). Das Handbuch [LIG20b] gibt eine aus-
fithrliche Beschreibung und Charakterisierung des Systems.
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Abbildung 3.4.: Emissionsleistungen verschiedener Konfigurationen des Orpheus aufge-
tragen iiber der Wellenlénge. Die rechte Achse zeigt die zugehorige Impulsenergie bei einer
Repetitionsrate von 50 kHz. Die Abkiirzungen werden im Text eingefiihrt.

Der ORPHEUS-F ist ein zweistufiger optisch-parametrischer Verstarker. Vorberei-
tend fiir die erste OPA-Stufe in nichtkollinearer Geometrie erzeugt ein Teil der
Anregeleistung die Signalimpulse durch Weifllichtgeneration und ein anderer die
Pumpimpulse durch Frequenzverdopplung auf 513 nm. Die mit der ersten Stufe er-
reichbaren Emissionsleistungen beziehungsweise Impulsenergien des Signals liegen
im Bereich von 0,6 — 1,411J und sind in Abbildung 3.4 in Magenta in Abhangigkeit
der Zentralwellenlange dargestellt.
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Im Gegensatz zur ersten erfolgt die Verstarkung in der zweiten Stufe in kollinea-
rer Geometrie. Hierflir werden Signal- und Idlerimpulse mit den Pumpimpulsen in
einen weiteren Kristall fokussiert. Ein Wellenlangenseparator trennt Idler- und Si-
gnalstrahlung.

Die Propagation durch normal-dispersive Medien fithrt zur Kompression der Idler-
Impulse, da die OPA-Prozesse ihnen eine positive Gruppengeschwindigkeitsdisper-
sion aufpragen. Im nahinfraroten Spektralbereich der Signalimpulse zeigt sich eine
optimale Kompression durch die Verwendung eines Prismenkompressors. Typische
Impulsdauern der komprimierten Signalimpulse sind etwa 49 fs bei einer Wellenldnge
von 700 nm.

Mit Idler- und Signalimpulsen lasst sich ein Spektralbereich von 640 nm bis 2,7 pm
abdecken. Abbildung 3.4 zeigt die dazugehorigen Emissionsleistungen in logarithmi-
scher Skala. Hierbei sind die komprimierten Daten mit CMP gekennzeichnet.

Die Summenfrequenzeinheit in Form der Lyra erweitert den abdeckbaren Spektral-
bereich bis zu einer minimalen Wellenlénge von 315 nm. Sie besteht aus einem nicht-
linearen Medium, montiert auf einem motorisierten, rotierbaren Halter. Dies erlaubt
die bestmogliche Phasenanpassung fiir die unterschiedlichen Laserimpulse des OPAs.
Die optischen Leistungen fiir die unterschiedlichen Kurven sind als orangene Punk-
te, hellblaue Quadrate und lila Dreiecke dargestellt. Das zugehorige Kiirzel in der
Legende von Abbildung 3.4 ist SH.

Aufgrund der verschiedenen Phasenanpassungsbedingungen optisch-parametrischer
Prozesse unterscheiden sich die Polarisationen je nach Konfiguration. Signal, Idler,
Signal long, der komprimierte Idler und der komprimierte Signal haben jeweils verti-
kale Polarisation, wihrend der spektral breite Idlerstrahl (IDLER-LONG) horizontal
polarisiert ist. Im Gegensatz dazu ist die Polarisationsrichtung aller frequenzverdop-
pelten Impulsziige horizontal.

Der folgende Abschnitt gibt eine kurze Beschreibung des selbstkonzipierten optisch-
parametrischen Verstirkers (OPA1) und liefert die wichtigsten Eckdaten.

3.3.3. Selbstkonzipierter einstufiger optisch-parametrischer
Verstarker

Dieser einstufige optisch-parametrische Verstarker stellt die Anregeimpulse im Be-
reich von 1100 nm bis 1400 nm bereit. Die Konzeption fand in Zusammenarbeit mit
Julian Bér statt, und eine ausfithrliche Charakterisierung findet sich in [B&22]. Die
maximale mittlere Leistung liegt bei einer Wellenldnge von 1200 nm mit 22,5 mW
und entspricht einer Impulsenergie von 0,45 nJ.

Analog zu OPA1 (Kapitel 3.3.2) dient die frequenzverdoppelte Strahlung des re-
generativen Yb:KGW-Verstarkers als Pumpquelle fiir den Dreiwellenmischprozess.
Das verwendete nichtlineare Medium ist ein 2 mm-dicker Beta-Bariumboratkristall
(BBO) mit einem Phasenanpassungswinkel von © = 23,4°. Die verwendeten Pum-
pimpulse besitzen eine Energie von 72pJ. Die Impulsenergie der frequenzverdop-
pelten Strahlung betrigt 24 pJ. Als Signaleingangsimpuls kommt ein Kontinuum
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von 1100 nm bis 1800 nm zum Einsatz. Dieses wird in einem 1cm langen Yttrium-
Aluminium-Granat-Kristall ebenfalls aus Strahlung des regenerativen Verstérkers
mit einer Impulsenergie von 1,2 1J erzeugt. Der parametrische Prozess findet in ei-
nem zweiten BBO mit einer Dicke von 3 mm und einem Phasenanpassungswinkel
von © = 36° statt.

Je nach Konfiguration lasst sich die Zentralwellenldnge der Signalimpulse durch die
Rotation um die optische Achse des zweiten BBOs kontinuierlich durchstimmen,
ohne den Emissionswinkel zu dndern. Dies erlaubt die Variation, ohne die Position
der Impulse auf der Probe zu éndern und dadurch die Uberlappung von Anrege-
und Abtaststrahlen zu dndern. Eine ausfithrliche Beschreibung und Charakterisie-
rung dieses Prinzips findet sich in [B&22]. Abbildung 3.5 (a) zeigt in schwarz die
optischen Leistungen und in rot die zugehorigen Impulsdauern dieser Einstellung
in Abhéngigkeit der Emissionswellenldnge. Die maximale Leistung, gemessen mit
einem thermischen Leistungsmessgerat bei 1200 nm betragt 22,5mW und féllt fir
langere Wellenlédngen bis 3,2mW ab.
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Abbildung 3.5.: (a) Emissionsleistungen aufgetragen iiber die Zentralwellenldnge in
schwarz und in rot die zugehorigen Impulsdauern. (b) zeigt die normierte spektrale In-
tensitét fiir eine Zentralwellendnge von 1265 nm. Die volle Halbwertsbreite betrigt 28 nm.

Im Gegensatz dazu ist die Impulsdauer nahezu unabhéngig von der eingestellten
Wellenlénge. Sie variiert fiir alle Zentralwellenldngen lediglich um 2.4 % zwischen
83 fs und 85 fs. Der kommerzielle Autokorrelator GECCO des Unternehmens LIGHT-
CONVERSION? diente der Bestimmung aller Impulsdauern. [LIG20a] liefert eine
ausfiihrliche Beschreibung.

Alternativ besteht die Option, den OPA auf maximale Impulsenergie bei einer be-
stimmten Zentralwellenlénge zu optimieren und hierfiir die spektrale Durchstimm-
barkeit zu reduzieren. Abbildung 3.5 (b) zeigt exemplarisch ein Spektrum mit einer
Zentralwellenldnge von 1265 nm. In dieser Konfiguration betragt die maximale Im-
pulsenergie 530 nJ und ist damit 20,5 % hoher als in der durchstimmbaren Konfigu-

3Lightconversion: https://lightcon.com/
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ration fir A\, = 1250 nm bei einer Impulsdauer von 108 fs.

Das folgende Kapitel beschreibt das optische System, welches zwei der drei zur Ver-
fiigung stehenden Impulsziige derart prapariert, dass sie als Anrege- oder Abfrageim-
pulse fiir stroboskopische Experimente verwendet werden konnen.

3.4. Bestandteile des optischen Systems

Das Modul optisches System prapariert die Impulsziige aus dem Lasersystem, fithrt
diese zur zu untersuchenden Probe, kontrolliert die Temperatur des Experiments
und gewahrleistet die Positionierung der Laserimpulse auf der Probe. Die drei zur
Verfiigung stehenden Impulsziige sind der fundamentale Ausgang des regenerativen
Verstarkers, die Emission des selbstkonzipierten OPAs (OPA1) und die Ausgangsim-
pulse des ORPHEUS-F. Die Zentralwellenlange des PHAROS-PH2 betragt 1026 nm
bei einer Impulsenergie von 90 11J. Die Emission des OPA1 mit Wellenléngen von
1150 nm bis 1400 nm besitzt Impulsenergien von einigen 100nJ. Der ORPHEUS-F
deckt einen Spektralbereich von 315 nm bis 2700 nm ab. Die maximal mogliche Im-
pulsenergie ist 33,2 1J. Abbildung 3.6 zeigt den schematischen Aufbau des optischen
Systems, bestehend aus einer variablen Verzogerungsstrecke (engl.: Delay Line), va-
riablen Abschwéchern (AT) einem Lichtzerhacker (OC) und einem Flusskryostaten
(engl.: Flow Cryostat).

Als variable Verzogerungsstrecke dient das Modell M-531.DD1 des Unternehmens
Physikalische Instrumente*. Die maximale Verfahrstrecke ist 306 mm bei einer mini-
malen Schrittweite von 0,2 pm und einer maximalen Geschwindigkeit von 50 =2, Die
hohe Belastbarkeit von 1000 N erlaubt die Montage eines Retroreflektors Von New
Spectra-Physics mit einem Durchmesser von 63,5 mm auf der Verzogerungsstrecke.
Da die auslaufenden Strahlen bei Retroreflektoren parallel zu den einfallenden sind,
reduziert ihre Verwendung die Anzahl der Justagefreiheitsgrade und erhoht damit
die Robustheit des Systems. Der grofie Durchmesser des Reflektors erlaubt es, in
Kombination mit einem zweiten Retroreflektor, den Strahl zweimal tiber die Ver-
zogerungsstrecke zu fithren. Die so erreichbare maximale Weglangenvariation von
1202,4 mm entspricht einer Zeitverzogerung von 4 ns bei einer effektiven minimalen
Schrittweite von 0,8 pm und damit einer minimalen Variation der Zeitverzogerung
von 2,7 fs. Die grole Verfahrstrecke kann die mit der Wahl der Emissionswellenlédnge
des Orpheus-F verbundenen Distanzénderungen kompensieren oder zumindest die
Konzeption von Kompensationsstrecken erleichtern. Dies erlaubt eine flexible Ande-
rung der Zeitverzogerung.

Zwei Abschwécher (AT) in Form kontinuierlich durchstimmbarer Neutraldichtefilter
erlauben die prézise Anpassung der Impulsenergien beider Strahlen.

Ein optischer Lichtzerhacker des Modells MC2000B [Inc23] des Unternehmens Thorl-
abs® demoduliert die Frequenz der Anregeimpulse und liefert so die Voraussetzung
fiir das differentielle Detektionsschema. Die maximale Frequenz betragt mit einem

4Physik Instrumente (PI) SE & Co. KG: https://www.physikinstrumente.de/de/
5Thorlabs GmbH: https://www.thorlabs.com/
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Blatt mit 100 Schlitzen 10kHz und ist damit niedriger als die Repetitionsrate des
Lasersystems von 50 kHz. Die grofitmogliche Zerhackerfrequenz, welche die einlau-
fenden Laserimpulse vollstandig durchlasst oder sie blockiert, ist damit 6,25 kHz.
Das entspricht einer Abfolge von vier transmittierten und vier darauffolgenden blo-
ckierten Anregeimpulsen.

Laser System

AT

[_[ Cryostat
— 4 -500 K

Detection

Delay Line

Abbildung 3.6.: Schemaskizze des optischen Systems. Das Lasersystem liefert die Anre-
geimpulse (rot) und die Abfrageimpulse (blau). Eine variable Verzogerungsstrecke (Delay
Line) variiert die Ankunftszeit der Abtastimpulse relativ zu den Pumpimpulsen. Zwei At-
tenuatoren (AT) ermoglichen die stufenlose Abstimmung der Impulsenergien beider Strah-
len. Ein optischer Lichtzerhacker (OC) demoduliert die Frequenz der Anregeimpulse mit
einer Frequenz von 6,25 kHz. Zwei Linsen (L1 & L2) fokussieren beide Laserstrahlen auf
die Probe, die sich einem Flusskryostaten (Cryostat) befindet, der die Temperaturvariati-
on zwischen 4 und 500 K ermoglicht. Eine weitere Linse (L3) rekollimiert den Abtaststrahl,
der anschliefend in die Detektion lauft.

Polarisationsdnderungen der Anrege- und der Abtaststrahlen kénnen durch Einbrin-
gen von Wellenplatten (\/2 fiir die Polarisationsdrehung und A/4 fiir die Anderung
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der Elliptizitat) realisiert werden. Zwei Linsen fokussieren beide Impulsziige in nicht-
kollinearer Geometrie auf die Probe. Hierbei ist darauf zu achten, dass der Fokus der
Abtastimpulse kleiner ist als der der Anregeimpulse, um eine moéglichst homogene
Anregung iiber die komplette Flache des Abtastfokus zu gewahrleisten. Eine weitere
Linse kollimiert die Abtastimpulse und fiithrt diese in den Detektionsaufbau.

Ein weiterer zu beriicksichtigender Faktor bei der Wahl der Fokusdurchmesser ist
die Starke der Anregung. Diese ist beschrieben durch die Fluenz F', welche als Ener-
gie pro Flache definiert ist. Die Querschnittsfliche eines Gaufistrahls ist gegeben
als md?/8 [Pas24]. Daraus ergibt sich fiir gauBférmige Laserimpulse eine Fluenz
von

F =8 Epue/ (dy - d, - ) (3.4)

[Pas24]. Hierbei ist E,ys die Energie pro Impuls, d, und d, sind die gaufischen
Strahldurchmesser, definiert als der Abstand zwischen den Punkten, bei denen die
Leistung auf 1/e* abgefallen ist. Die Verwendung des Durchmessers entlang beider
Achsen erlaubt die Berticksichtigung etwaiger Elliptizitdten des Strahlprofils im Fo-
kus.

Die Probe befindet sich in dem Flusskryostat He-Konti Kryostat des Typs Micro des
Unternehmens Cryovac® [fTmCK20]. Im Rahmen dieser Arbeit wird eine Sonder-
anfertigung verwendet, die eine stehende Nutzung des Systems und so Messungen
in Transmissionsgeometrie durch zwei Fenster in Vorder- und Riickseite ermoglicht.
Das System erlaubt durch die Verwendung von fliissigem Helium (He) Temperatu-
ren von bis zu 4 K. Ein Heizwiderstand bietet die Moglichkeit, den Probenhalter
und die Probe bis zu einer Temperatur von 500 K zu erhitzen. Weitere Bestandteile
sind eine Drehschieberpumpe Modell V-VGD 10 [Gmb09] des Unternchmens Ei-
mo Rietschle”, ein Magnetventil sowie einen Regler und einen Schwingungsdampfer.
Ein grofler Vorteil ist das drucklose Abkiihlen durch Einsetzen der Pumpe zwischen
Kryostat und Riickfithrung. Dies reduziert den He-Verbrauch, da nicht vor jedem
Abkiihlvorgang ein Uberdruck aufgebaut werden muss. Der Schwingungsddmpfer
befindet sich zwischen dem Kryostaten und den beiden Pumpen und reduziert den
Ubertrag der Vibrationen auf den Kryostaten. Dies steigert die mechanische Stabi-
litdt des Gesamtsystems.

Die Kombination aus Magnetventil und der Temperaturkontrolleinheit erlaubt nicht
nur die Messung der Temperatur des Probenhalters und damit der Probe, sondern
auch die Kontrolle der Temperatur mit Hilfe eines PID-Regelkreises. Abbildung 3 7
(a) zeigt exemplarisch die Temperatur Ty mit eingestelltem Regelkreis tiber ein In-
tervall von 80 min. Teilabbildung (b) stellt die gemessenen Werte von Ty in Form
eines Histogramms dar. Eine Funktionsanpassung mit einer Normalverteilung ergibt
Ty = 10,00 + 0,06 K und damit eine Stabilitat im Bereich von einigen 10 mK und
ermoglicht so Messungen tiber einen langen Zeitraum. Das gewahrleistet die Tem-
peraturkontrolle der Probe.

SCRYOVAC GmbH & Co. KG: https://www.cryovac.de/1/
"Gardner Denver Deutschland GmbH: https://www.elmorietschle.com/de-de/
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Abbildung 3.7.: (a) Temperatur des Kryostats in Abhéngigkeit der Zeit. (b) Histogramm
der gemessenen Temperaturen und einer Funktionanspannsung mit einer Normalverteilung
(dunkelblau). Der Mittelwert betragt Tp = 10,00 £ 0,06 K.

Bei einem Abkiihlvorgang transferiert die Drehschieberpumpe das kalte Helium tiber
den vollstandig ge6ffneten Heber in den evakuierten Kryostaten. Wenn die Proben-
temperatur auf 4,2 K gefallen ist, wird iiber das Nadelventil die Zieltemperatur ein-
gestellt. Anschlielend muss der PID-Regelkreis iiber den Regler eingelernt werden.
Dies erfolgt iiber eine interne Funktion des Reglers, der die anschlieSende Stabilisie-
rung der Probentemperatur iibernimmt.

Eine weitere Aufgabe ist die Anderung der Position der Anrege- und Abtaststrahlen
auf der Probe, insbesondere um die Experimente innerhalb einer einzelnen Doméne
durchfithren zu kénnen. Ein zweites Cross-Nicol-Schema, das die Doméanen der ein-
gebauten Probe und die Strahlposition visualisieren kann, stellt dies sicher. Anhang
A.1 liefert eine ausfiihrliche Beschreibung dieses Analyseaufbaus und zeigt die Im-
plementierung in das Anrege-Abfrage-Spektroskop. Die Positionierung der Anrege-
und Abtastfoki erfolgt tiber die Bewegung der Probe und damit des Kryostats iiber
drei Mikrometerverschiebetische.

Das néchste Kapitel erkléart sowohl die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten opti-
schen Detektionsmechanismen als auch die selbstentwickelte elektronische und digi-
tale Messtechnik.

3.5. Detektionsmechanismen

Die Detektion lésst sich in drei Bereiche untergliedern. Erstens die verschiedenen
optischen Detektionsschemata, zweitens die verarbeitende Elektronik und drittens
die digitale Verarbeitung der Daten. Die folgenden zwei Abschnitte 3.5.1 und 3.5.2
erklaren die optischen Detektionsschemata fiir magneto-optische Effekte und die
transiente Transmissionsanderung. Das Letztere lasst sich analog fiir die Messung
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von Reflektionsanderungen verwenden.

Absatz 3.5.3 stellt die elektronische Signalverarbeitung vor, welche die Spannungs-
impulse der balancierten Detektoren streckt und verstarkt, um sie bestmoglich mit
einem analogen Triagerfrequenzverstiarker und einem Digitalisierer zu verarbeiten.
Zusétzlich findet sich hier eine Beschreibung der Praparation der Ausloseimpulse
fiir die verschiedenen elektronischen Bauteile.

Die Kapitel 3.5.4 und 3.5.5 erklaren jeweils das Prinzip des Tragerfrequenzverstér-

kers sowie des Digitalisierers und beschreiben deren technische Integration in den
Aufbau.

3.5.1. Magneto-optisches Detektionsschema

Das Prinzip der magneto-optischen Detektion beruht auf der Messung der photoin-
duzierten Anderung des Polarisationszustands der Abtastimpulse. Je nach magneto-
optischem Effekt andert die Interaktion der Abtastimpulse mit der Probe den Pola-
risationszustand der Abtastimpulse. Dies d&uflert sich in der Rotation der Polarisati-
onsachse und/oder in der Anderung der Elliptizitit. Das Detektionsprinzip beruht
auf der Aufspaltung und anschlieBenden Detektion zweier Eigenpolarisationen des
Abtaststrahls. Abbildung 3.8 skizziert dieses Detektionsschema fiir die balancier-
te Messung zeitaufgeloster magneto-optischer Phdnomene. Hierbei treffen Anrege-
(Pump) und Abtastimpulse (Probe) fokussiert auf die Probe. In den in dieser Ar-
beit durchgefiihrten Experimenten erfolgt dies iiber zwei Linsen in nichtkollinearer
Geometrie, da die Wahl beider Fokusdurchmesser unabhangig voneinander getroffen
werden kann, ohne die Strahldurchmesser von Anrege- oder Abtaststrahlen &ndern
zu missen. Die Zeitauflosung der Messungen gewéhrleistet die in Kapitel 3.4 be-
schriebene variable Verzogerungsstrecke, indem sie den zeitlichen Abstand At beider
Impulse dndert. Die kleinste Schrittweite der Verzogerungsstrecke definiert jedoch
nicht die zeitliche Auflésung der Messungen. Diese ist gegeben tiber die Impulsdau-
ern der Anrege- und Abfrageimpulse. Das magnetische System der Probe (engl.:
Sample) wird von den Anregeimpulsen stimuliert und interagiert mit den Abtastim-
pulsen. Anschliefend kollimiert eine weitere Linse die Abtastimpulse, wahrend der
Anregestrahl blockiert wird.

Die magneto-optische Wechselwirkung zwischen Licht und Materie auflert sich bei-
spielsweise in der Rotation der Polarisationsebene der Abtaststrahlen um einen Win-
kel 6. Ein Wollaston-Prisma (engl.: Wollaston Prism; WP) teilt die Abtastimpulse in
seinen horizontalen und seinen vertikalen Anteil auf. Zwei Photodioden detektieren
beide und wandeln sie jeweils in die Spannungen U, und Ug um.

Die Summe aus Polarisationswinkel oder der Elliptizitdt der Abtastimpulse 8 und
dem durch die Wellenplatte verursachten Versatz 0.t ist proportional zur Differenz
der gemessenen Spannungen

0 + Hoﬁset X UA - UB (35)

[Ma22]. Dank des stroboskopischen Detektionsschemas entspricht die optisch-indu-
zierte Rotation 6;,q = 0,, — 0o der Differenz der Winkel mit und ohne Anregeimpul-
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se. Die A/2-Verzogerungsplatte erlaubt es, die Abtastpolarisation so zu drehen, dass
die Differenz fiir den Fall ohne Anregung Null entspricht und damit die Detektion zu
balancieren. Eine ausfiihrlichere Behandlung der Rotationsdetektion findet sich im
Anhang A.2. Das Einbringen einer \/4-Verzogerungsplatte in die Detektion erlaubt
die Messung der photoinduzierten Elliptizitdt in Abhangigkeit der Verzogerungszeit
zwischen beiden Impulsen.

Pump Ua Detection

Wollaston
Prism B

Abbildung 3.8.: Skizze des balancierten magneto-optischen Detektionsschemas. Zwei
Linsen fokussieren den Anrege- (rot) und Abtaststrahl (blau) auf die Probe (Sample).
Eine weitere Linse rekollimiert die Abtastimpulse. Die Analyse des Polarisationszustands
erfolgt tiber ein Wollaston-Prisma (Wollaston Prism), das die einfallenden Laserimpulse
in zwei Eigenpolarisationen aufteilt. Zwei Photodioden detektieren beide Komponenten.
Die Differenz aus Uy und Up ist proportional zur Anderung der Abtastpolarisationsrich-
tung ©. Diese Differenzspannung wird elektronisch weiterverarbeitet und digitalisiert. Die
A/2-Verzogerungsplatte (A/2) erlaubt es die gemessene Leistung auf den Photodioden in
Abwesenheit der Anregung zu balancieren.

Ein Vorteil balancierter Detektionsschemata ist das hervorragende Signal-zu-Rausch-
Verhéltnis. Die Subtraktion eliminiert das Intensitdtsrauschen der Laserimpulse.
Die Rauschbeitrége bei der Detektion einer Grofle setzen sich aus verschiedensten
Beitragen wie beispielsweise technischem, thermischem und Quantenrauschen zu-
sammen. In erster Naherung besteht das gemessene Signal S pro Photodiode aus
den folgenden Beitragen

S o Iyg+ or + 05y + Al (3.6)

Hierbei entspricht Iy der Intensitat der Laserimpulse, dr technischen Rauschantei-
len, dem Schrotrauschen dgy und der in der Probe induzierten Intensitatsanderung
AlI. Die Beitrage zum technischen Rauschen haben ihre Ursachen in der Lasergeo-
metrie, Luftfluktuationen entlang des Strahlwegs und der Probe in Kombination
mit Temperaturschwankungen. All diese Beitréige stellen korrelierte Rauschbeitrage
dar, wodurch eine Eliminierung dieser Beitrdage tiber geeignete Verfahren moglich
ist. Eine Option hierfiir ist die Verwendung eines balancierten Detektionsschemas.
Das Differenzsignal hat die Form

S (IO+6T+6SN+A]) — (IO—F(ST—F(SSN) = \/565N+AI (37)
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[Riel6]. Lediglich ein Beitrag des unkorrelierten Schrotrauschens bleibt bestehen.
Der Vorfaktor /2 folgt aus der gauBschen Fehlerfortpflanzung fiir unabhangige Gro-
Ben. Eine ausfiihrlichere Beschreibung der Rauschbeitrage und ihrer Unterdriickung
findet sich in [Riel6].

Die Ermittlung des Proportionalititsfaktors zwischen Spannungsdifferenz AU und
der Kalibration der Detektion erfolgt iiber die Rotation der Polarisation der Abta-
stimpulse um bekannte Winkeldnderungen und die Messung des zugehorigen Werts
von AU. Die experimentelle Umsetzung erfolgt durch Blockieren des Anregestrahls
und die Rotation mithilfe des A/2-Wellenpléttchens.

serimpulses. Der iiber lineare Regression
bestimmte Konversionsfaktor entspricht
0,356 =£ 0,003 <.
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Abbildung 3.9 zeigt in blau die eingestellten Winkel aufgetragen iiber der gemesse-
nen Differenzspannung bei einer Abtastwellenlinge von 750 nm und einer Spannung
pro Diode von Uy /g = 200 mV. Fiir Spannungen, die betragsmafig grofler als 1,7V
sind, ist eine Abweichung des linearen Verhaltens zu beobachten. Die Ursache dafiir
ist der Verstiarkungsgrad des balancierten Detektors. Eine ausfiihrlichere Charakte-
risierung des balancierten Detektors und der zugehorigen Elektronik liefert Kapitel
3.5.3. Daher ist bei der Wahl der Abtastleistung darauf zu achten, dass die ma-
ximale zu erwartende Winkelanderung im linearen Bereich liegt. Eine Reduktion
der Abtastleistung und damit der Spannung pro Photodiode passt den linearen Be-
reich an. Eine lineare Regression (schwarz) dieses Intervalls ergibt in diesem Fall
einen Umrechnungsfaktor von 0,356 £+ 0,003°/V. Ein Nachteil hierbei ist, dass die
Proportionalitdatskonstante fiir jede Konfiguration aus Diodenleistung und Abtast-
wellenldnge bestimmt werden muss. Da dieses Verfahren lediglich einige Minuten
in Anspruch nimmt und sdmtliche Abhéngigkeiten von Wellenldnge und optischer
Leistung auf den Photodioden berticksichtigt, wird es fiir simtliche Experimente
verwendet.
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3.5.2. Zeitaufgeloste balancierte Detektion differentieller
Transmissionsianderungen

Etablierte Methoden zur Messung der differentiellen Transmission sind die Mes-
sung mit einer einzelnen Photodiode und die Addition der Signale U, und Uy der
balancierten Detektion fiir Rotation, wie sie in Abschnitt 3.5.1 beschrieben wurde
[Sat10a]. Das birgt den Vorteil einer synchronen Detektion von Transmissionsénde-
rungen und der Polarisationsrotation beziehungsweise Elliptizitdt. Der Nachteil ist
die Verdopplung der absoluten Rauschbeitriage durch die Addition beider Dioden-
spannungen.

Diese Arbeit nutzt zur Messung von Transmissionsanderungen ebenfalls ein balan-
ciertes Detektionsschema. Das Prinzip beruht auf der Verwendung eines Referenz-
strahls analog zu den in [Cho90] durchgefithrten Reflexionsmessungen.

Probe: 315 - 2500 nm

Pump: 1100 - 1400 nm

Attenuator
' ‘ Us

Detection

Sample

ICQ_UA

10-500 K

Abbildung 3.10.: Schemaskizze der balancierten Detektion mit einem Referenzstrahl
(Reference Beam, orange). Ein Strahlteiler (BS) teilt den Abtaststrahl (blau) auf, so-
dass ein Anteil auf die Probe (Sample) fokussiert wird und der andere als Referenzstrahl
fungiert. Eine Linse fokussiert die Anregeimpulse (rot) analog zum Abtastimpuls auf die
Probe. Eine Photodiode (Ua) detektiert die Abtastimpulse hinter der zu untersuchenden
Probe. Eine zweite Photodiode (Up) detektiert die optische Intensitit der Abtaststrah-
lung, die mit Hilfe eines Attenuators kontinuierlich angepasst werden kann.

Abbildung 3.10 skizziert dieses Konzept. Analog zu Abbildung 3.8 variiert die Ver-
zogerungsstrecke den zeitlichen Abstand der Laserimpulse wahrend der Messungen
und zwei Linsen fokussieren die Abtast- (blau) und die Anregeimpulse (rot) auf
die zu untersuchende Probe. Im Unterschied zur magneto-optischen Geometrie re-
flektiert ein Strahlteiler (BS) einen Teil der Abtastleistung vor der Probe. Dieser
in orange dargestellte Impulszug dient als Referenzstrahl. Hierfiir passiert er einen
Attenuator, bevor er von einer der beiden Photodioden detektiert und in eine Span-
nung Ug transformiert wird. Der zweite Teil der Abtastimpulse wechselwirkt mit
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der Probe. Die Strahlfithrung erfolgt iiber eine Linse analog zum magneto-optischen
Messschema aus Abschnitt 3.5.1. Eine Rekollimationslinse biindelt die transmittier-
te Abtastleistung und eine zweite Photodiode detektiert diese und wandelt sie in die
Spannung Ua um.

Die induzierte Transmissionsanderung AT ist in diesem proportional zur Differenz
der beiden Spannungen

AT x Uy — Us. (3.8)

Im Gegensatz zum magneto-optischen Messprinzip findet keine Balancierung iiber
eine Wellenplatte statt, sondern durch das Anpassen von Ug an U, iiber die Regu-
lation der optischen Leistung des Referenzstrahls. Diese erfolgt mit Hilfe des Atte-
nuators im Referenzstrahlengang.

Um die relative Transmissionsénderung zu bestimmen, ist die Kenntnis der trans-
mittierten Intensitdt ohne Anregestrahl Tj essentiell. Die relative Transmissionsan-
derung ergibt sich somit durch

Uxr—Us

0

AT /Ty = (3.9)
Die Bestimmung von Tj erfolgt, indem Anrege- und Referenzimpulse blockiert wer-
den und die, die Probe passierende Abtastintensitit gemessen wird. Das Einbringen
eines Abschwéchers um einen konstanten und bekannten Faktor in den Strahlengang
l6st das Problem der Nichtlinearitat der Detektion fiir grole Differenzen Uy — Usg.
Hier realisiert das ein Neutraldichtefilter, dessen Abschwéachungsfaktor mit Hilfe
eines thermischen Leistungsmessgerits des Typs S401C [Incl8] des Unternehmens
Thorlabs® bestimmt wird. Fiir eine Abtastwellenlinge von 750 nm ist dieser beispiels-
weise 91,55. Die balancierte Detektion steigert die Auflosung fiir das hier verwendete
System von AT/Ty ~ 10~* auf AT /Ty ~ 1075 um zwei GrofSenordnungen.

Das folgende Kapitel befasst sich mit der elektronischen Weiterverarbeitung der
Differenzspannung und der Vorbereitung der elektrischen Ausloseimpulse fir die
einzelnen Bestandteile.

3.5.3. Elektronische Praparation der Signalimpulse

Die zwei wesentlichen Aufgaben der Messelektronik sind zum einen die Synchroni-
sation der einzelnen Bestandteile und zum anderen die Formung der elektronischen
Impulse, um diese optimal auswerten zu kénnen. Das hier aufgebaute System be-
steht aus einer Kombination kommerzieller und selbstkonzipierter Komponenten.
Abbildung 3.11 zeigt ihren schematischen Aufbau.

8Thorlabs GmbH: https://www.thorlabs.com/
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Abbildung 3.11.: Schemaskizze der selbstkonzipierten Messelektronik. Ein Boxcar ver-
breitert und verstérkt das Differenzsignal aus dem balancierten Photodetektor (Balan-
ced Photodetector). Die Synchronisation erfolgt iiber Triggerimpulse des PHA ROS-Lasers
mit einer Frequenz von 50 kHz. Ein Frequenzdividierer (Divider) reduziert die Frequenz
des Auslosesignals um einen Faktor 8. Der 6,25 kHz-Impulszug 16st sowohl den optischen
Lichtzerhacker (Optical Chopper) als auch den Digitalisierer beziehungsweise den Trager-
frequenzverstéarker (Digitizer /LockIn), der die Impulsziige aus dem Boxcar aufnimmt, aus.

Eine Photodiode innerhalb des regenerativen Yb:KGW-Verstérkers liefert die elek-
trischen Hauptausloser mit einer Frequenz von 50 kHz. Eine ausfiihrliche Beschrei-
bung findet sich in [LIG21]. Wie bereits in den Kapiteln 3.5.1 und 3.5.2 erwéhnt,
erfolgt die Konversion optischer in elektrische Signale {iber einen balancierten Photo-
detektor. Die Wahl des Verstarkungsfaktors beeintrachtigt nicht nur die Messband-
breite, sondern auch die zeitliche Impulsform der Spannungsimpulse. Hier wird eine
Verstiarkung von 10* und damit eine Bandbreite von 45 MHz verwendet. Im Rah-
men dieser Arbeit wird als balancierter Detektor entweder das Modell PDB/50A
oder das PDB450C des Unternchmens Thorlabs® verwendet. Beide besitzen eine va-
riable Verstarkung und Bandbreite und unterscheiden sich lediglich in den verwen-
deten Photodioden und damit der detektierbaren Abtastwellenlénge. Der PDB450A
nutzt Siliziumdioden und deckt den sichtbaren bis nahinfraroten Spektralbereich von
320 — 1000 nm ab. Der nahinfrarote Spektralbereich von 800 bis 1700 nm wird von
PDB450C; ausgestattet mit Indiumgalliumarsenid-Dioden (InGaAs-Photodioden),
erfasst. Beide Modelle verfiigen tiber drei Ausgéinge, jeweils einen Monitorausgang
fiir die beiden Photodioden A und B und einen Ausgang fiir das verstarkte Diffe-
renzsignal (RF-Signal). Abbildung 3.12 zeigt dieses exemplarisch in schwarz. Der
Einschub stellt eine Nahaufnahme dieses Signals dar. Die hier prasentierten Kurven
wurden mit dem in Abschnitt 3.5.5 beschriebenen Digitalisierer verarbeitet. Aus der
Samplingrate von 20 MHz ergibt sich ein zeitlicher Abstand zwischen zwei Daten-
punkten von 50 ns. Dies schrankt die Zeitdauer gut auflosbarer Impulse auf Dauern

9Thorlabs GmbH: https://www.thorlabs.com/
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im ps-Bereich ein. Das mit dem Digitalisierer aufgenommene RF-Signal (Einschub
Abbildung 3.12) verdeutlicht diesen Umstand.

Die drei Stellschrauben fir eine optimale Detektion sind die Dauer und die Amplitu-
de der elektrischen Impulse sowie die Wahl des Messbereichs. Der zeitliche Abstand
zwischen zwei Spannungsimpulsen sowie die elektronische Abklingzeit limitiert die
maximale Signaldauer. Diese betragt 20 ps bei einer Repetitionsrate von 50 kHz. Ein
elektrisches Bauteil, welches diese drei Parameter beeinflussen kann, ist ein Boxcar-
Integrator.

Dieses besteht aus einer Auswahlbriicke und einem elektrischen Verstarker. Die Aus-
wahlbriicke integriert das einlaufende Signal tiber ein Zeitfenster von wenigen Na-
nosekunden und unterdriickt alles auflerhalb dieses Fensters. Die Position der Box
liegt hierbei relativ zu einem Ausloseimpulszug, bereitgestellt durch den regenerati-
ven Yb:KGW-Verstarker. Im Anschluss wird das Signal auf ein Vielfaches verstéirkt
und zeitlich gestreckt.[Ins21] liefert eine ausfiihrliche Erklarung dieser Bauteile.
Die blaue Kurve in Abbildung 3.12 stellt das verstarkte und gestreckte Signal der
in schwarz dargestellten Differenzspannung dar. Im Vergleich zum weniger als 50 ns
langen RF-Signal besitzt dieses eine volle Halbwertsbreite von etwa 2ps und fallt
nach ungefahr 13 ps vollstdndig ab. Damit sind Dauer und Abklingzeit kiirzer als
die inverse Repetitionsrate.

Je nach Detektionsschema laufen die so verarbeiteten Impulse in den Tragerfrequenz-

Abbildung 3.12: In schwarz ist das

0 Spannungssignal des Differenzausgangs

— der balancierten Photodiode in Abhén-
E —30F gigkeit der Zeit dargestellt. Blau zeigt
=~ _60 das verstarkte und gestreckte Signal nach
% der Boxcar-Integration. Die Vergrofierung
g -90 F zeigt das Differenzsignal. Beide Kurven
g wurden mit dem Digitalisierer und ei-
-120 } 400 _T_?;e (2030) 1000 | ner Bandbreite von 45MHz aufgenom-
L L men.Die unterschiedlichen Vorzeichen zwi-

0 4 8 12 16 20 schen blauer und schwarzer Kurve resultie-

Time (us) ren aus der Balancierung beider Dioden.

Verstérker oder in den Digitalisierer. Im Gegensatz zu den elektrischen Bauteilen,
welche die Spannungssignale verarbeiten, benotigen diese Ausloseimpulsziige die Mo-
dulationsfrequenz und nicht die Repetitionsrate des Lasersystems.

Die limitierenden Faktoren fiir die Wahl der Modulationsfrequenz sind zum einen
die Repetitionsrate und zum anderen die maximale Frequenz des optischen Lichtzer-
hackers von 10 kHz. Ein selbstgebauter Dividierer, der die Frequenz des Spannungs-
zuges um einen Faktor 2" reduzieren kann, bringt einen zweiten Ausloseimpulszug
des regenerativen Yb:KGW-Verstarkers mit einer Frequenz von 50 kHz um ein 1/8
auf eine Frequenz von 6,25 kHz. Zuséitzlich teilt dieser die Ausloseimpulsziige auf
zwei Ausgénge auf und verstarkt sie wieder auf eine Maximalspannung von 5V.
Der Erste der beiden 6,25kHz Impulsziige synchronisiert den Lichtzerhacker mit
den Laserimpulsen. Dies ist Voraussetzung fiir das stroboskopische Detektionssche-
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ma und ergibt einen Abtastgrad von 50 %.

Der zweite 6,25 kHz-Ausloseimpulszug triggert den verwendeten Detektor. Hierfiir
stehen ein dualer Tragerfrequenzverstirker SR830 des Unternehmens Stanford Re-
search Systems und der selbstprogrammierte digitale Verstérker zur Verfiigung. Die
folgenden zwei Abschnitte 3.5.4 und 3.5.5 skizzieren diese verwendeten Messme-
thoden und erldutern die experimentelle Umsetzung in dem hier entwickelten Auf-
bau.

3.5.4. Analoger Tragerfrequenzverstarker

Dieser Absatz erlautert kurz das Prinzip eines Tragerfrequenzverstarkers. Eine aus-
fithrliche Beschreibung des Messprinzips liefert [Sys17, SRS11].

Hierbei handelt es sich um elektronische Bauteile, welche sich besonders gut fiir die
Analyse schwacher, periodischer Signale eignen. Thr Funktionsprinzip beruht auf der
Multiplikation des Messsignals mit einem von ihnen selbst erzeugten sinusférmigen
Referenzsignal. Seine Frequenz entspricht hierbei exakt der Modulationsfrequenz des
Messsignals. Die Multiplikation von zwei oszillierenden Signalen erzeugt einen kon-
stanten Term und einen, der mit doppelter Frequenz oszilliert. Das multiplizierte
Signal passiert einen schmalbandigen Bandpassfilter, welcher nur den konstanten
Term passieren lasst. Dadurch werden nicht nur Gleichspannungsstorquellen, son-
dern auch periodische Signale mit Frequenzen, die nicht der Modulationsfrequenz
entsprechen, unterdriickt.

Abbildung 3.13 zeigt in orange und blau ein moduliertes Messsignal. Die blaue Kur-
ve stellt dabei den Fall ohne und die orange mit induzierter Anregung dar. Die Phase
A¢ des in schwarz dargestellten Referenzsignals lasst sich variieren und so mit der
Modulation des zu untersuchenden Impulszuges synchronisieren.

Abbildung 3.13: Schematische Darstel-
lung eines Referenzsignals in schwarz und
gestricheltem schwarz mit einem Messsi-
gnal in blau und orange in Abhédngigkeit
der Zeit. Die beiden Referenzsignale sind
um eine Phasenverschiebung A¢ relativ
zueinander verschoben.

Amplitude

Im Rahmen dieser Arbeit wird ein zweikanaliger Trigerfrequenzverstéirker verwen-
det. Die Phase der Referenzsignale beider Kanéle X und Y ist um 7/2 gegenein-
ander verschoben. Dadurch verschiebt eine Variation der Phasenverschiebung le-
diglich das gemessene Signal von einem in den anderen Kanal und die Amplitude

R = v/ X? + Y? ist unabhéngig von A¢.
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3.5.5. Digitale Detektion

Die zweite Methode ist die Verwendung eines Digitalisierers, welcher die analogen
Signale in digitale konvertiert. Im Vergleich zum im vorigen Kapitel beschriebenen
Tragerfrequenzverstarker besteht die Moglichkeit, bis zu vier Signale anstelle eines
einzelnen simultan zu detektieren. Weiter konnen einzelne Impulse aus dem Impuls-
zug selektiv analysiert werden .

Der Digitalisierer digitalisiert nach Eintreffen eines Ausloseimpulses das einlaufende
Spannungssignal fiir eine variable Integrationszeit AT. Die so akquirierten Span-
nungsverlaufe kénnen im Anschluss verarbeitet werden, um das optisch induzierte
Signal zu bestimmen. Dieses ist direkt proportional zur induzierten Spannungsdiffe-
renz Uyp,q zwischen den Abtastimpulsen, die mit der angeregten Probe wechselwirken
U, und denen, die mit der relaxierten Probe interagieren U,g. Abbildung 3.14 zeigt
in dunkelblau einen digitalisierten Impulszug in Abhéngigkeit der Datenpunkte.
Der hier verwendete Digitalisierer ist eine Messkarte des Modells M2P5926-z4 des
Unternehmens Spectrum Instrumentation GmbH'® mit vier Kanélen mit variablen
Eingangswiderstdnden und einem zusédtzlichen Eingang fiir Ausléseimpulse. Diese
vier besitzen je nach Konfiguration einen dynamischen Bereich zwischen 4200 mV
und +10 V. Bei der Wahl des dynamischen Bereichs gilt: je grofler die maximal mess-
bare Spannung ist, desto niedriger ist dessen Auflosung. Daher ist darauf zu achten,
dass dieser Grenzwert an die groBiten Spannungspulse angepasst ist. Die Ursache
hierfiir ist die endliche, diskrete Auflosung der digitalen Detektion. Die Variation
des messbaren Spannungsbereichs erfolgt durch das Abschwéichen/Verstérken des
elektronischen Signals vor dem Digitalisierungsschritt. Die Ubertragungsrate von der
Messkarte auf den Computer betrégt 700 %. Die Abtastrate ist fsample = 20 M
und entspricht einer Zeitspanne zwischen zwei Datenpunkten von 50 ns. Die maximal
messbare Modulationsfrequenz entspricht 10 MHz. Die Verzogerung zwischen dem
Eintreffen des Ausloseimpulses und dem Beginn der Messung dyge; ist frei wahlbar.
Dies ermoglicht eine beliebige Wahl der Position des ersten Spannungsimpulses re-
lativ zum Messstart. Der Abstand zwischen zwei Messsignalen d ergibt sich aus dem
Verhéltnis der Abtastrate des Digitalisierers und der Repetitionsrate des Lasers. In
einem idealen System betragt dieser Wert d = fj‘";*"l = 400 Datenpunkte.

Die hohe Abtastrate fiihrt zu grofien Datenmengenp von ungefahr 11 MB fiir eine In-
tegrationsdauer von 104,9ms pro Verzogerungszeit und Kanal. Das fiihrt zu erheb-
lichen Verzogerungen bei der Datentibertragung und der -speicherung. Das bedingt
eine erhohte Messdauer. Dieses Problem lasst sich durch Datenverarbeitung bereits
wahrend der Messung kompensieren. Die drei wesentlichen Schritte dieses Prozesses
sind die Bestimmung der Spannungsamplitude jedes Impulses, die Zuordnung zu
Impulsen mit und ohne Anregung und die Ermittlung der induzierten Spannung.
Ein erster Schritt des Messprozesses ist die Bestimmung eines Amplitudenwerts eines
jeden Impulses. Die Voraussetzung dafiir ist die Kenntnis iiber die exakte Position
der Maxima im digitalisierten Impulszug relativ zum Auslosesignal. Die zwei infrage
kommenden Methoden sind die Definition eines Intervalls und das Bestimmen des

10Spectrum Instrumentation GmbH: https://spectrum-instrumentation.com/
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Maximums innerhalb desselben sowie das Auslesen in einem fest definierten Ab-
stand. Der Nachteil der ersten Variante ist, dass die Position des Maximums durch
Intensitatsfluktuationen auf dem Signal variieren kann. Die zweite Methode ist hin-
gegen robust gegeniiber diesen Fluktuationen und wird daher verwendet.

Hierfiir ist es essentiell, den Abstand zwischen zwei aufeinander folgenden Impulsen
ausreichend genau zu kennen. Ist dies nicht erfiillt, fithrt das zu einer Verschiebung
der Ausleseposition zum zugehoérigen Spannungsimpuls und damit einer Redukti-
on der berechneten, induzierten Spannungsénderung. Die Ursachen dafiir sind, dass
die Repetitions- und Abtastrate in einem realen System marginal von den 50 kHz
und von den fomple = QOM abweichen. Dies fithrt dazu, dass das Verhéltnis
d = @ = 400 Datenpunkte ist. Die Bestimmung des realen Abstands zwischen
zwei Imppulsen dexp erfolgt tiber die Messung der induzierten Spannung pro Mo-
dulationszyklus Uipq, fiir ein Messintervall. Falsche Werte von dey, und der damit
verbundenen Verschiebung des Auslesemaximums relativ zum Spannungsimpuls fith-
ren zu einer Anderung von Upq .. Die Berechnung eines Spannungswerts fiir jeden
Modulationszyklus bestehend aus vier Impulsen mit Anregung und vier ohne Anre-
geimpulse erlaubt es, diesen Effekt fiir die experimentelle Bestimmung von dey, zu
nutzen. Ein zu grofier oder zu kleiner Wert von dey, fithrt zu einer Anderung von
Uinda,c bei den Zyklen am Ende des Integrationsintervalls. Nun wird de, so lange
variiert, bis sich Ujnq iiber das gesamte Messintervall nicht mehr dndert. Fir die
Kombination des hier verwendeten Digitalisierers und des regenerativen Yb:KGW-
Verstarkers ist der experimentell bestimmte Wert der Datenpunkte pro Signalperi-
ode

doxp = / sf"““ple ~ 400,0052. (3.10)
rep

Dieser gewéhrleistet Messungen mit Integrationszeiten von bis zu 400 ms ohne Ar-
tefakte durch eine Verschiebung des Auslesepunkts.

Der Verarbeitungsprozess zur Berechnung eines Werts pro Zeitverzogerung lasst sich
in drei verschiedene Schritte unterteilen. Fiir die Bestimmung der Spannung pro
Impuls ist die Kenntnis der exakten Position essenziell, um einen Referenzwert zu
erhalten. Die Position des Datenpunkts p, des n-ten Spannungspulses ergibt sich
folgendermaflen

Pn = dofset + (TL - 1) : dexp- (311)

Dabei ist dygse; die Anzahl an Datenpunkten, die der Verzogerung zwischen dem
Start der Messung und dem Referenzpunkt des ersten Impulses entspricht (Ab-
bildung 3.14). Dies fiihrt zu einer Variation der Position von +1 Datenpunkt. Die
Spannungsamplitude eines Impulses ergibt sich durch das Auslesen eines einzelnen
Punktes. Abbildung 3.15 zeigt eine exemplarische Nahaufnahme eines Maximums
eines Spannungsimpulses. Das lokale Minimum um den Datenpunkt 108, markiert
mit der vertikalen gestrichelten Linie, bietet eine optimale Position fiir die Bestim-
mung des Spannungswerts des Impulses, da die Differenz zwischen den benachbarten
Werten minimal ist. Dadurch ist die Anderung des ermittelten Spannungswerts im
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Falle einer Verschiebung der Ausleseposition um £1 minimal. Ein Ma8 fiir die ex-
perimentelle Uberpriifung ist der Vergleich des Signal-zu-Rausch-Verhéltnisses fiir
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Abbildung 3.14.: Spannungsimpulszug nach dem Boxcar in Abhéngigkeit der Mess-
punkte des Digitalisierers. Der Abstand zwischen zwei Spannungsimpulsen entspricht etwa
d =~ 400 Datenpunkten. dogeet ist der Abstand zwischen erstem und letzten Referenzpunkt.
Die Impulse im orangenen gestrichelten Rechteck zeigen das Signal unter Anregung und
im Hellblauen ohne Anregung.

In einem zweiten Schritt werden die ermittelten Werte jeweils Impulsen mit und
ohne Anregung zugeteilt. Das orangene, gestrichelte Rechteck in Abbildung 3.14
zeigt ein Paket von vier Impulsen, die mit der angeregten Probe wechselwirken. Die
entsprechende Spannung ist U,,. Die Impulse im hellblauen Rechteck entsprechen
Signalen ohne Anregung und damit U,g. Dieser visuelle Unterschied dient der Iden-
tifikation der Spannungsimpulse mit und ohne Anregeimpulse.
Die Wahl von dgg.; erlaubt es, den Impulszug relativ zum Ausléseimpuls so zu ver-
schieben, dass die ersten vier Impulse U,, der angeregten Probe zugeordnet werden
konnen. Diese Abfolge von acht Werten wiederholt sich kontinuierlich im gesamten
Integrationszeitraum.

In einem dritten Schritt wird der Mittelwert tiber alle Werte von Uy,g und U,,
gebildet

({U) = = Ui, (3.12)

wobei n die Anzahl der Impulse beschreibt und i € {on, off}. Das gemessene Signal
entspricht der Differenz beider Werte zu einer bestimmten Verzogerung zwischen
Anrege- und Abtastimpulsen.

Dieser Auslesealgorithmus reduziert die Datenmenge pro Zeitpunkt auf lediglich
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zwel relevante Zahlenwerte U,g und U,,. Die Standardfehler beider Grofien dienen
als Maf} fiir die Stabilitdt und Genauigkeit des Digitalisierungsprozesses und der
Fluktuationen innerhalb des Messintervalls.

Bei der Wahl der Lange des Messintervalls gilt es, einen Kompromiss zwischen dem
Unterdriicken langsamer Anderungen auf einer Zeitskala von einigen 100ms und
der Menge an Statistik zu finden. Die Mittelwertbildung zur Bestimmung der Span-
nungswerte, siehe Gleichung 3.12 ist anfillig fiir langsame Anderungen innerhalb
des Messintervalls und bildet somit eine obere Grenze, gegeben durch das Rauschen
des Systems. Weiter gilt in erster Naherung: je mehr Daten und damit verbunden
mehr Statistik, desto besser das Verhéltnis aus Signal und Rauschen (SNR). Hier
gilt es zu beachten, dass das Schrotrauschen eine untere Grenze bildet, welche nicht
unterschritten werden kann. Die in diesem System verwendete Integrationszeit fiir
einen einzelnen gemittelten Spannungswert pro Verzogerungszeit ist 104,9 ms.

Bei dieser Integrationszeit benotigt die Messung eines Intervalls von —10 ps bis 25 ps,
einer Schrittweite von 100 fs und einer Verfahrgeschwindigkeit von 10 mm/s, unge-
fahr 7min unter Verwendung der Messkarte. Ein wesentlicher Faktor fiir die Mess-
dauer ist das Verfahren der Verzogerungsstrecke. Die vom Hersteller bereitgestellte
Kontrollschleife benétigt pro Schritt zwischen 1s und 4s. Im Folgenden wird die
Kontrollschleife durch eine definierte Wartezeit ersetzt. Als Maf fiir die Positions-
genauigkeit dient die mittlere Abweichung

1 N
At =S|t — to]. (3.13)
N =

von der Zielposition ty. Hierbei ist NV die Anzahl der gemessenen Zeitschritte. Die
mittlere Abweichung von At betriagt bei einer Verfahrgeschwindigkeit von 10 mm/s
und einer Schrittweite von 100fs mit Kontrollschleife At = 0,27fs. Dieser Wert
wurde fiir 300 aufeinanderfolgende Schritte ermittelt und entspricht der uniaxialen
Genauigkeit bei doppeltem Durchlaufen aus [Ins20].

Abbildung 3.16 zeigt in dunkelblau die mittlere Abweichung der Zielposition in Ab-
héngigkeit von der Wartedauer bei einer Verfahrgeschwindigkeit von 10 mm/s und
einer Schrittweite von 100fs. Als Referenz ist in hellblau At mit eingeschalteter
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Kontrollschleife dargestellt. Bis zu einer Wartezeit von 400 ms fallt At von 5,7 fs auf
0,54 fs und bleibt fiir langere Wartezeiten auf einem Niveau von 0,6 fs. At ist fir
400 ms doppelt so grofl wie fiir den Fall mit Kontrollschleife, die Abweichung relativ
zur Schrittweite ist allerdings ebenfalls kleiner als 1%. Die in dieser Arbeit pra-
sentierten Daten sind mit einzelnen Ausnahmen unter Verwendung einer Wartezeit
von 400 ms anstelle der Kontrollschleife entstanden. Die experimentelle Prozedur
besteht aus folgenden Schritten: der lineare Verschiebetisch bekommt den Befehl,
eine Position anzufahren, nach 400 ms erfolgt das Auslesen der Position und es folgt
die Bestimmung der zu messenden Grofle, bevor die Verzogerungsstrecke die néchste
Position anfdhrt. Das Abspeichern der ausgelesenen Positionen bietet eine direkte
und einfache Uberwachung méglicher groflerer Abweichungen. Ein Nachteil dieses
Prinzips ist, dass die optimale Wartezeit fiir jedes Paar aus Verfahrgeschwindigkeit
und Wartezeit neu bestimmt werden muss.

Eine zweite Option neben der Verkiirzung der Dauer der Verfahrschritte ist die Re-
duktion ihrer Anzahl. Die Implementierung erfolgt iber mehrmalige Messungen bei
gleicher Zeitverzogerung ty. Diese beiden Mafinahmen reduzieren die Dauer fiir fiinf
Messungen tiber ein Intervall von [—5 ps, 25 ps] von ungefiahr 58 min auf etwa 10 min
um einen Faktor von ungefahr 6.

Das in der Arbeit aufgebaute und in diesem Kapitel beschriebene Anrege-Abfrage-
Spektroskop erfillt samtliche Anforderungen, die in Kapitel 2.1.3 formuliert wurden.
Es eignet sich daher fiir zeitaufgeloste Experimente an antiferromagnetischen Mate-
rialien.






45

4. Zeitaufgeloste magneto-optische
Experimente an Nickeloxid

Dieses Kapitel diskutiert unterschiedliche zeitaufgeloste magneto-optische Messun-
gen an dem Antiferromagneten Nickeloxid. Ein wesentliches Ziel hierbei ist die Re-
produktion bereits bekannter Messungen, um die Funktionalitat des in Kapitel 3
beschriebenen Aufbaus sicherzustellen. Zuséatzliche Experimente, wie die Abhéngig-
keit von der Probentemperatur, werden vorgestellt.

Kapitel 4.1 erklart den Auswerteprozess zur Bestimmung der Amplituden und Fre-
quenzen der Spindynamiken. Dieser nutzt die Datenanpassung durch zwei gedampfte
Oszillationen in der Zeitdoméne, um die experimentellen Parameter zu bestimmen.
Die Validierung des zeitaufgelosten magneto-optischen experimentellen Aufbaus er-
folgt iiber die Reproduktion der Ergebnisse von drei verschiedenen Publikationen
iiber unterschiedliche Aspekte der optischen Anregung sowie der magneto-optischen
Eigenschaften des Antiferromagnets Nickeloxid. Diese sind:

 [Satl0a] demonstriert die kohérente optische Anregung und magneto-optische
Detektion hoch- und niederfrequenter Magnonen im Zentrum der Brillouin-
Zone bei kryogenen Temperaturen. Kapitel 4.2 zeigt die Reproduktion der
Daten unter dhnlichen experimentellen Bedingungen.

« [Bos2la] untersucht den Einfluss des in Kapitel 2.2.1 diskutierten XM-Uber-
gang auf die extrahierten Amplituden der induzierten Dynamiken, insbeson-
dere auf die des THz-Magnon-Mode. Kapitel 4.3 zeigt die Amplituden der
THz-Oszillationen fiir Anregewellenldnge zwischen 1160 nm und 1340 nm. Die
gezeigten Daten sind zusammen mit Julian Béar im Rahmen seiner Masterar-
beit [Ba22| entstanden.

o [Tzs17] diskutiert die fiir die Anregung und Detektion verantwortlichen magne-
to-optischen Effekte. Unter anderem wird der Einfluss der Anregepolarisation
auf das mangetooptische Signal untersucht. Diese Messungen werden sowohl
fiir die nieder- als auch fiir die hochfrequente Magnon-Mode in Abschnitt 4.4
wiederholt.

Der in den folgenden Kapiteln verwendete Mechanismus zur Erzeugung der Spin-
dynamik ist die resonante Anregung des Exziton-Magnon-Ubergangs (Abschnitt
2.2.1). Der Flusskryostat bietet hierbei die Moglichkeit, die Temperatur der Probe
prizise zu kontrollieren. Abschnitt 4.5 behandelt die Abhéngigkeit des magneto-
optischen Signals von der Probentemperatur.
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4.1. Datenanalyse

Die quantitative Analyse der gemessenen magneto-optischen Signale erfolgt iiber
eine Funktionsanpassung bestehend aus zwei gedampften Oszillationen und einem
konstanten Hintergrundsignal a. Daraus ergibt sich folgende Gleichung

__t __t
F(t) =C+ aTg, - € "THz sin (27T . fTHzt + ()OTHZ) + aghy - € "GHz sin (27T . fGHzt + @GHZ) .
(4.1)

Dabei stehen arty, und agy, fiir die Oszillationsamplituden beider Moden, 71y, und
Tane die Lebensdauern sowie die Phasenverschiebungen ¢y, und @gp,. fra, und
faon, sind die Frequenzen der hoch- und der niederfrequenten Spindynamik und ¢
ist die Verzogerungszeit. Sowohl die Oszillationsfrequenzen als auch die Lebensdau-
ern werden im Voraus fiir die Funktionsanpassung festgelegt. Die Lebensdauer des
Hintergrunds ist so gro§ im Vergleich zum Messintervall [0 ps, 25 ps|, sodass diese
fiir den Bereich der Anpassung von 2ps bis 25ps als konstant angenommen wer-
den kann. Der Wert von a wird fiir jeden Datensatz bestimmt und entspricht dem
Mittelwert der Messpunkte aus [20 ps, 25 ps]. Als Unsicherheit wird der Standard-
fehler verwendet. Die Wahl des Integrals minimiert im Gegensatz zu einem einzelnen
Wert den Einfluss der Magnonen und insbesondere die der niederfrequenten GHz-
Oszillationen auf die Bestimmung der horizontalen Verschiebung c. Damit reduziert
sich die Zahl der freien Parameter auf die folgenden vier arty,, acuz, Y1, und ©gu,.
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Abbildung 4.1.: Der hellblaue Datensatz zeigt exemplarisch einen Datensatz der Polari-
sationsrotation aufgetragen tiber der Verzogerungszeit zwischen Anrege- und Abfrageim-
pulsen. In dunkelblau ist die zugehorige Funktionsanpassung bestehend aus zwei gedampf-
ten Schwingungen dargestellt.
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Der dunkelblaue Graph in Abbildung 4.1 zeigt die Funktionsanpassung exemplarisch
fiir einen Datensatz der Polarisationsrotation in hellblau. Die Messung erfolgte bei
einer Probentemperatur von 10 K, einer Anregezentralwellenlinge von 1265 nm und
einer Zentralwellenldnge der Abtastimpulse von 750 nm. Die Polarisation der beiden
Impulsziige ist linear und hat fir die Anregung einen Winkel von 0° zur Strahlebene
(p-polarisiert) und den Abtastimpuls 30°. Die Anregefluenz betrigt 24,1 mJ/cm?.
Um eine bessere Sichtbarkeit der THz-Oszillationen zu erzielen, werden in den fol-
genden Kapiteln einzelne Datensitze gezeigt, bei denen die Dynamik der nieder-
frequenten Magnon-Mode und der konstante Hintergrund subtrahiert wurden. Eine
Funktionsanpassung mit

ot
Fpa(t) = a+ agn, - e 76ue sin (2 - 7 fauat + ©cHz) - (4.2)

bestimmt die Beitrdge des Hintergrunds und der niederfrequenten . Fiir den Fall,
dass der exponentielle Abfall auf der Zeitskala der Messung einen Einfluss hat, wird
die Gleichung um den Term apg - exp (—t/Tpc) erweitert.

4.2. Magnonen in Nickeloxid

Ein erster Test fiir die Funktionalitit des experimentellen Aufbaus ist die Erzeugung
und Detektion koharenter Magnonen in Nickeloxid bei kryogenen Temperaturen von
10K und damit die Reproduktion der Messungen aus [Sat10a, Tzs17].

Analog zu den beiden Publikationen erfolgt die Magnonanregung iiber den in Ab-
schnitt 2.2.1 beschriebenen Exziton-Magnon-Ubergang. Die Zentralwellenlinge der
Anregeimpulse entspricht dafiir 1265 nm bei einer Impulsdauer von 108 fs und einer
spektralen Halbwertsbreite von 32nm. Die elektrische Feldkomponente der Anre-
geimpulse schwingt in der horizontalen Ebene (Abbildung A.3). Die Anregefluenz
betrigt F' = 24,1mJ/cm?. Die Abtastimpulse besitzen eine Abtastwellenlinge von
750 nm mit einer Impulsdauer von 38,5 fs und einer Bandbreite von 28 nm. Die Pola-
risationsachse des Abtaststrahls ist um 150° rotiert relativ zur Anregepolarisation.
Als Probe dient ein 50 pm dinner, in [111]-Richtung geschnittener NiO-Einkristall.
Die Temperatur der Probe ist 10 K. Die Messung findet auf der in rot markierten
Doméne in Abbildung 2.7 statt.

Das verwendete Detektionsschema besteht aus der balancierten, magneto-optischen
Detektion in Kombination mit dem in Kapitel 3.5.5 beschriebenen Digitalisierer.
Abbildung 4.2 zeigt in dunkelblau die Polarisationsrotation der Abtastimpulse in
Abhéangigkeit der Zeitverzogerung zwischen Anrege- und Abtastrahlen. Nach dem
Uberlapp sind zwei Oszillationen erkennbar. Der Einsatz in Abbildung 4.2 zeigt die
schnelle Fouriertransformation (engl.: fast Fourier transformation; FFT) der Daten
fiir Zeitverzogerungen grofler als 2ps. Die spektrale Signatur bei 1,06 + 0,01 THz
kann der hochfrequenten Magnonmode mit einer Frequenz von 1,07 THz [Sat10a]
zugeordnet werden. Das zweite, niederfrequente Maximum der schnellen Fourier-
Transformation liegt bei 130 4+ 40 GHz und entspricht der Frequenz der niederfre-
quenten Magnonmode [Sat10a].
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Eine Analyse mit einer Funktionsanpassung in der Zeitdoméne liefert fiir die beiden
Frequenzen fry, = 1,060 + 0,001 THz und fgu, = 134 + 2 GHz. Die verwendete
Anpassungsfunktion ist Gleichung 4.1, mit den freien Parametern f;, ¢; und a; mit
i € {THz, GHz}. Die zugehoérigen Unsicherheiten der extrahierten Parameter sind
die aus der Funktionsanpassung bestimmten Standardfehler.
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Abbildung 4.2.: Polarisationsrotation in Abhéingigkeit der Zeitverzogerung bei einer
Probentemperatur von 10 K und resonanter Anregung. Der Einschub zeigt die schnelle
Fouriertransformation. Die ermittelte Frequenz der hochfrequenten Oszillation ist 1,06
0,01 THz und die der niederfrequenten betragt 130 + 40 GHz .

Sowohl die mit der schnellen Fourier-Transformation bestimmten als auch die tiber
die Funktionsanpassung ermittelte Frequenz des hochfrequenten Magnons sind in
Ubereinstimmung mit [Sat10a]. Die niederfrequente Oszillation liegt ebenfalls im
Bereich der Werte aus [Sat10a] und weicht lediglich um 3 % ab.

Die Moglichkeit der Erzeugung und Detektion der Magnonen und der damit verbun-
denen Reproduktion der Ergebnisse von [Sat10a] demonstriert die Funktionalitét des
im Rahmen dieser Arbeit entwickelten Aufbaus (Kapitel 3).

4.3. Abhangigkeit von der Anregewellenlinge

Der in Kapitel 2.2.1 beschriebene XM-Ubergang lisst sich nutzen, um Spindyna-
miken in NiO optisch anzuregen [Bos2la]. Die spektrale Variation im Bereich des
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XM-Ubergangs erfiillt zwei Aufgaben. Einerseits iiberpriift sie nochmals den experi-
mentellen Aufbau durch die Reproduktion der Ergebnisse aus [Bos21a]. Andererseits
identifiziert sie die effizienteste Anregewellenldnge fiir Spindynamiken in Nickeloxid.
Die in diesem Abschnitt gezeigten Daten sind im Rahmen der Masterarbeit von Ju-
lian Bér [Ba22| entstanden und wurden dort bereits prasentiert.

Die in [Bos2la] verwendete Probe ist ein 100 pm-diinner entlang der [111}-Ebene
geschnittener NiO-Einkristall. Die Variation der Anregungswellenldnge erfolgte zwi-
schen ungefahr 1170 nm und etwa 1350 nm, bei einer gleichbleibenden Anregefluenz
von 10mJ/cm? und einer Abtastwellenlinge von 800nm. Die Probentemperatur
betrug 77 K, sodass sich Nickeloxid in der vollstdandig kompensierten antiferroma-
gnetischen Phase befindet (Ty = 525K [Newb9)).
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Abbildung 4.3.: Induzierte Polarisationsrotation der Abtastimpulse (A = 1026 nm) in
Abhéngigkeit der Zeitverzogerung zwischen Anrege- und Abtastimpulsen fiir verschiede-
ne Anregewellenldngen zwischen 1160 nm und 1340 nm. Eine Verschiebung der einzelnen
Graphen entlang der y-Achse sorgt fiir eine bessere Ubersichtlichkeit.

In dieser Forschungsarbeit stellt der OPA1 (Kapitel 3.3.3) die Anregeimpulse mit
Zentralwellenlingen zwischen 1160 nm und 1340 nm und einer Fluenz von 10 mJ/cm?
bereit. Als Abfragestrahl dient die Fundamentale des regenerativen Yb:KGW-Verstér-
kers mit einer Zentralwellenlange von 1026 nm. Das verwendete Detektionsschema
ist eine Kombination aus balancierter magneto-optischer Detektion, siche Kapitel
3.5.1 und dem analogen Trégerfrequenzverstéirker, siche Abschnitt 3.5.4. Die ver-
wendete Probe ist ein 33 pm-dunner in [111] geschnittener NiO-Einkristall bei einer
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Temperatur von 10 K.

Abbildung 4.3 zeigt die durch den XM-Ubergang induzierten Spindynamiken fiir un-
terschiedliche Anregewellenlangen in Abhéngigkeit der Verzogerungszeit. Fir
1160nm (blau) und 1340 nm (orange) sind keine Oszillationen erkennbar, wéhrend
sowohl die GHz- als auch die THz-Mode fiir 1260 nm und 1280 nm maximal sind.
Die weitergehende Auswertung erfolgt iiber die Kurvenanpassung anhand Gleichung
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4.1. Abbildung 4.4 zeigt die so ermittelten, normierten Werte fiir die Magnonam-
plituden arp, in orange und agpg, in hellblau in Abhéngigkeit der Zentralwellen-
lange der Anregeimpulse. In beiden Féllen liegt das Maximum zwischen 1260 nm
und 1280nm, das mit der spektralen Position des XM-Ubergangs iibereinstimmt
[Bos21a]. Die hochste Amplitude der hochfrequenten Dynamik bei einer Anregewel-
lenlange von Apymp = 1265 nm betragt arp, = 0,36 £ 0,10 mdeg. Fir Apym, fern des
XM-Ubergangs zeigen sich keine Anzeichen kohéirenter Magnonen. Obwohl das GHz-
Magnon nicht {iber den XM-Ubergang angeregt wird, ist dieses dennoch in den Mes-
sungen zu sehen und zeigt ebenfalls eine Abhéngigkeit der Anregewellenliange. Die
GHz-Mode lasst sich innerhalb einer einzelnen 7T-Domane lediglich iiber den ISRS-
Prozess anregen [Bos2la. Die maximale Amplitude ist agy, = 0,65 + 0,14 mdeg
bei einer Anregewellenldnge von 1280 nm. Dies widerspricht dem Umstand, dass
acn, innerhalb einer einzelnen antiferromagnetischen Doméne fiir Anregewellen-
léngen unterhalb der Bandliicke unabhéngig von Apump ist [Bosl4]. Eine mogliche
Erklarung dieses Zusammenhangs ist die Kopplung iiber eine nichtlineare magne-
toelastische Wechselwirkung zwischen der THz-Mode und der Domé&nenwandmode
[Gom21]. Dies ist gleichzusetzen mit der Tatsache, dass die Messungen nicht wie
angenommen innerhalb einer einzelnen Doméne stattgefunden haben, sondern in
einem Multi-T-Doménen-Zustand.

Insbesondere der Verlauf von ary, entspricht dem in [Bos2la] beobachteten Ver-
halten und bestétigt erneut die Funktionalitit des selbstkonzipierten Aufbaus. Das
in Abbildung 4.4 eingezeichnete rote Rechteck stellt die volle Halbwertsbreite der
Anregeimpulse fiir eine Zentralwellenldnge von 1265 nm dar. Diese betragt 19,2 nm.
Diese Konfiguration wird in samtlichen folgenden Messungen, bei denen tiber den
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XM-Ubergang angeregt wird, als Anregewellenlinge verwendet, da ary, im Bereich
zwischen 1260 nm und 1280 nm maximal ist.

4.4. Anregepolarisationsabhingigkeit

Im Folgenden wird der Einfluss der Polarisation der Anregeimpulse auf die Ampli-
tuden des GHz- und des THz-Magnons untersucht und damit die Ergebnisse von
Tzschaschel et al. [Tzs17] reproduziert.
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Abbildung 4.5.: Induzierte Polarisationsrotation aufgetragen iiber der Verzogerungszeit
fiir verschiedene Anregepolarisationen von 0° bis 180° von blau nach orange. Fiir eine bes-
sere Ubersichtlichkeit sind die Kurven vertikal verschoben. Die Probentemperatur betrigt
10K.

Die Erzeugung der Magnonen erfolgt analog zur Literatur iiber den XM-Ubergang
mit linear polarisierten Anregeimpulsen bei einer Zentralwellenlange von 1265 nm.
Diese werden durch den in Kapitel 3.3.3 beschriebenen OPA bereitgestellt. Die ver-
wendete Anregefluenz betrigt 24,1 mJ/cm?. Die Abtastimpulse besitzen eine Zen-
tralwellenldnge von 750 nm und sind im Gegensatz zu [Tzs17] linear polarisiert. Die
elektrische Feldkomponente der Anregeimpulse schwingt in der horizontalen Ebene.
Die verwendete Probe ist ein entlang [111] geschnittener NiO-Einkristall mit einer
Dicke von 50 pm. Die Probentemperatur betriagt 10 K. Das Detektionsschema be-
steht aus der balancierten Detektion fiir magneto-optische Effekte (Kapitel 3.5.1)
und dem Digitalisierer (Kapitel 3.5.5).
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Abbildung 4.5 zeigt eine Auswahl der Graphen der gemessenen Polarisationsrotati-
on in Abhéangigkeit der Verzogerungszeit fiir unterschiedliche Anregepolarisationen.
Diese wird zwischen 0° in Blau und 180° in Orange in Schritten von 30° variiert. 0°
entspricht der Polarisationsebene in horizontaler Richtung (Anhang A.3).

Die Graphen in Abbildung 4.5 zeigen zwei Oszillationen, die den beiden Magnonen
zugeordnet werden konnen. Die Spindynamik des THz-Magnons ist in allen Graphen
beobachtbar und wechselt ihr Vorzeichen. Man erkennt, dass sich das Vorzeichen der
Amplitude zwischen 0° und 40° und zwischen 100° und 120° dndert. Die niederfre-
quente Oszillation dndert ebenfalls das Vorzeichen zwischen 0° und 40° und zwischen
100° und 120°.
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Abbildung 4.6.: Magnonamplituden in Abhéngigkeit der Anregepolarisation. (a) zeigt in
hellblau die experimentell bestimmten Amplituden des GHz-Magnon. In Dunkelblau sind
die Werte aus [Tzs17] dargestellt. Fiir eine bessere Vergleichbarkeit des Verlaufs wurden
diese um 90° verschoben und durch einen Faktor fiinf dividiert. (b) stellt in orange den
bestimmten Wert von ary, dar und zeigt in blau ebenfalls die Ergebnisse aus [Tzs17].
Diese wurden um einen Wert von 4-60° verschoben.

Die quantitative Analyse erfolgt ebenfalls iiber eine Kurvenanpassung mit Gleichung
4.1. Fur eine bessere Anschaulichkeit werden die Werte der Amplituden mit denen
fiir die Phasenverschiebung folgendermafien kombiniert

a; = a; fit - COS (@i,ﬁt) . (43)

Der Index i steht hier fiir das GHz- oder das THz-Magnon-Mode. Abbildung 4.6 (a)
zeigt in hellblau die so bestimmten Amplituden des GHz-Magnons aufgetragen iiber
die Anregepolarisation. Diese folgen einem sinusférmigen Verlauf mit einer Periodi-
zitdt von 180° und einer maximalen Amplitude von 72,7+0,6 mdeg fiir einen Winkel
der Anregepolarisation von 140°. Als Unsicherheiten dienen die Standardfehler aus
der Funktionsanpassung. Diese sind so klein, dass sie fast vollstandig hinter den
Punkten liegen. Der dunkelblaue Graph zeigt die GHz-Amplituden aus Tzschaschel
et al. [Tzs17]. Die Multiplikation mit einem Faktor von 1/5 und die Verschiebung
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um 90° sorgen fiir eine bessere Vergleichbarkeit der Verlaufe. In beiden Fallen ergibt
sich fir die Amplituden der Zusammenhang

agu, x sin(2 - (a+9)), (4.4)

mit dem Anregepolarisationswinkel a (Anhang A.3) und einer Phasenverschiebung
0. Zum einen besteht die Moglichkeit eines Vorzeichenwechsels durch die Balan-
cierung der magneto-optischen Detektion (Anhang A.2). Das entspricht einer Pha-
senverschiebung von 90°. Zum anderen fiihrt die unterschiedliche Verteilung der
S-Doménen innerhalb des untersuchten Kristallvolumens zu einer Phasenverschie-
bung § [Tzs17].

Abbildung 4.6 (b) zeigt in dunkelblau den Verlauf der THz-Amplituden aus [Tzs17]
in Abhéngigkeit der Anregepolarisation. Die experimentell bestimmten Werte sind
in orange dargestellt. Die maximale Amplitude liegt mit einem Wert von ary, =
18,0 + 0,6 mdeg bei einem Anregepolarisationswinkel von 60°. Die angegebenen Un-
sicherheiten entsprechen, analog zur kohérenten Spindynamik der GHz-Magnon-
Mode, dem Standardfehler des Parameters ary, der Funktionsanpassung. Die Ver-
schiebung des dunkelblauen Graphen um 60° entlang der x-Achse dient der besseren
Vergleichbarkeit des Verlaufs beider Graphen. Die Abhingigkeit des THz-Magnons
gentigt ebenfalls dem in Gleichung 4.4 skizzierten Verhalten.

Die Ubereinstimmung der Verlidufe der Amplituden beider Spindynamiken in Abhén-
gigkeit der Anregepolarisation mit dem Verlauf aus [Tzs17] bestatigt ein drittes Mal
die Funktionalitit des zeitaufgelosten Anrege-Abfrage-Spektroskops. Die Abwei-
chungen der Magnonamplituden haben ihre Ursache in den unterschiedlichen expe-
rimentellen Parametern wie beispielsweise der Anregefluenz, den Impulsdauern und
der Probendicke. Die Phasenverschiebungen haben, wie bereits erwéahnt, ihre Ursa-
che in der Verteilung der S-Domanen innerhalb des Probenvolumens.

Die im Vergleich zu den in Abbildung 4.4 gezeigten Daten grofleren Magnonam-
plituden haben mehrere Ursachen. Die hier verwendete Probe ist mit 50 pm dicker
und damit die Wechselwirkungsliange grofler als die in Kapitel 4.3. Weiter ist die
Anregefluenz ungefahr einen Faktor 2,5 grofer.

4.5. Temperaturabhangigkeit der Spindynamiken

Dieses Kapitel untersucht die Magnonmoden in Abhéngigkeit von der Probentem-
peratur. Um das bestmogliche Signal zu erhalten, findet die Anregung tiber den
XM-Ubergang statt. Das Spektrum der Anregeimpulse ist daher um 1265nm zen-
triert mit einer spektralen Bandbreite von 32 nm und einer Impulsdauer von 108 fs.
Die Impulse sind linear p-polarisiert und die Anregefluenz betragt 24,1 mJ/cm?. Die
Zentralwellenldnge der Abtastimpulse entspricht 750 nm, mit einer Bandbreite von
28 nm und einer Impulsdauer von 38,5 fs. Die Abtastfluenz ist erheblich niedriger als
die der Anregeimpulse. Die Abtaststrahlen sind ebenfalls p-polarisiert.
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Die Detektion besteht aus der balancierten magneto-optischen Detektion (Abschnitt
3.5.1) und dem Digitalisierer. Die untersuchte Probe ist ein entlang der [111]-Ebene
geschnittener NiO-Einkristall mit einer Dicke von 50 pm. Die Messungen erfolgen in
der in Abbildung 2.7 rot markierten 7p-Doméane.

Der PID-Regelkreis der Temperaturkontrolleinheit des Kryostats (Abschnitt 3.4)
kontrolliert und variiert in Kombination mit dem Heizwiderstand die Probentempe-
ratur zwischen 10 K und 290 K. Die Messung der Datensatze erfolgt von niedrigen zu
hohen Temperaturen. Abbildung 4.7 zeigt eine Auswahl der detektierten Polarisa-
tionsrotationen in Abhangigkeit von der Zeitverzogerung. Der bei Raumtemperatur
(290 K) ermittelte Graph ist um einen Faktor fiinf vergrofert.
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Abbildung 4.7.: Polarisationsrotation in Abhéngigkeit der Zeitverzogerung fiir verschie-

dene Probentemperaturen verschoben in vertikaler Richtung zwischen 10K in blau und

290K in orange. Das Signal bei 290 K ist fiir eine bessere Sichtbarkeit um einen Faktor
flinf vergrofert.

Die koharente Spindynamik der Magnonmoden ist fiir alle Probentemperaturen
sichtbar, wobei die Amplituden beider Moden mit steigender Temperatur abneh-
men. ag, und ary, sind bis zu einer Temperatur von 80 K konstant und nehmen fir
hohere Temperaturen ab. Die Kurvenanpassung mit zwei gedampften Oszillationen
(Gleichung 4.1) liefert eine quantitative Analyse der Amplituden agy, und aty,. Die
Frequenzen von Spinwellen andern sich mit der Temperatur und es gilt fiir Haupt-
achsenantiferromagneten: je hoher die Temperatur, desto niedriger sind die Oszillati-
onsfrequenzen [Nag69b]. Nickeloxid ist im Gegensatz dazu kein Hauptachsen-AFM,
sondern ein Easy-Plane-AFM. Die temperaturabhingige Anderung der Frequenzen
lasst sich durch das Hinzuftigen von fgy, und fry, zu den freien Parametern be-
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riicksichtigen.

Abbildung 4.8 (a) zeigt die extrahierten Amplituden des GHz-Magnons in blau und
die des THz-Magnons in orange in Abhéangigkeit von der Probentemperatur. agy,
zeigt bis auf die Datenséatze bei 150 K und 180 K eine lineare Reduktion der Oszillati-
onsamplitude. Das Maximum bei 10 K ist von 17,04-0,2 mdeg und der minimale Wert
von 3,9 £+ 0,1 mdeg bei einer Temperatur von 290 K. Die Amplitude verkleinert sich
damit um einen Faktor von ungefahr 4,3 {iber den untersuchten Temperaturbereich.
Eine mogliche Ursache fiir die Abweichung der Amplituden bei den Temperaturen
von 150 K und 180 K vom linearen Verlauf ist die thermische Expansion der Probe
bei steigenden Temperaturen. Dadurch dndert sich die untersuchte Position auf der
Probe.
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Abbildung 4.8.: (a) Oszillationsamplituden in Abhéngigkeit der Probentemperatur. Der
hellblaue Graph zeigt die Amplituden des GHz- und die orangene die des THz-Magnons.
Eine Funktionsanpassung liefert die jeweiligen Werte. (b) zeigt die iiber die Funktionsan-
passung bestimmten Magnonfrequenzen. Hierbei stellt der blaue Datensatz fgm, und der
orangene fry, dar.

Der hellblaue Datensatz des THz-Magnons besitzt ein Maximum bei T" = 50K
mit aty, = 20,1 + 0,2mdeg. Die minimale Amplitude bei Raumtemperatur ist
ath, = 0,70+ 0,05 mdeg. Ursachen fiir die Reduktion der Amplituden sind unter an-
derem die Abnahme der Magnetisierung der Untergitter mit steigender Temperatur
[Nag69a]. Eine mogliche Ursache fiir den Anstieg der Amplitude bis zu einer Proben-
temperatur von 50 K ist die Temperaturabhéngigkeit des Dielektrischen Tensors in
Gleichung 2.6. Da dieses Phanomen lediglich fiir das THz-Magnon sichtbar ist, kann
ein Zusammenhang mit dem XM-Ubergang nicht ausgeschlossen werden. Fiir eine
Uberpriifung benétigt es weitere Untersuchungen, welche im Rahmen dieser Arbeit
nicht durchgefiithrt wurden.

Abbildung 4.8 (b) zeigt die extrahierten Frequenzen des hochfrequenten Magnons
(orange) und der niederfrequenten Spinoszillation (hellblau) aufgetragen tiber der
Temperatur. Die Energien und damit auch die Frequenzen sinken fiir Magnonen fiir
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Antiferromagneten mit einer Hauptachse fiir steigende Temperaturen [Nag69b]. Das
trifft auf die extrahierte Frequenz des GHz-Magnons zu, mit einer maximalen Fre-
quenz von 13244 GHz bei der niedrigsten Temperatur von 10 K und der niedrigsten
Frequenz von 89 + 2 GHz bei 290 K. Das Maximum der hochfrequenten Oszillation
liegt im Gegensatz dazu bei 1,070+0,004 THz bei 100 K. Um die genaue Ursache hier-
fiir zu finden, werden weitergehende Untersuchungen benotigt.

Die in diesem Kapitel prasentierten Datensidtze demonstrieren die Funktionalitat
des zeitaufgelosten Anrege-Abfrage-Spektroskops. Die temperaturabhéngigen Mes-
sungen zeigen, dass sowohl die Amplituden als auch die Frequenzen der Magno-
nen mit steigender Temperatur abnehmen. Selbst bei Raumtemperatur und den
damit verbundenen inkoharenten Storeffekten wie der Magnon-Phonon-Streuung
[Boz20] und der thermischen Besetzung der Magnonmoden erkennt man die Spin-
dynamik deutlich. Das demonstriert die hohe Sensitivitdt des entwickelten expe-
rimentellen Aufbaus. Das folgende Kapitel 5 tibertragt die, an diesen Messungen
optimierte Detektion auf die Untersuchung der relativen Transmissionsianderung in
Nickeloxid.
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5. Koharente Modulation der

relativen
Transmissionsanderung durch
Magnonen

Ein wichtiger Baustein in der Spintronik ist die Konversion der Informationen des
Spinsystems in auslesbare elektronische Informationen. Diese lassen sich im An-
schluss mit der etablierten, herkommlichen Elektrotechnik verarbeiten. Eine intrin-
sische Modulation des Ladungssystems durch das Spinsystem bietet eine schnelle,
effiziente und verlustfreie Konversion von Informationen.

Ein erster Schritt zur Untersuchung dieser Kopplung ist die Messung der differenti-
ellen Transmission. Hierfiir wiederholt man das in Kapitel 4.2 beschriebene Experi-
ment, wobei man die magneto-optische Detektion durch einen Aufbau der differenti-
ellen Transmissionsanderung ersetzt. Dieses Experiment wurde ohne das balancierte
Schema bereits in [Sat10a] durchgefithrt und zeigte keine Modulation der Transmis-
sion. Die gesteigerte Auflésung der balancierten Detektion von etwa AT /T ~ 1074
auf etwa AT/T ~ 107% um ungefihr zwei GroSenordnungen erlaubt die Detektion
kleinster Anderungen und so die Messung etwaiger zeitabhingiger Transmissionsin-
derungen.

5.1. Magnonen in differentieller
Transmissionsanderung

Dieses Kapitel zeigt die Daten des bereits in Kapitel 4.2 fiir die magneto-optischen
Effekte gezeigten Experiments mit denselben Parametern. Die Anregung erfolgt
iiber den XM-Ubergang und damit einer Zentralwellenlinge des Anregestrahls von
1265 nm. Die Impulsdauer betragt 108 fs bei einer spektralen Bandbreite von 32 nm
und einer Fluenz von F = 24,1mJ/cm?. Die Anregeimpulse sind horizontal und
damit parallel zur Strahlenebene polarisiert. Die Abtastimpulse haben eine Zen-
tralwellenlénge von 750 nm mit Impulsdauern von 38,5 fs bei einer Bandbreite von
28 nm und ihre Polarisation ist im Vergleich zur Anregepolarisation um 150° ro-
tiert. Die Nickeloxid-Probe ist dieselbe wie bei den Polarisationsrotationsmessungen
in Kapitel 4 mit einer Dicke von 50 pm, geschnitten entlang der [111]-Ebene. Die
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fir die AT /T-Messungen verwendete experimentelle Konfiguration ist die balancier-
te Detektion fir Transmissionsénderungen (Abschnitt 3.5.2) mit dem Digitalisierer
(Abschnitt 3.5.5). Die Temperatur der Probe betrdagt 10 K.
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Abbildung 5.1.: In Dunkelblau ist die Polarisationsrotation aufgetragen iiber der Zeitver-
zogerung. Der hellblaue Graph zeigt die relative Transmissionsénderung in Abhéngigkeit
der Zeitverzogerung. Die Temperatur der NiO-Probe betrigt 10 K.

Abbildung 5.1 zeigt in dunkelblau die magneto-optisch induzierte Polarisationsrota-
tion in Abhéngigkeit der Zeitverzogerung. Fiir positive Verzogerungen sind sowohl
das THz- als auch das GHz-Magnon deutlich erkennbar. Der hellblaue Graph zeigt
die gemessene relative Transmissionsdnderung. Dieser Datensatz zeigt ebenfalls eine
hochfrequente und eine niederfrequente Oszillation. Die Bestéitigung der Magnon-
frequenzen erfolgt fiir beide Schwingungen iiber eine Funktionsanpassung mit Glei-
chung 4.1 und einer schnellen Fourier-Transformation fiir die hochfrequente Mode.
Da die Datensatze nur wenige Perioden des GHz-Magnon erfassen, eignet sich die
schnelle Fouriertransformation nicht fiir eine exakte Bestimmung der niederfrequen-
ten Magnonfrequenz.

Abbildung 5.2 zeigt das quadrierte Ergebnis der schnellen Fourier-Transformation
im Bereich um die Frequenz des THz-Magnons von 1,07 THz [Sat10a]. Der dun-
kelblaue Graph zeigt das FF'T? der Polarisationsrotationsmessung und der hellblaue
zeigt die schnelle Fouriertransformation der relativen Transmissionsdnderung. Die
daraus ermittelten Frequenzen sind fiir die Rotation 1,06 40,01 THz und fir AT /T
1,07+ 0,01 THz. Hier wird die Schrittweite der schnellen Fourier-Transformation als
Unsicherheit genutzt. Die Funktionsanpassung liefert fiir AT'/T Werte fur die bei-
den Frequenzen von fry, = 1,070 £ 0,007 THz und von fgu, = 124,7 + 0,4 GHz.
Insbesondere die gute Ubereinstimmung der Frequenzen des THz-Magnons in AT /T
mit den aus der Literatur bekannten Werten und denen der Polarisationsrotation
demonstriert die kohdrente Modulation der relativen Transmissionsénderung durch
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5 und der Anregefluenz

Magnonen in dem prototypischen Antiferromagneten Nickeloxid.
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5.2. Zusammenhang zwischen der Amplitude der
Spinoszillationen und der Anregefluenz

Dieses Kapitel untersucht den Zusammenhang zwischen der optischen Anregefluenz
und der zeitlichen Amplitude der beiden Spinoszillationen. Die Stérke der erzeugten
Spindynamik ist im Fall der Anregung iiber impulsive stimulierte Raman-Streuung
proportional zur Anregefluenz. Derselbe Zusammenhang gilt fir die Erzeugung ko-
hirenter Spindynamiken iiber den XM-Ubergang und der Fluenz.

Der selbstkonzipierte optisch-parametrische Verstarker liefert fiir dieses Experiment
die Anregeimpulse bei einer Zentralwellenlénge von 1265 nm, einer spektralen Band-
breite 32 nm und einer Impulsdauer von 108 fs. Die Variation der Anregefluenz erfolgt
iiber einen variablen Abschwécher im Anregezweig. Der zweite OPA ORPHEUS er-
zeugt die Abtastimpulse zentriert um eine Wellenldnge von 750 nm mit einer Band-
breite von 28 nm und einer Impulsdauer von 38,5 fs. Sowohl die Anregeimpulse als
auch die Abtastimpulse sind linear polarisiert. Die elektrische Feldkomponente der
Abtastimpulse schwingt in horizontaler Richtung (p-Polarisation). Die Anregepola-
risationsebene ist im Vergleich dazu um 120° verkippt.

Die Probentemperatur liegt bei 10 K und die untersuchte Probe ist ein 50 pm dicker
NiO-Einkristall. Abbildung 2.7 zeigt dessen magnetische Doménenstruktur. Die Ex-
perimente erfolgten in der rot markierten 7p-Doméne.

Der Digitalisierer verarbeitet die mit der balancierten Detektion differentieller Trans-
missionsénderungen gemessenen Datensatze. Die Charakterisierung der Fluenzab-
hangigkeit erfolgt hierbei von niedrigen zu hohen Anregefluenzen. Abbildung 5.3
zeigt die differentielle Transmissionsénderung fiir unterschiedliche Anregefluenzen
in Abhéangigkeit der Verzogerungszeit. Die Steigerung der Fluenz erfolgt in Schrit-
ten von 3mJ/cm? von 6 (hellblau) bis 24,1 mJ/cm? (orange). Sowohl die hoch- als
auch die niederfrequente Oszillation sind in allen Datensatzen sichtbar, wobei die
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Amplituden mit steigender Anregefluenz zunehmen.
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Abbildung 5.3.: Relative Transmissionsdnderungen aufgetragen iiber der Zeitverzoge-
rung fiir verschiedene Anregefluenzen zwischen 6 mJ/cm? (blau) und 24,1 mJ/cm? (oran-
ge). Die einzelnen Graphen sind vertikal gegeneinander verschoben.

Die Quantisierung der Zunahme erfolgt tiber eine Funktionsanpassung in der Zeit-
doméne mit Gleichung 4.1. Die ermittelten Frequenzen entsprechen den beiden Ma-
gnonfrequenzen. Die Hochfrequenten liegen im Bereich zwischen 1,070 + 0,001 THz
und 1,073+0,003 THz fiir die unterschiedlichen Anregefluenzen im Bereich der hoch-
frequenten Magnon-Frequenz. Dasselbe gilt fiir die niederfrequenten Oszillationen,
welche zwischen 120 + 1 GHz und 124 + 1 GHz liegen.

Neben den Oszillationsfrequenzen liefert die Funktionsanpassung Werte fiir die Am-
plituden beider Modulationen. Diese sind in Abbildung 5.4 in Abhéngigkeit der An-
regefluenzen dargestellt. Die hellblauen Punkte zeigen die ermittelten Amplituden
des GHz-Magnons. Die zugehorigen nur schwer sichtbaren Unsicherheiten entspre-
chen den Standardfehlern der Funktionsanpassung. Eine lineare Regression (hell-
blaue Linie) liefert eine Steigung von (1,15 £ 0,04) - 107° cm?/mJ. Die Unsicherheit
entspricht dem Standardfehler der linearen Regression. Die Funktion weist eine ver-
tikale Verschiebung von (1,1 £0,1) - 107 auf. Da es ohne eine kohérente Anregung
keine koharenten Magnonen gibt, ist diese Verschiebung physikalisch nicht sinnvoll
und wird im Folgenden nicht weiter betrachtet. Die Funktionsanpassung berticksich-
tigt diese Verschiebung iiber den konstanten Faktor ¢ in Gleichung 4.1.
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Der orangefarbenen Punkte entsprechen den Amplituden der induzierten THz-

Magnon-Modulation fiir unterschiedliche Fluenzen. Eine lineare Regression ergibt
eine Proportionalitédtskonstante zwischen der Anregefluenz und den Amplituden der
hochfrequenten Modulation von (3,24-0,3)-107% cm?/mJ. Die lineare Anpassung ist
ebenfalls um einen Wert von (1,7 & 0,3) - 107¢ vertikal verschoben.
Die Anzahl erzeugter kohdrenter Magnonen sowohl fir ISRS [Gri08] als auch fir die
resonante Erzeugung von Exzitonen und damit verbunden die Erzeugung koharenter
Spindynamiken iiber den XM-Ubergang [Boy20]. Damit folgt aus der linearen Pro-
portionalitdt der Starke der koharenten Modulation der differentiellen Transmission
mit der Anregungsfluenz, dass diese proportional zur Besetzungszahl der jeweiligen
Magnonmode ist.

5.3. Amplitude der induzierten Spindynamiken in
Abhangigkeit der Probentemperatur

Die Bestimmung der Temperaturabhéingigkeit der induzierten Dynamik in der diffe-
rentiellen Transmission erfolgt dquivalent zur Messung der Temperaturabhangigkeit
der Magnonen (Abschnitt 4.5). Der einzige Unterschied liegt im verwendeten De-
tektionsschema.

Die Anregeimpulse sind zentriert um 1265 nm mit einer Bandbreite von 32 nm und
einer Impulsdauer von 108 fs. Die Anregefluenz betrigt 24,1 mJ/cm?. Die Zentral-
wellenlédnge der Abtastimpulse liegt bei 750 nm mit Impulsdauern von 38,5 fs und
einer spektralen Bandbreite von 28 nm. Die verwendete Probe ist ein senkrecht zur
[111]-Achse geschnittener Nickeloxid-Einkristall mit einer Dicke von 50 pm. Die Mes-
sungen erfolgen in der in Abbildung 2.7 rot markierten Ty-Doméne.

Die Aufnahme der einzelnen Datensétze erfolgt von der niedrigsten Temperatur von
10 K aufsteigend bis zur hochsten Temperatur von 290 K. Fiir eine bessere Ver-
gleichbarkeit wurden die Messungen der differentiellen Transmission und der Polari-
sationsrotation direkt nacheinander fiir die einzelnen Temperaturen aufgenommen.
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Abbildung 5.5 zeigt eine Auswahl der gemessenen differentiellen Transmission in
Abhéangigkeit von der Zeitverzogerung zwischen den Anrege- und den Abtastimpul-
sen bei verschiedenen Probentemperaturen. Der bei 290 K aufgenommene Datensatz
(orange) ist aufgrund der kleinen Modulationsamplituden um einen Faktor finf ver-
groflert dargestellt.
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Abbildung 5.5.: Relative Transmissionsdnderung aufgetragen iiber der Zeit fiir verschie-
dene Probentemperaturen von 10 K bis 290 K. Die Subtraktion des Hintergrunds und der
niederfrequenten Oszillation erhéhen die Sichtbarkeit der hochfrequenten Magnon-Mode.
Fiir eine bessere Visualitat der Oszillationen wurde der Graph fiir eine Temperatur von
290 K mit einem Faktor fiinf multipliziert.

Unabhéngig von der Probentemperatur weisen alle Graphen zwei eindeutige Eigen-
moden auf. Die hochfrequente Oszillation lasst sich dem hochfrequenten Magnon
mit einer Frequenz von 1,07 THz und die niederfrequente Dynamik lasst sich dem
niederfrequenten Magnon zuordnen. Sowohl die Amplitude der niederfrequenten als
auch die der hochfrequenten Spindynamik sinkt fiir steigende Temperaturen.

Die quantitative Analyse erfolgt {iber eine Funktionsanpassung mit Gleichung 4.1 in
der Zeitdoméane. Abbildung 5.6 zeigt die so ermittelten Werte in Abhéngigkeit von
der Temperatur. Die Unsicherheit ergibt sich aus dem Standardfehler der einzelnen
Anpassungsparameter. Die Amplitude der induzierten GHz-Dynamik ist in blau und
die THz-Dynamik in orange dargestellt.

Die maximale Amplitude der niederfrequenten Spindynamik betrégt (7,37 & 0,06) -
10~* bei einer Temperatur von 10K und der kleinste bestimmte Wert bei 290 K ist
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mit (5,1 & 0,2) - 107° ungefihr um einen Faktor 14,5 kleiner. Die Reduktion der
Amplitude in der differentiellen Transmission ist somit etwa 3,5-mal groer als die
im magneto-optischen Signal.

Fiir hohere Temperaturen sinkt die extrahierte Amplitude des THz-Modulation
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ebenfalls. Thr Maximum liegt analog zu den Rotationsdaten nicht bei der niedrigs-
ten Temperatur, sondern bei 30 K mit einem Wert von (1,46 + 0,03) - 10~*. Die
Verschiebung des Maximums tritt ebenfalls in den extrahierten Daten der hoch-
frequenten magneto-optischen Amplitude auf. Sie hat ihre Ursache vermutlich im
Exziton-Magnon-Ubergang. Um diesen Umstand weiter zu untersuchen, bedarf es
weiterer Nachforschungen, die in dieser Arbeit nicht durchgefiihrt werden. Die kleins-
te extrahierte Amplitude liegt bei einer Temperatur von 200 K mit einer Amplitude
von (4+1)-107% Bei 290 K ist die extrahierte Amplitude mit (74 2)-107% nur un-
wesentlich groBer. Eine mogliche Ursache ist die thermische Ausdehnung der Probe
mit zunehmender Temperatur und damit verbunden eine Anderung des untersuchten
Probenvolumens. Die kleinste extrahierte Amplitude ist etwa einen Faktor 36,5 klei-
ner als die maximale. Die Diskrepanz zwischen magneto-optischer Detektion (Faktor
20 zwischen maximaler und minimaler Amplitude) ist die Temperaturabhéngigkeit
in AT/T etwa 1,5 so grofl wie bei der magneto-optischen Temperaturabhangigkeit.
Zusammenfassend gilt, dass die Modulation der differentiellen Transmission durch
koharente Spindynamiken bei Raumtemperatur beobachtbar ist. Der Grad der Re-
duktion der extrahierten Amplituden unterscheidet sich, sowohl fiir die beiden Ma-
gnonen als auch zwischen den Reduktionsfaktoren des magneto-optischen Signals
(Abschnitt 4.5) und des Signals in der differentiellen Transmission.

5.4. Abhangigkeit von der Abtastwellenlange

Weiter gilt es, den Zusammenhang zwischen der koharenten Modulation und dem
untersuchten Spektralbereich zu untersuchen. Dies erfolgt tiber die Variation der
Abtastwellenldnge im sichtbaren und nah-infraroten Spektralbereich.
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Das Messschema fir alle untersuchten Abtastwellenldngen besteht aus dem balan-
cierten Schema zur Messung von AT /T (Abschnitt 3.5.2) sowie dem Digitalisierer
(Abschnitt 3.5.5). Die Erzeugung der Magnonen erfolgt iiber den XM-Ubergang mit
denselben Anregeimpulsen wie im vorigen Abschnitt 5.1. Die Zentralwellenlédnge des
Anregespektrums liegt bei 1265 nm und die Bandbreite ist 28 nm. Die Impulsdauer
der Anregeimpulse betragt 108 fs, welche p-polarisiert sind. Die Parameter der un-
terschiedlichen Abtastimpulse sind in Anhang A.4 aufgelistet.
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Abbildung 5.7.: Relative Transmissionsdnderungen in Abhéngigkeit der Zeitverzégerung
fiir verschiedene Abtastwellenlingen. Sémtliche in Blauténen dargestellten Graphen mit
den Zentralwellenldngen bei 450 nm, 492 nm, 520 nm und 850 nm zeigen keine Oszillatio-
nen. Im Gegensatz dazu zeigen die in Rot- und Orangetonen dargestellten Graphen eine
deutliche Modulation durch die AFM-Magnonen. Die mittleren Wellenléngen sind 475 nm,
612nm und 750 nm. Der orangene Graph ist um einen Faktor fiinf vergrofiert.

Abbildung 5.7 zeigt eine Auswahl der Messungen von AT /T aufgetragen iiber der
Verzogerungszeit. Fiir alle Messungen bis auf den Graphen bei einer Abtastwel-
lenlédnge von 450 nm wurde eine 50 pm dicke entlang der (111)-Ebene geschnittene
Probe verwendet. Aufgrund der starken Absorption im Spektralbereich um 450 nm
fand die Messung an einem lediglich 33 nm dicken NiO-Kristall statt. Die Graphen
lassen sich in zwei Kategorien unterteilen. Die, bei denen eine periodische Modu-
lation sichtbar ist, sind in Rot- und Orangeténen dargestellt. Thre Anregeimpulse
besitzen Zentralwellenlangen von 475 nm, 612 nm und 750 nm. Die Datensétze ohne
sichtbare Ostzillation sind in blau abgebildet und die Zentralwellenléngen der Abta-
stimpulse liegen bei 450 nm, 492 nm, 520 nm und 850 nm. Aufgrund des schwachen
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Signals ist der Datensatz bei 612nm Abtastwellenlinge um einen Faktor fiinf ver-
grofert.

Fiir ein besseres Verstandnis dieser Abhéngigkeiten ist die Kenntnis des Absorp-
tionskoeffizienten a()\) essentiell. Abbildung 5.8 zeigt in dunkelblau den a(\) von
Nickeloxid bei einer Temperatur von 10K in Abhéngigkeit von der Wellenldnge.
Kapitel 2.2.2 beschreibt, wie dieser gemessen und bestimmt wurde. Der schwar-
ze Graph zeigt als Referenz den bei 77 K bestimmten Absorptionskoeffizienten aus
[New59].
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Abbildung 5.8.: Die dunkelblaue Kurve zeigt den bereits in Kapitel 2.2.2 diskutierten
Absorptionskoeffizienten von NiO bei einer Temperatur von 10 K und in schwarz Absorp-
tionskoeffizienten aus [Newb9] bei 77 K. Die farbigen Rechtecke zeigen die Abtastwellen-
langen, bei denen Magnonen beobachtbar sind, wihrend die Grauen fiir Abtastspektren
stehen bei denen keine kohérenten Spinwellen detektierbar sind. Die Breite der Rechtecke
zeigt die spektrale Bandbreite der verwendeten Abtastimpulse.

Die transparenten Rechtecke stellen die Bandbreiten der unterschiedlichen Abta-
stimpulse dar. Bei den in Farbe dargestellten Wellenlangen ist die Beobachtung der
koharenten Magnonen moglich. Wéahrend die grauen fiir Zentralwellenldngen ohne
eindeutig sichtbare Oszillationen stehen.

Es fallt auf, dass die Magnonen nur fiir Abtastimpulse sichtbar sind, bei denen das
Absorptionsspektrum nicht flach ist. Das folgende Kapitel 5.4.1 stellt einige einfache
geometrische Uberlegungen zur Modulation von Absorptionslinien an.
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5.4.1. Spektrale und Amplitudenmodulation des
Absorptionsspektrums

Im Wesentlichen lassen sich die Moglichkeiten fiir die Modulation der Transmis-
sion in zwei Arten unterteilen, die Amplituden- und die Wellenlingenmodulation.
Im Fall einer Modulation der Amplitude gibt es zwei Moglichkeiten, den spektralen
Absorptionskoeffizienten ag(\) zu modifizieren. Zum einen die Addition eines zeit-
abhéngigen Faktors au,q(t) und zum anderen die Multiplikation mit einem Faktor
(1 4 amoa(t)). Dies ldsst sich folgendermafien ausdriicken:

a(\t) = ap(\) + amoa(t) (5.1)
a(rt) = ap(A) - (1 + amea(t)).

Das Szenario der Addition wiirde eine Modulation des Absorptionskoeffizienten iiber
das gesamte Spektrum unabhéngig vom Wert von ag(\) bedeuten. Im Gegensatz da-
zu ist die Anderung von a(),t) im in Gleichung 5.2 beschriebenen Szenario groBer
in stark absorbierenden Spektralbereichen als in Bereichen schwacher Absorption.
Das kann ausgeschlossen werden, da bei den Abtastwellenlangen 492nm, 520 nm
und 850 nm keine Magnonen beobachtbar sind.
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Abbildung 5.9.: Schemaskizze verschiedener spektraler Modulationsoptionen. Die blau-
en Kurven zeigen den Absorptionskoeffizienten fiktiver Absorptionslinien in Abhéngigkeit
der Wellenlénge. (a) zeigt das Szenario der Amplituden- und (b) der Wellenldngenvaria-
tion. sowohl die gestrichelten Linien als auch die Pfeile symbolisieren die Oszillation der
Absorptionslinie.

Abbildung 5.9 (a) zeigt die zeitabhéingige Modifikation iiber einen Multiplikator
einer fiktiven gauBférmigen Absorptionslinie zentriert um 750 nm. Es ist direkt er-
sichtlich, dass die Modulationsstirke der spektralen Anteile mit niedrigem ag(A),
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beispielsweise bei 740 nm, klein ist.

Im Gegensatz dazu ist die absolute Anderung der Absorption fiir groe Absorpti-
onskoeffizienten deutlich starker. Fir den Fall dieses Szenarios miissten bei 450 nm
in Abbildung 5.7 im dunkelblauen Graph deutliche Oszillationen sichtbar sein. Da
dies nicht der Fall ist, obwohl der Absorptionskoeffizient bei 450 nm etwa ag(\) =~
800 1/cm betragt, kann dieser Fall ebenfalls ausgeschlossen werden.

Abbildung 5.9 (b) stellt das Szenario einer spektralen Modulation einer Absorpti-
onslinie zentriert um 750 nm dar. Hierbei verschiebt sich entweder das ganze Absorp-
tionsspektrum spektral oder einzelne Linien, wie in Abbildung 5.9 (b) schematisch
dargestellt. Das Absorptionsmaximum oszilliert hierbei um seine Nullposition von
750 nm. Dies lasst sich beschreiben tiber

a(nt) = a( + Amoa()). (5.3)

Hierbei ist A\yoa(t)) die zeitabhéngige, spektrale Verschiebung. Bewegt sich die Ab-
sorptionslinie zu langeren Wellenldngen, steigt a(\, t) fiir Wellenléangen auf der rech-
ten und damit fallenden Flanke. Wahrend die Absorption fiir Wellenldngen auf der
linken, steigenden Flanke geringer wird. Bei einer Verschiebung zu kiirzeren \ ver-
halt sich der Absorptionskoeffizient genau entgegengesetzt.

Dieses Szenario fiihrt dazu, dass die Modulation des Spektrums nur in Bereichen
detektierbar ist, bei denen das Spektrum nicht flach ist. Dies entspricht der Beob-
achtung aus Kapitel 5.4.

Fiir die spektrale Modulation kommen unterschiedliche Mechanismen in Frage. Zum
einen besteht die Moglichkeit der Verschiebung einzelner spektraler Anteile unab-
héangig voneinander und zum anderen die Verschiebung des kompletten Spektrums.
Im zweiten Fall folgt, dass die Oszillation fiir Abtastimpulse auf fallenden Flan-
ken iiber das gesamte Spektrum in Phase ist. Die Datensitze mit den Wellenlangen
475 nm, 730 nm, 750 nm und 790 nm befinden sich auf den beiden fallenden Flanken
des Absorptionsspektrums (Abbildung 5.8). Lediglich die Messung mit einer Zen-
tralwellenlénge 612 nm liegt auf einer ansteigenden Flanke. Oszilliert das komplette
Absorptionsspektrum, muss diese Schwingung um einen Faktor von 7 zu den an-
deren phasenverschoben sein. Abbildung 5.9 liefert eine anschauliche Erklarung der
Phasenverschiebung zwischen steigenden und fallenden Flanken bei der Verschie-
bung des Absorptionsspektrums. Bewegt sich die Linie zu kleineren Wellenldngen,
steigt die Absorption auf der steigenden Flanke, wahrend sie an der fallenden Flan-
ke kleiner wird. Im Fall einer Verschiebung zu grofien Wellenlangen verhélt sich die
Anderung der Absorption exakt entgegengesetzt dazu. Daraus folgt, dass ein an der
fallenden Flanke gemessenes Maximum einem Minimum an der steigenden Flanke
entspricht und diese fiir eine Oszillation des Spektrums phasenverschoben sind.
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Abbildung 5.10.: Differentielle Transmission in Abhéngigkeit der Zeitverzogerung zwi-
schen Anrege- und Abtastimpulsen fiir verschiedene Abtastwellenléngen. Die Subtraktion
des Hintergrunds und der niederfrequenten Oszillation dient der besseren Vergleichbarkeit
der Modulation durch kohérente THz-Magnonen. Der griine Graph mit der Zentralwellen-
lange von 612 nm ist aufgrund der niedrigen Amplituden mit einem Faktor 5 multipliziert.

Die Subtraktion des elektronischen Hintergrunds und der niederfrequenten Modu-
lation steigert die Sichtbarkeit der Phasen der hochfrequenten Oszillationen. Dies
erfolgt iiber eine Funktionsanpassung in der Zeitdoméne mit Gleichung 4.2 und der
anschlieBenden Subtraktion der ermittelten Kurve. Abbildung 5.10 zeigt die Graphen
fir die Abtastwellenlangen, bei denen eine kohdrente Modulation beobachtbar ist,
ohne den Hintergrund und die Oszillation der niederfrequenten Magnon-Mode. Die
Ostzillationen fiir die Abtastwellenléngen 475 nm, 750 nm, 790 nm und 612 nm sind in
Phase. Da 612nm im Gegensatz zu den anderen Wellenldngen auf einer steigenden
Flanke liegt, widerspricht das dem Szenario, dass das gesamte Absorptionsspektrum
oszilliert. Zudem ist die induzierte Dynamik im 730 nm um 7 phasenverschoben zu
750 nm und 790 nm, obwohl die drei Datensétze auf derselben fallenden Flanke im
Absorptionsspektrum liegen. Daraus folgt, dass die Modulation einzelner Absorpti-
onslinien unabhangig voneinander ist.
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5.4.2. Empirische Berechnung der Magnonamplituden

Dieser Abschnitt untersucht den Zusammenhang zwischen der extrahierten THz-
Amplitude und der Starke der optisch induzierten Verschiebung des Transmissionss-
pektrums. Die Berechnung der durch die spektrale Modulation induzierten Ande-
rung der differentiellen Transmission erfolgt iiber die Differenz des Mittelwerts der
verschobenen Transmissionsspektren. Der berticksichtigte Spektralbereich entspricht
der spektralen Bandbreite der jeweiligen Abtastimpulse.

Die verwendete Transmissionsmessung wurde bereits fiir die Bestimmung des Ab-
sorptionskoeffizienten von Nickeloxid (Abbildung 2.5) verwendet. Die untersuchte
Probe ist ein 55 pm dicker NiO-Einkristall. Die Probentemperatur betréagt 10 K. Die
Berechnung der mittleren Transmission T'(Acenter) iiber die Bandbreite (engl.: band
width; BW) der Abtastimpulse

1 Acenter"!‘BW/Q

T(/\center) = ()‘)d)‘ (54)

BW Jcenter—BW/2

anstatt eines einzelnen Werts bei der Zentralwellenldnge Acenier der Abtastimpulse
beriicksichtigt ihre endliche Breite. Abbildung 5.11 zeigt das Transmissionsspektrum
T()) zentriert um 750 nm in Abhéngigkeit der Wellenldnge \. Die obere horizontale
Achse zeigt die entsprechende Photonenenergie.

Das blaue Rechteck zeigt den Bereich des Transmissionsspektrums, mit dem die

Abbildung 5.11: Schemaskizze zur Be-
rechnung der relativen Transmissonsan-

Photon Energy (eV) derung AT/T fiir eine Verschiebung des
172 168 163 159 Spektrums AFE. Die dunkelblaue Kurve

100 - T T zeigt die Transmission eines 55pm  di-
;\3 80 +AE —AE cken NiO-Kristalls bei 10 K aufgetragen
\E iiber der Wellenlénge. Die obere horizon-
9 60 tale Achse zeigt die den Wellenldngen ent-
g sprechenden Photonenenergien. Das gel-
g 40 be Rechteck zeigt die Bandbreite des Ab-
8 taststrahls flir eine Zentralwellenldnge von
Y 20 750 nm. Das blaue und das rote Recht-
= 0 = L. eck stellen den Bereich des Transmissi-

720 740 760 780 onsspektrums dar, mit dem die Abtastim-
Wavelength (nm) pulse fiir ein um +AF (blau) und fur

—AFE (rot) verschobenes Transmissionss-
pektrum wechselwirken.

Abtastimpulse bei einer Verschiebung des Absorptionsspektrums um eine Energie
von +AFE wechselwirkt. Respektive dazu zeigt das rote Rechteck das Szenario bei
einer Verschiebung um eine Energie von —AFE. Die Verschiebung um eine Energie
anstelle einer Wellenlédnge hat den Vorteil, dass sie iiber das gesamte untersuchte
Spektrum von A = 450 nm bis zu A = 850 nm konstant bleibt und sich nicht dndert.
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Die Amplitude der Transmission T, fur eine Verschiebung um AFE ist

1,— _
Tcalc()\center) = 5 ‘T()\(‘/enter + AE) - T<>\center - AE)‘ . (55)

Die Verschiebung um +AFE und —AF beriticksichtigt einen moglicherweise asymme-
trischen Verlauf des Transmissionsspektrums um die jeweilige Zentralwellenldnge.
Der kleinste Wert fir AFE ergibt sich aus der Auflésung des gemessenen Spektrums,
mit 0,5nm. Das entspricht einer Verschiebung von 2,9 meV bei 475 nm und 0,9 meV
bei 850nm. Das Interpolieren der Daten ermoglicht kleinere Verschiebungen des
Transmissionsspektrums.

Das Glétten des gemessenen Transmissionsspektrums (dunkelblaue Linie in Ab-
bildung 5.11) reduziert das Rauschen des Spektrums und damit den Einfluss auf
die berechnete Transmissionsénderung. Der verwendete Verfahren ist ein Savitzky-
Golay-Filter [Whi24].

Fiir eine induzierte Verschiebung des Transmissionsspektrums von AE = +0,1 meV
ergeben sich Werte fiir die induzierte Transmissionsdnderung in derselben Grofien-
ordnung wie die beobachtete, kohdrente Modulation der experimentell bestimmten
Werte (Abbildung 5.10). Die fiir die Berechnung verwendeten spektralen Bandbrei-
ten finden sich in Tabelle A.1. Der blaue Graph in Abbildung 5.12 zeigt die berech-
neten Transmissionsdnderungen aufgetragen iiber den Zentralwellenldngen der Ab-
tastimpulse. Die ermittelten Werte liegen in der Gréfenordnung von AT/T ~ 1074
und damit im Bereich der Amplituden der differentiellen Transmissionsmessungen
ATHz-

Der orangene Datensatz zeigt die Betrage der tiber eine Funktionsanpassung in der
Zeitdoméane mit Gleichung 4.1 bestimmten Oszillationsamplituden ary,. Fir die
Zentralwellenldngen 492nm, 520 nm und 850 nm ist keine Oszillation beobachtbar
und ary, wird jeweils auf Null gesetzt.

Die Ubereinstimmung der Amplituden der berechneten mit den aus den gemessenen

Abbildung 5.12: Der  dunkelblaue
Graph zeigt die Transmissionsdnde-

rung  induziert durch die Verschie- Photon Energy (eV)
bung des Transmissionsspektrums um 25 21 18 1.6
AFE = 4£0,1meV aufgetragen {iber der ) ) ) )
Zentralwellenldinge der Abtastimpulse. ~3F

Der Wert von AT/T ergibt sich aus E R
der Differenz der transmittierten Ab- > 2-’ ¢ \
tastspektren durch das zu hoéheren und : | a )
niedrigeren Energien verschobenen Trans- R SN \
missionsspektrum. Der orangene Graph < \ ’/ ® \
zeigt die iiber eine Funktionsanpassung in Ok o~ \ \ \ a
der Zeitdoméne bestimmten Amplituden 500 600 700 800
aTth,. Fir die Zentralwellenlingen ohne Central Wave|ength (nm)
sichtbare Oszillation wird a7, null

gesetzt.

Daten extrahierten Amplituden ist bei den Zentralwellenléngen 612 nm und 750 nm
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sehr gut. Fiir andere Aeepter ist die Diskrepanz grofier. Bei 475 nm und 730 nm ist
der experimentell bestimmte Wert von ary, grofler als der iiber die Verschiebung
bestimmte Wert. Fiir 790 nm ist die tiber die Verschiebung bestimmte Transmissi-
onsanderung grofler als die gemessene.

Diese Unterschiede lassen den Schluss zu, dass die Modulation des Absorptionsspek-
trums nicht iber den gesamten Spektralbereich konstant ist. Das liefert ein weiteres
Indiz, dass die kohérente Spindynamik die einzelnen Absorptionslinien moduliert
und nicht das gesamte Spektrum.

Ein erster Schritt zur Optimierung dieser Berechnung ist die Berticksichtigung der
tatsichlichen spektralen Intensitdt der Abtastimpulse anstelle der konstanten Ge-
wichtung iiber die gesamte Halbwertsbreite der Abtastimpulse. Die in diesem Ab-
schnitt durchgefiihrten Kalkulationen kénnen den Anfang auf dem Weg zu einem
mikroskopischen Verstédndnis der Kopplung der Spin- und Ladungsdynamiken bil-
den.
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6. Zusammenfassung und Ausblick

Die Ziele dieser Forschungsarbeit sind zum einen die Konzeption eines zeitaufgelos-
ten kryogenen Anrege-Abfrage-Spektroskops, zum anderen der experimentelle Nach-
weis und die weitergehende Untersuchung der koharenten Pikosekunden-Kopplung
der Spin- und der Ladungsdynamiken in einem Antiferromagneten. Der experimen-
telle Aufbau bietet die Moglichkeit der Detektion unterschiedlicher optischer und
magneto-optischer Effekte. Die Verwendung balancierter Detektionsschemata fiir
magneto-optische Phdnomene sowie zur Untersuchung differentieller Transmissions-
anderungen erlaubt die Detektion koharenter optisch induzierter Phénomene des
Spin- und Ladungssystems auf Femtosekunden-Zeitskalen. Der Fokus in dieser For-
schungsarbeit liegt auf der Untersuchung der Kopplung von Spin- und Ladungsdy-
namiken im Antiferromagneten Nickeloxid.

Die Zusammenfassung préasentiert zu Beginn die Erkenntnisse der einzelnen Kapi-
tel. Im Anschluss folgt eine kurze Zusammenfassung der Forschungsergebnisse zur
Pikosekunden-Kopplung der Spin- und Ladungsdynamik im Antiferromagneten Ni-
ckeloxid. AbschlieBend gibt das Kapitel einen Ausblick zu weitergehenden Untersu-
chungen.

Der erste Teil des Kapitels 2 liefert einen kurzen Uberblick iiber die relevanten
Eigenschaften antiferromagnetischer Materialien mit einem Fokus auf Magnonen
und deren Dispersionsrelation. Weiterhin betrachtet es die Lichtstreuung an Ma-
gnonen und liefert eine Beschreibung magneto-optischer Effekte, welche die Grund-
lage der optischen Detektion kohédrenter Spindynamiken bilden. Zudem erfolgt die
Diskussion verschiedener rein optischer Anregemechanismen fiir Magnonen. Diese
sind die resonante Anregung und die impulsive stimulierte Raman-Streuung. Die
zweite Hélfte dieses Kapitels beleuchtet das in dieser Arbeit untersuchte Material,
den einfach-geschichteten Antiferromagneten Nickeloxid. Es erlautert dessen kristal-
lographischen und die magnetischen Eigenschaften. Hierbei erfolgt eine Diskussion
eines dritten, materialspezifischen Anregungsmechanismus tiber einen gekoppelten
Exziton-Magnon-Ubergang. Abschlieend erfolgt die optische Charakterisierung der
Transmissionseigenschaften sowie der antiferromagnetischen Doméanenstruktur von

NiO.

Kapitel 3 befasst sich mit dem in dieser Forschungsarbeit konzipierten kryogenen,
zeitaufgelosten Anrege-Abfrage-Spektroskop. Zu Beginn werden die Anforderungen
an das System formuliert, die dieses fiir die Experimente an Nickeloxid erfiillen muss.
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Im Anschluss erfolgt die Beschreibung und Charakterisierung der einzelnen Bauteile
sowie deren Aufgaben. Das System lédsst sich in drei unterschiedliche Bestandteile
mit jeweils eigenen Aufgabenbereichen unterteilen. Das Lasersystem ist verantwort-
lich fiir die Bereitstellung der Anrege- und Abfrageimpulse mit Impulsdauern im
Femtosekundenbereich und einer hohen spektralen Durchstimmbarkeit. Diese be-
steht aus einem regenerativen Ybh:KGW-Verstarker, der die Pumpleistung fiir zwei
optisch-parametrische Verstarker liefert. Der damit abdeckbare Spektralbereich er-
streckt sich von Wellenldngen von 315nm bis hin zu 2600 nm. Die Demodulation
der Anregefrequenz, die prézise Positionierung der Probe sowie die Kontrolle der
Probentemperatur zwischen 4 K und 500 K erfolgt iiber einen He-Flusskryostaten.
Der letzte Bestandteil ist die Detektion. Dieser Abschnitt priasentiert balancierte De-
tektionsschemata fiir die Messung magneto-optischer Effekte und die Bestimmung
differentieller Transmissionsinderungen mit einer Auflésung von AT /T ~ 107, Die
Konversion der Spannungssignale erfolgt mit einem Digitalisierer. Weiter beschreibt
dieses Kapitel den selbstprogrammierten, verwendeten Auslesealgorithmus, der auf
das kHz-Lasersystem zugeschnitten ist.

Ein wichtiger Schritt bei der Konzeption eines neuen experimentellen Aufbaus ist
die Uberpriifung der Funktionalitit. Diese Aufgabe erfiillt Kapitel 4 iiber die Re-
produktion unterschiedlicher magneto-optischer Messungen an Nickeloxid. Die erste
ist die Erzeugung kohéirenter Magnonen iiber den XM-Ubergang und deren Detekti-
on. Die hierbei untersuchten Magnonmoden im Zentrum der Brillouin-Zone besitzen
Frequenzen von 1,07 THz und 140 GHz. Der zweite ist der Zusammenhang zwischen
Amplituden der induzierten Dynamik und der Zentralwellenlinge der Anregeimpul-
se im Bereich um den Exziton-Magnon-Ubergang. Der dritte ist die Abhéingigkeit
der Amplituden der angeregten Spindynamik von der Anregepolarisation. Dariiber
hinaus beleuchtet dieses Kapitel den Zusammenhang zwischen der Amplitude und
der Frequenz der induzierten Spindynamik und der Probentemperatur. Im Allgemei-
nen sinkt sowohl die Amplitude als auch die Frequenz von Magnonen fiir steigende
Temperaturen. Die gemessenen Daten widersprechen diesem Zusammenhang fiir den
Fall des hochfrequenten Magnons. Fiir das Verstandnis dieser Beobachtung bedarf
es weiterer Untersuchungen.

Kapitel 5 demonstriert erstmals die kohdrente Modulation der differentiellen Trans-
mission durch kohérente Spindynamiken in einem dieelektrischen, nicht multiferro-
ischen Antiferromagneten und damit eine Kopplung des Spin- und des Ladungssys-
tems auf der Pikosekunden-Zeitskala. Das hierfiir durchgefiithrte Experiment ist die
Messung der differentiellen Transmissionsanderung von Nickeloxid mit einer Tem-
peratur von 10K bei iiber den XM-Ubergang angeregten Magnonen. Die Oszilla-
tionsamplituden liegen je nach Konfiguration zwischen 1-10~* bis zu einigen 1076
relativer Transmissionsanderung und sind damit nur iiber die balancierte Detektion
messbar. Hierbei lassen sich in der Zeitdoméne zwei Oszillationen mit den bereits in
den magneto-optischen Experimenten gemessenen Frequenzen beobachten. In einem
nachsten Schritt wird die Abhéngigkeit der Oszillationsamplituden von der Anrege-
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fluenz untersucht. Die lineare Proportionalitéit lasst darauf schliefen, dass die Mo-
dulation der differentiellen Transmission proportional zur Besetzungszahl der kohé-
renten Magnonen ist. Weiter betrachtet dieses Kapitel den Zusammenhang zwischen
den Amplituden der induzierten Oszillationen und der Probentemperatur. Sowohl
die nieder- als auch die hochfrequente Oszillation sind bei Raumtemperatur beob-
achtbar. Das bedeutet, dass der Kopplungsmechanismus selbst bei hohen Tempera-
turen von 290 K existiert und damit unabhingig vom XM-Ubergang ist. Der letzte
Abschnitt dieses Kapitels befasst sich durch die Variation der Zentralwellenléngen
der Abtastimpulse zwischen 450 nm bis 850 nm mit der spektralen Abhangigkeit der
koharenten Modulation der differentiellen Transmission. Aus dieser Untersuchung
folgt, dass die koharente Modulation des Absorptionsspektrums nur beobachtbar
ist, wenn der abgetastete Bereich des Absorptionsspektrums nicht flach ist. Daraus
folgt, dass die Transmission spektral und nicht in ihrer Amplitude moduliert wird.
Weitergehende Untersuchungen der Phase der hochfrequenten Modulation ergeben,
dass nicht das gesamte Spektrum, sondern die Energien einzelner Uberginge modu-
liert werden. Ein numerisches Modell zur Bestimmung der Transmissionsénderung
durch die Verschiebung des Transmissionsspektrums ergibt eine Ubereinstimmung
der Amplitude der hochfrequenten Oszillation mit einer spektralen Verschiebung in
der Groflenordnung von AE = 0,1 meV fiir eine Abtastwellenldnge von 750 nm.

Der experimentelle Nachweis einer kohédrenten Kopplung von Spin- und Ladungs-
dynamiken in einem nicht magnetoelektrischen und nicht multiferroischen Antifer-
romagneten ist ein wichtiger Schritt hin zu spintronischen Bauelementen aus An-
tiferromagneten und insbesondere hin zu einer Kopplung mit konventioneller Elek-
tronik und damit verbundenen logischen Bauteilen mit Schaltfrequenzen im THz-
Frequenzbereich. Der Umstand, dass die Modulation der differentiellen Transmission
selbst bei Raumtemperatur detektierbar ist, ist ein weiterer Vorteil fiir eventuelle
Anwendungen. Uber diese Forschungsarbeit hinaus gilt es, die Berechnung der Trans-
missionsdnderung durch das Verschieben des Transmissionsspektrums zu verfeinern.
Ein erster Schritt ist die Beriicksichtigung der spektralen Intensitaten und der damit
verbundenen Gewichtung der Transmissionsanderungen innerhalb des abgetasteten
Spektrums. Weiter gilt es, aus diesen Erkenntnissen ein mikroskopisches Verstéand-
nis dieses Mechanismus zu erlangen und zu verstehen, inwiefern dieser auf andere
antiferromagnetische Materialien tibertragbar ist.
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A. Anhang

A.1. Cross-Nicol-Aufbau in Experiment

Der zweite Cross-Nicol-Aufbau ist direkt um den Kryostat in die Probe integriert und
erlaubt, die Doméanenstruktur der Probe und die Position des Anrege- und Abtastfo-
kus simultan zu messen. Abbildung A.1 zeigt diesen schematisch.

Pump

Sa”ip'e White Light

Probe

_<H‘ @ M % Detection
Objectiv & Polarizer
Analyzer

CCD

Abbildung A.1.: Schemaskizze des in das Anrege-Abfrage-Spektroskop integrierten zwei-
ten Cross-Nicol-Aufbaus. Eine ausfiihrliche Beschreibung der einzelnen Komponenten fin-
det sich im Fliefitext.

Die Beleuchtung erfolgt durch eine gewohnliche Taschenlampe (White Light, gelb)
die mit einem Polarisator (Polarizer) in den Strahlengang zwischen der Probe und
der Detektion eingebracht wird. Ein Objektiv des Typs von VZM 1000 Zoomobjek-
tiv von Edmund Optics Ltd kollimiert (Objectiv) das Weifilicht und fokussiert es
auf eine CCD-Kamera (CCD) des Modells BFS-UR-6354M: 6.3 MP von FLIR. Als
Analysator (Analyzer) fungiert ein in das Objektiv eingebauter Dinnschichtpolari-
sator. Die riickseitige Beleuchtung erlaubt es, das Weifilicht sowie die Anrege- und
die Abfrageimpulse gleichzeitig auf die Probe treffen zu lassen. Dadurch ist es mog-
lich, die Strahlposition und die magnetischen Doméanen gleichzeitig zu sehen. Dies
erlaubt es, die Probe mit dem Kryostaten so zu verfahren, dass sich der rdumliche
Uberlapp der Abtast- und Anregeimpulse in der gewiinschten Tp-Doméne befindet.
Die balancierte Detektion erfiillt fir die Visualisierung der Doménen keine Rolle
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und ist lediglich in Abbildung A.1 um die Position der Weifllichtquelle zu verdeut-
lichen.

A.2. Balancierte Rotationsdetektion

Dieser Abschnitt liefert eine Bestimmung der optischen Leistung pro Diode fiir den
Fall der balancierten Detektion fiir Rotationsanderungen. Abbildung 3.8 zeigt den
schematischen Aufbau. Der folgende Absatz ist angelehnt an [Bos15].

Das Wollaston-Prisma teilt einlaufende Strahlung in ihre Anteile mit horizontaler
und vertikaler Orientierung der elektrischen Feldamplitude. Diode A detektiert hier-
bei den Anteil der Abtastimpulse mit horizontal orientierter elektrischer Feldampli-
tude und Diode B den Anteil der vertikal ausgerichteten Anteile. Fiir einen Polari-
sationswinkel von # = 45° der einlaufenden Abtastimpulse gilt fiir die gemessenen
Leistungen

Iy < B2 = [Esin (7 /4)]? (A.1)
I < E% = [Ecos (n/4)] . (A.2)

Hierbei ist E das elektrische Feld der Abtastimpulse. Fiir § = 45° gilt fiir das Dif-
ferenzsignal Sx_g o« I4 — Ig = 0 und die Detektion ist balanciert. Eine induzierte
Rotation v der Abtastpolarisation fithrt zu

Ejy= Esin(n/4+7) (A.3)
Ep=FEcos(m/4+7). (A.4)

Fiir den Grofiteil der Messungen ist 8 # 45°. Daraus resultiert fiir das Differenzsi-
gnal

Sa_p <= [Esin (1/4 + )] — [E cos (1/4 +7)]* = E?*sin? (27) ~ 2E%y.  (A.5)

Die Abschétzung gilt fiir kleine Winkel . Die in dieser Arbeit untersuchten Phéno-
mene besitzen maximal Amplituden im Bereich einiger 10 mdeg und diese Anforde-
rung ist damit erfillt.

Ist der Winkel zwischen der Abtastpolarisation und der Hauptachse # 45° gibt es
zwei Moglichkeiten, die Detektion zu balancieren. Die erste ist eine Rotation der ge-
samten Detektion so, dass die Abtastpolarisation in einem Winkel von 45° relativ zu
den Hauptachsen des Wollaston-Prismas steht. Die zweite ist die Verwendung einer
A/2-Verzogerungsplatte. Im Rahmen dieser Arbeit wird die zweite Variante verwen-
det. Das A/2-Wellenpléttchen rotiert die Polarisation um einen Winkel x = 2p, mit
dem Winkel zwischen Hauptachse der Wellenplatte und dem Polarisationswinkel
des eintreffenden Strahls p [Hec18]. Damit ergeben sich vier Positionen der Verzoge-
rungsplatte, fiir die die Detektion balanciert ist. Diese sind jeweils um einen Winkel
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von 7 phasenverschoben. Gilt fiir den ersten Winkel p;, fiir den die Detektion ba-
lanciert ist, ist die Gleichung A.5, ist der néachste Winkel py = p; + 7/4. Fir das
Differenzsignal folgt

Sa_p o= [Esin (31/4 +7)]* — [E cos (3n/4 4 7)]> = —E*sin® (27) = —2E%y
(A.6)

und das Vorzeichen des induzierten Signals andert sich. Daher ist es essentiell, alle
Experimente mit derselben Einstellung des Wellenplattchens durchzufiihren.

A.3. Messgeometrie und
Polarisationsterminologie

In samtlichen Messungen der zeitabhangigen Polarisationsrotation und der relati-
ven Transmissionsanderung treffen die Abtastimpulse senkrecht auf die Probe. Dies
entspricht der [111]-Richtung fir die verwendeten NiO-Einkristalle. Abbildung A.2
stellt den Strahlweg der Abtastpulse schematisch in blau dar. Der Doppelpfeil zeigt
die Abtastpolarisation, die um einen Winkel § gegeniiber der Strahlebene verkippt
ist. Analog hierzu zeigt der rote Doppelpfeil die Anregepolarisation, welche einen
Winkel « relativ zur Strahlebene hat.

s-polarization

p-polarization
[111]

Abbildung A.2.: Schematische Darstellung der Anrege- (rot) und Abtaststrahlen (blau)
und der Probe mit den Polarisationen der Lichtimpulse. Die Abtaststimpulse treffen senk-
recht entlang der [111]-Achse auf die Probe. Die Doppelpfeile symbolisieren die Polarisa-
tionsrichtung beider Impulsziige.

Allgemein gilt, dass optische Impulse, deren Polarisation in der Strahlenebene liegen,
als p-polarisiert bezeichnet werden. s-polarisiert bezeichnet Licht mit einer Polari-
sation senkrecht relativ zur Strahlenebene.
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Fir alle, in dieser Arbeit prasentierten Datensatze entspricht der Polarisationswinkel
von a = 0deg und = 0deg p-polarisierten Strahlen.

A.4. Parameter der Abtastimpulse

Die folgende Tabelle listet die Parameter der unterschiedlichen Abtastimpulse wie
die spektralen Bandbreiten, die Impulsdauern und ihre Polarisation auf. Sowohl die
Bandbreiten als auch die Impulsdauern entsprechen jeweils den vollen Halbwerts-
breiten.

Abtastwellenlange | Bandbreite | Impulsdauer | Polarisation
450 nm 8,9nm 23 fs* p-polarisiert
475 nm 2,9nm 80 fs p-polarisiert
492 nm 11nm 1251s p-polarisiert
520 nm 3,4nm 136,5 fs™ p-polarisiert
612 nm 14 nm 52 fs p-polarisiert
730 nm 25nm 46,2 fs p-polarisiert
750 nm 28 nm 38,5 fs p-polarisiert
790 nm 32nm 39,7 fs p-polarisiert
850 nm 44 nm 34,2 fs p-polarisiert

Tabelle A.1.: Parameter verschiedener Abtastimpulse bei unterschiedlichen Zentralwel-
lenléangen.

Die mit * markierte Impulsdauer bei einer Wellenlange von 450 nm wurde nicht
direkt bestimmt, sondern iiber den Zusammenhang 7spg = T“‘T;d bestimmt [Wei09].
Die Impulsdauer bei 900 nm ist entsprechend 32,6 fs.
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